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- ET 2.4 Braunschweig, den 13.06.1990

Wirme-g-Werte beim Zerfall von Fe 55 und Ni 59

Der Zwischenbericht des TUV Hannover zur Begutachtung des Endla-
gers Xonrad enthdlt zur Zerfallsleistung von Abfallgebinden
folgende Aussage:

"In dem Arbeitsbericht /EU 80.2/ sind fiir die Nuklide Fe 55
und Ni 59 neue Energiefreisetzungen pro 32Zerfall angegeben.
Gegeniiber den Angaben in dem Arbeitsbericht /EU 72.1/, die mit
den Ergebnissen der eigenen Rechnungen nach ORIGEN-2 /2/ genau
{ibereinstimmen, ist die Energiefreisetzung von Fe 55 um den
Faktor 40 und die von Ni 59 um den Faktor 146 herabgesetzt.
Die Angaben zu den gegeniiber KORIGEN- und ORIGEN-2-Ergebnissen
herabgesetzten Energiefreisetzungen sind im Hinblick auf den
daraus abgeleiteten Aktivitdtsgrenzwert und die Grenzwirmelei-
stung zu verifizieren /H 1.5.2-1/."

Stellungnahmes

Der vwvorstehend geschilderte Sachverhalt wird bestdtigt. Die
Warme-Q-Werte fiir den Zerfall von FPe 55 und Ni 59 wurden auf~
grund einer ' Empfehlung des Instituts f£flir Neutronenphysik und
Reaktortechnik des Kernforschungszentrums Karlsruhe aus dem Jahre
1986 um die o. a. Faktoren erniedrigt, da die in den KORIGEN-
/ORIGEN-Programmen enthaltenen Q-Werte die Wirmefreisetzung grob
iiberschitzen. Die Begriindung enthdlt die beiliegende Anlage,

Die im Arbeitsbericht /EU 80.2/ angegebenen Akt1v1tétsgrenzwerte
und Grenzwdrmeleistungen fiir die Nuklide Fe 5% werden

deshalb unverdndert als richtig angesehen.
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Betr.: Wirme-Q-Werte beim Zerfall von *°*Ni und *°Fe iber
Elektroneneinfang; Ihre Schreiben vom 26.3. und 30.4.1986

Sehr geehrter Herr_

vielen Dank fir Ihren Hinweis auf Unstimmigkeiten bei den o. ¢. Daten
in den KORIGEN=-Dateien. Wir haben die aufgeworfene Fragestellung
untersucht (siehe beigefiigten Bericht) und empfehlen als Wirme-Q-
Werte filr KORIGEN-Rechnungen

QW(”NJ'.} 7.34 keVv

Q(*°Fe) = 5.84 kev

Diese Werte basieren auf Angaben aus den Tables of Isotopes,
Lederer 1978. Sie enthalten die Beitr&ge der Réntgenstrahlung aus
den Hiillen der Tochteratome °°Co und °°Mn (mit den Einfangwahr-
scheinlichkeiten fiir die X-, L- und M-Schale gewichte Summe der
Elektreonenbindungsenergien dieser Schalen) sowie den Beitrag der
inneren Bremsstrahlung.

Die bisher benutzten KORIGEN/ORIGEN-Werte von Qu{®°Ni) = 1.07 MevV
and Qw(°°Fe) = 232 keV sind, wie die PreuBen-Elektra richtig fest-
stellt, die totalen die Neutrinoenergien enthaltenden Q-Werte,
durch welche die Wirmefreisetzung grob liberschitzt wird.

Der von der PreuBen-Elektra fiir °°Ni abgeschdtzte Wirme-Q-Wert von
9.22 keV stimmt grdSenordnungsmiBfig mit dem von uns ermittelten Wert
liberein. Es wird dort jedoch im Sinne einer Absch#tzung nach oben
nur der K-Einfang beriicksichtigt, und es wird irrtiimlicherweise die
K~Schalen-Bindungsenergie des Mutteratoms statt des Tochteratoms
verwendet. Die Benutzung des totalen Q-Wertes anstelle der Maximal-
energie der inneren Bremsstrahlung bei der Berechnung des Beitrags
der Bremsstrahlung zum Wirme-Q-Wert trigt ebenfalls zur Konservati-
tit des PreuBen-Elektra-Wertes bei: Richtig flr die Ermittlung des




mittleren Wirme-Q-Wertes ist hier die von uns eingesetzte, lber das
Energiespektrum der Bremsstrahlungsphotonen gemittelte Bremsstrah-
lungsenergie.

Eine erste Inspektion weiterer EC= und 3¥_Radionuklide (%°co, Slcr,
§Sgn, ¥3Myg, 131ly) srgab keine auffilligen Unstimmigkeiten. Dies
wird noch genauer {iberpriift werden.

Einsichtlich der Zuverlissigkeit der restlichen Zerfallsdaten kann
ich Ihnen folgendes mitteilen: Die Zerfallsdaten der in den KORIGEN=-
Dateien enthaltenen Nuklide haben wir von ORNL iibernommen, sie sind
von Croff in ORNL/TM-6055 dokumentiert. Eine von Kiisters und mir
vorgenommene tberprifung der totalen Nachzerfallsleistung von be-
strahltem Schnellreaktorbrennstoff, in die alle Wirme-Q-Werte, ge-
wichtet mit der Hiufigkeit der Radioisotope, eingehen, ergab durch
vergleich mit Experimenten eine von den Daten stammende Unsicherheit
von h&chstens 5 %. Die totale Nachzerfallsleistung von Reaktorbrenn-
stoff kann also zuverlissig berechnet werden.

Die Zerfallsdaten einzelner Nuklide konnten und kdnnen von uns nur '
punktuell tberpriift werden. Insbesondere kann ich in diesem Jahr
nach der vorliegenden Planung keine Uberpriifung der Daten aller
p=~=Radionuklide, die Sie telefonisch filir wllnschenswert hielten, vor-
nehmen. Ich wiirde jedoch versuchen, in dringenden Féllen fiir wenige
Nuklide, wie dies fir S°Ni und °°Fe geschehen ist, die erfordex-
lichen Arbeiten in die laufenden Vorhaben einzuschieben. Fiir Ihren
Hinweis auf in diesem Zusammenhang durchgefiihrte Arbeiten der

Firma INTERATOM bin ich Ihnen dankbar.




Q-Werte zur Ermittlung der Wdrmefreisetzung
55
Fe

durch Zerfille von 59Ni undad

April 1986

Die Erwdrmung eines Materials durch darin enthaltene radiocaktive
Nuklide erfolgt durch in diesem Material stattfindenden Streu-
und Einfangprozesse der emittierten Strahlung (a-, 8- und Y-
Strahlung). Bei Strahlung mit einer Reichweite, die klein gegen
die gecometrischen Abmessungen der betrachteten Anordnung sind,
kann der Ort der Warmefreisetzung mit dem Entstehungsort der
Strahlung gleichgesetzt werden. Bei gr&Beren Reichweiten sind
der Strahlungstranspert und die Oberflichenverluste zu beriick-
sichtigen. Die beim 8-Zerfall gebildeten Neutrinos z. B. verlassen
wegen ihrer praktisch verschwindenden Wechselwirkung mit Materie
jedes System durch die Oberfliche und tragen so nicht zur Erwir-

mung bei.

Die effektive pro radioaktivem Zerfall in Wirme umgesetzte Energie
ist somit gleich der Energiedifferenz der betreffenden Mutter-

und Tochteratome, dem sog. physikalischen Q-Wert, vermindert um
die Leckageverluste:

Qg =0Q -~ QLeckage

Die Nuklide 3gNi und ggFe zerfallen praktisch ausschlieBlich iiber

Elektroneneinfang (EC). Tab. 1 enthilt die wichtigsten Daten
dieser Zerfille nach Lederer /1/.



Tab. 1: Zerfallsdaten von 59Ni und 55Fe

59... 59 55 55
28Nt 7 27C° 265 7 25Mn
Halbwertszeit 11/2 7.5-105 a 2.69 a
Zerfallsmodus > 99 % EC 100 % EC
1.5107° & g*
Q = QEC 1.0735 MeV 231.5 kev
max
Ey,IB 1.0668 MeV 218.3 keVv
EK 7.71 keV 6.54 keV
EL(max) 0.927 keV 0.769 keV
EM(max) 0.101 keVv 0.0824 keVv
EM(min) 0.0004 keVv 0.CO1 keV
QEC = Energiedifferenz zwischen Mutter- und Tochteratom
E?aﬁB = Maximalenergie der inneren Bremsstrahlung
14
EY = Y-Schalen-Bindungsenergie des Tochterkerns, ¥ = K,L,M

Beim Elektroneneinfang wird im Atomkern unter Umwandlung eines
Protons p in ein Neutron n gemdf

+
p + e = nA4 v

. . + . . .
ein Neutrino v gebildet. Des weiteren entstehen als innere Brems-

strahlung Photonen YIB mit einer Energieverteilung NIB(EY) und

einer Hdufigkeit R /EC] - siehe unten. SchlieBlich werden

LY
aus der Elektronenigllelges Tochterkerns /2/ Rdntgenstrahlen Yx
durch Liachrucken von Elektronen aus &duferen Schalen scwie Auger-
Elektronen emittiert. Flir die vorliegende Fragestellung kann man
annehmen, daf8 die Beruhigung der Hiille allein durch Emission von
Rontgenstrahlen erfolgt. Insgesamt kann man also in einem Material

z. B. mit 59Ni—Atomen die folgende Bilanz aufstellen:



Neutrale 59Ni—Atome + Neutrale 59Co—Atome

(2) + Neutrinos
+ innere Bremsstrahlung
+ ROntgenstrahlung aus der Hiille

Betrachtet man eine groBSe Anzahl N von Elektroneneinfdngen mit

EC

NIB Photonen aus innerer Bremsstrahlung, so gilt

(3) Npo'Qpe = NpeE, + NigtEl 1p + Nge'Ey ¢

Dagei sind Ev und EY X die mittlere Neutrinoenergie bzw. die
L4

mittlere RoGntgenguantenergie und

max max
Ey, 1B Ey, 18
= 4 E E
(4) E, 1B é EY v NIB( Y) é dEY NIB(EY)

die mittlere Energie der Bremsstrahlungsgammas. Aus (3) folgt

= e .
(5) Qpe =E, + Rpg*E 15 ¥ E «

Daraus ergibt sich wegen

(6) QLeckage = Ev

bei Vernachldssigung der Gammaverluste durch Oberflichenleckage
im Sinne einer konservativen Abschdtzung fiir die mittlere in
Wdrme umsetzbare Energie pro Elektroneneinfang

(7) Qv = Qc " E, = EY’X + RIB'Ey,IB

Zur Bestimmung von EY 1B und RIB benutzen wir die Angaben von

. r 3
Siegbahn /3/, die auf Morrison und Schiff /4/ und auf Jauch /5/
zuriickgehen. Danach ist filir erlaubte Ubergdnge beim K-Einfang

die Energieverteilung der Bremsstrahlung gegeben durch



2
E
a —_
E = C(E . ¢ 11 -
(8) NIB( Y)dEY ( Y) nm2c4 EQ prax dEY
Y,IB

mit mc2 = 0.511 MeV = Ruhenergie des Elektrons, o« = 1/137.04
(Feinstrukturkonstante).C(Ey) ist eine schwach von EY abhdngige
Funktion, die im folgenden n&herungsweise als konstant ange-

setzt wird.

Des weiteren findet man

max 2
o EY IB
- [
(9) Rpp = 937 )
mc

Aus (8) und (4) ergibt sich

- 2 ., phmax
(10) By 18 =5 * Ey,1B
Fir °°Ni mit E$a§B = 1.0668 MeV aus Tab. 1 erhdlt man daraus
? -
E = 426.7 keV und R = 8.44+10 4 Photonen pro Elektronen-

Y,IB IB

einfang, also fiir 59Ni

(11) QW = EY,X + 0.36 keV
Zur Bestimmung der aus Atomhille abgestrahlten Réntgenstrahl-

energie EY kann mar. folgehde Uberlegung anstellen: Durch Elek-

troneneinféﬁg hat sich das neutrale 59Ni-Atom in ein angeregtes
59Co-Atom umgewandelt, in dem ein K- oder L-Elektron fehlt und das
ein Uberschiissiges M=-Elektron besitzt. Es interessiert hier nicht
der komplizierte tibergang vom angeregten Atom zum Atom im Grund-
zustand, es interessiert nur die Energiedifferenz. Zu ihrer Be-
stimmung kann man annehmen, daB das liberschlissige M-Elektron das
Loch in der kernnahen Schale auffiillt und die Differenz der Bin-
dungsenergien {iber RO6ntgenstrahlung freisetzt.

Damit ist fir 59Ni - 59Co bei K-Einfang EY x = EK(59CO) - EM(59C0)
= 7.71 keV - 0.0004 keV = EK(59CO), also '



(12) g5 (*%ni) = 8.07 kev
Fir “°Fe » “°Mn ist E (°°Mn) = 6.54 kev, R.g = 3.53+107° Photonen
pro Elektroneinfang und EY B = 87.32 keV. Hier erhdlt man also
r
K,655 _ 55 .
(13) QW( Fe) = EK( Mn) + Rip EY’IB

6.54 keV + 0.003 keV

6.54 keV

Die Beitrdge der ipneren Bremsstrahlung zum Wirme-Q-Wert sind bei
den betrachteten Zerfdllen relativ klein: 4 % bei 59Ni und ver-
nachlédssigbar bei 5Fe. Unsicherheiten bei ihrer Bestimmung,

Zz. B. die Annahme C(Ey) = const. in Gl. (8), spielen somit im
Hinblick auf QW keine Rolle.

Man kann deshalb auch bei L- und M-Einfang (K- und L-Einfang bei
59Ni, K-, L- und M=-Einfang bei 55Fe) ndherungsweise davon aus-
gehen, da8 der Beitrag der inneren Bremsstrahlung unabhdngig von
der Einfangschale ist:

(14) of = E, + Y = K,L,M

Rrp°Ey, 1B’

mit dem flir K-Einfang berechneten Wert fir R __°*E
IB “y,IB

Der ilber die hier zu betrachtenden Einfangschalen gemittelte
Wirme-Q-Wert ist dann

(15) Oy = PyEx + PrEp + PyEy

* RigEy, 1B

wobei die Py Y = K,L,M die Anteile der Y-Einfinge an der Gesamt-
zahl der Einf&@nge sind und sich aus den bei Lederer angegebenen
EC(L)/EC(K) und EC(M)/EC(L) berechnen lassen.



Tab. 2: Einfangverhdltnisse fir 59Ni und 55Fe
59Ni 55Fe
EC(L)/EC(K) 0.121 0.117
EC(M)/EC(L) 0. 0.157
Py 0.8921 0.8807
Pr, 0.1079 0.1031
pM 0. 0.0162
Damit ist
59...
QW( Ni) = 6.98 keV + 0.36 keV
= 7.34 keV
55 :
QW( Fe) = 5.84 keV + 0.003 keV

5.84 keV

Wir empfehlen diese Werte zum Einsatz im KORIGEN-Rechnungen zur

Ermit
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