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« roncsolasos (DA)

. Példa: EK-10 fatbelem vizsgalatai




Irodalmi attekintés: roncsolasmentes vizsgalatok

passziv modszerek: gamma-spektrometria, neutronszamialas

aktiv mddszerek: interrogacio pulzalé neutronforrassal,
allandd (weak steady state) forras alkalmazasa

A keltett gamma- és neutronsugarzast meérik

Safeguards célokra kidolgozott modszerek atemelése a forensics-be

ellenérzés — meghatarozas

helyszinen is bevethet6 NDA technikak

« Cserenkov néz6k

« SFAT (13Cs gamma-sugarzas)

« FORK, SMOPY gamma- €s neutrondetektorok

Besugarzasi torténet (irradiation history) meghatarozasa

néhany potencialis izotop az Uzemanyag kazettak kiegésének gamma-
spektrometriai modszerrel torténé karakterizalasahoz: 34Cs, 137Cs, >Eu,
106Ru
potencidlis alternativak: 31, 40La, %Nb
hosszU tavu tarolas vizsgalata: ®*Nb — kis diffuzids allandoé és neutronbefogas
MOX és LEU Gzemanyagok elkiilonitése: 34Cs/*>4Eu arany (Willman et al)
154Eu nagyobb aranyban keletlezik MOX lizemanyagban




Egyéb roncsolasmentes moédszerek

eutronmérések: 23U neutronbefogasa — #*Cm: T,,,=18.1 év
spontan hasad — késd neutronok
kiegesmeghatarozas, egyedi dusitas merese

Cserenkov sugarzas kvantitativ mérése

Monte Carlo szimulacié: besugarzasi torténet kovetése MCNP-X koddal
(SCK-CEN)

Kiégett fitbanyag konyvtar LEU és MOX kazettakra

Karakterizalas: izotop-0sszetétel, a neutron/gamma-emisszio intenzitas/spektrum
besugarzasi torténet 3 valtozo fuggvényében: kezdeti dusitas, kieégés, hilési id

ORIGEN-ARP (ORNL SCALE programcsomag) és ALEPH 2.2 kiégésszamito
kodok

A konyvtarat osszehasonlitjak a Los Alamos-ban (LANL) az amerikai Next
Generation Safeguards Initiative (NGSI) keretében hasonld felépitésl kazettakra
készitett referencia kiegett fitdéelem-konyvtarakkal.

Kiégett fitéelemek hasadbanyag-tartalmanak meghatarozasa

« Self-Interrogation Neutron Resonance Densitometry (SINRD)

.« Passive Neutron Albedo Reactivity with Fission Chamber (PNAR-FC) + SINRD:

| a kiegett fit6elemek Pu tartalmanak meghatarozasa
indkett6: LANL Next Generation Safeguards Initiative (NGSI) projekt




Roncsolasos modszerek

leggyakrabban hasznalt eljaras: tomegspektrometria (MS)

. a kazetta megbontasa és feloldasa szukséges: sugarveszélyes mivelet
specialis forroflulkéket és manipulatort igényel, Eurépaban 7 orszagban 10
ilyen laboratorium ismert
kezdeti Iépés: salétromsavas oldas — oldatba vitel

. a mintaelbkészités jelentds id6t igényel: rovid felezeési idejl izotbpok mérése
korlatozott

elvalasztastechnika, az aktinidak és egyeb izotopok szeparalasa

« reprocesszalas folyamatanal kidolgozott moédszerek

« hosszu felezési ideji aktinidak, mint Am, Pu, Th, Np elvalasztasa
- folyadék-folyadék extrakcid (pl. PUREX eljaras)
- kromatografias technikak: mozgo fazis ataramoltatasa allé fazison
- lecsapasos, vagy csapadéekképzeses modszerek

4 M HCI 0,1 M HCI
+ redukaloszer
Pu, U. l

Aktinidak
témeényebb (3M)
salétromsavas
oldatban

+
MATRIX

Aktinidak Oxidacios
allapot
bedllitasa
PL. Pu(IV) s
> Pu(ll) matrix

Extrahalészerek: - TRPO
- DIDPA

-TBP
il -DTPA

- koronaéterek, stb. .
~DHDRTRMA Cr, Co, Fe  matrix tiszta Pu frakcio  tiszta U frakcié



Roncsolasos modszerek

A mérendé izotopok kore: U izotopjai, keletkez6 hasadasi termékek, aktinidak,
lantanoidak és egyeéb radioaktiv izotopok: U, Pu, Am, Np, Ce, Cm, Cs, Eu, Nd,
Ru és Sm

A mintak elemzése

. on-line elvalasztas és mérés:az elvalasztasos lépést direktben legfGképpen
kromatografias technikakat alkalmazva végzik,
a kromatograf kimenete kozvetlenul 0ssze van kotve a mérbberendezéssel,
ami altalaban tomegspektrométer

. offline mddszer: az elvalasztas egy kozbens6 hordozoéra torténik

- radiometriai méresi technikak

alfa-spektrometria: Pu, Am, Ci izotopok, tipikus bizonytalansag ~2%

gamma-spektrometria:

folyadékszcintillacio (LSC): 4’Pm, **Tc, 2°Sr

nagymertekl elem-szeparacio kell a mérés el6tt, bizonytalansag: 2%

- tomegspektrometria (TIMS, ICP-MS)
a legpontosabb izotopazonositast €és mennyiségi meghatarozast biztositja,
ha a mintat sikerult teljesen elvalasztani, tiszta frakciokat nyerni bel6le,
elkerulve az izobar-interferenciat és a matrix-hatast
bizonytalansag: ~0.5%




A kiégés (burnup) meghatarozasa

roncsolasmentes: gamma-spektrometria (13*Cs/13’Cs)

roncsolasos eljarasok: specifikus nuklidok kémiai analizis altal
meghatarozasan, valamint a hasadasi termékek monitorozasan alapulnak,
széles korben alkalmazott referencia modszerek a kiégett fitéelemek
kiégesenek meghatarozasahoz

izotopok: U, Pu, 134Cs, 3’Cs és 1*8Nd - roncsolassal meghatarozhato,
bomlasi aranya fuggetlen a hasadoé aktinidaktol — ASTM E 321-69 modszer

A stabil hasadasi termékek mérésén alapulé modszerek csaknem fluggetlenek a

besugarzasi el6torténettdl — pontosak. Nd a legjobb.
A Nd-148 alapjan szamolt kiégés, mint kulcs paraméter alkalmazhaté a lefoglalt,
csempészett kiégett fltdelemek eredetmeghatarozasahoz, mivel azok esetében

besugarzasi elétorténet biztosan nem ismert.




Kiégett uzemanyagokrol elérhet6 adatbazisokban
fellelheto karakterisztikus paraméterek
statisztikai ertékelése

SFCOMPO:
2nyilt elerest nemzetkozi adatbazis
teredetileg a kiégett flitéelemek izotopdsszetétele irodalmi adatok alapjan
t Japan Atomic Energy Research Institute (JAERI) 1993
002-ben atvette a Nuclear Energy Agency (NEA) — azéta is uzemelteti
4 orszag (Németorszag, Olaszorszag, Japan és az USA)
14 konny( vizes, 7 nyomottvizes és 7 forralovizes reaktor
kiégett fitdéelemeinek izotop Osszetétele: U, Pu, Am, Cm
+hasadasi termékek, mint Nd, Cs, Sr
246 minta, amelybdl 30 UO,-Gd,O, 6sszetétell fltdelem
- a besugarzott nuklearis Uzemanyag legfontosabb, karakterisztikus jellemzéje
az izotoposszetétel
— bomlasi ho, sugarzasi dozis és a neutron multiplicitasi faktor, stb. szamithato
izotop korrelaciok tanulmanyozhatok az egyes reaktorok eseteben
- vizsgalt paraméterek: 234Ufteljes U, 235Ufteljes U, 238Uteljes U, 238Pulteljes U,
Pu/teljes U, *°Pulteljes U, ?*1Pu/teljes U, ?*?Pul/teljes U, 2*1Am/teljes U,
m/teljes U, ¥7Cslteljes U, 23"Npl/teljes U a kiégés fliggvényében
‘adatbazisban elérhet6 nuklidok és azok radioaktiv izotopjainak kore:

i v UI Pu, Am, Np, Ce, Cm, Cs, Eu, Nd, Ru, Sm




Szimulacid és szimulaciés program a kiértékelésekhez

) Fiitdelem karakterizals ‘
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Kiegett uzemanyag meérési eredmeényei
és annak felhasznalasa nuklearis torvényszeéki célokra,

eredetmeghatarozashoz — roncsolasmentes modszerek
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Kiégett uzemanyag mérési eredmeényei
és annak felhasznalasa nuklearis torvényszeéki célokra,
eredetmeghatarozashoz — EK-10 flitoelem-palca
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