KfK 3262
Dezember 1981

| Messung der
Nachzerfallsleistung von
2351J im Zeitbereich von
15 s bis 4000 s

K. Baumung
Institut fiir Neutronenphysik und Reaktortechnik

Kernforschungszentrum Karlsruhe







KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE

Institut flir Neutronenphysik und Reaktortechnik

KfK 3262

Messung der Nachzerfallsleistung von 235U im Zeitbereich

von 15 s bis 4000 s

von

K. Baumung

Dissertation genehmigt von der
Fakultdt flir Maschinenbau

der Universitdt Karlsruhe

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH, Karlsruhe




Ais Manuskript vervielfaltigt
Fir diesen Bericht behalten wir uns alle Rechte vor

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
ISSN 0303-4003




Messung der Nachzerfallsleistung von 235U im Zeitbereich

von 15 s bis 4000 s

Kurzfassung:

Es wird ein "reduziertes Tandemkalorimeter" vorgestellt, bei
dem durch Reduktion des Kalorimeterblocks auf die zylindrische
Brennstoffprobe selbst und durch Verwendung von Thermistoren
zur Temperaturmessung thermische Zeitkonstanten von der Gr&BRen-
ordnung 1 s erreicht werden kdnnen. Das Kalorimeter kann sowohl

adiabatisch als auch im Aufheizbetrieb benutzt werden und ge-

stattet es, sowohl den Temperaturanstieg von LWR-&hnlichen Brenn-

stofftabletten als auch deren Wirmekapazitdten zu messen. Die-
se beiden GrO6Ben ergeben direkt den in den Proben in Wdrme umgé—
setzten Anteil der Nachzerfallsleistung. Der als Gamma-Strahlung
entweichende Anteil (30-40 %) wurde mit einem Energiestromdetek-
tor gesondert gemessen. Es werden filir eine Bestrahlungszeit

von 200 s die beiden Anteile sowie die gesamte Nachzerfalls--

leistung fiir Kihlzeiten zwischen 15 s und 4000 s angegeben.




Measurement of 235U Fission Product Decay Heat between

15 s and 4000 s.

Abstract:

A "reduced tandem calorimeter" is presented where, by reducing
the calorimeter block to be only the cylindrical fuel samples
themselves and by the use of thermistors for temperature mea-
surement, thermal time constants of the order of one second

have been achieved. The calorimeter can be operated adiabatical-
ly as well as in the heat-up mode, thus permitting measurement
of the time-dependent temperature rise of LWR-pellet-like samp-
les and also their heat capacities. Both quantities directly
yield the portion of the decay heat which is converted into
thermal power within the samples. The portion escaping as gamma-
rays was measured by use of an energy-flux detector. The total
decay heat, the thermal and the escaping gamma-fraction are gi-
ven in tabular form for cooling times from 15 seconds to 4000

seconds following a 200 second irradiation.
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1. Einleitung

235U—Kernen durch Neutronen wird im

Bei der Spaltung von
Mittel ein Energiebetrag von 203 MeV pro Spaltung freige-
setzt. Der Hauptanteil von 178 MeV wird unmittelbar beim
-14

s) da-

nach in Form von kinetischer Enerdgie der Spaltbruchstiicke

SpaltprozeB und innerhalb sehr kurzer Zeiten (10

sowie der von ihnen emittierten prompten Spaltneutronen

und der prompten y-Strahlung frei. Die Spaltbruchstilicke
weisen im Vergleich zu stabilen Kernen gleicher Massenzahl
einen hohen Neutroneniiberschuf auf und befinden sich diesen
gegeniiber in einem angeregten Energiezustand. Der Abbau dieses
Energieliberschusses erfolgt durch eine Kette radioaktiver
Zerfdlle. Dabei werden etwa 13 MeV als B- und y-Strahlung
emittiert und sind thermisch nutzbar, die restlichen 12 MeV
gehen als Neutrinostrahlung ywegen der geringen Wechsel-
wirkungswahrscheinlichkeit in den Weltraum verloren, Die
Halbwertszeiten der etwa tausend verschiedenen Spaltbruch-
stlicke, die bei der Kernspaltung entstehen k&nnen, iiber-
streichen einen Zeitbereich von nahezu Null bis zu vielen
Millionen Jahren. Dies bedeutet, daB ein merklicher Anteil
der bei der Kernspaltung auftretenden Energie erst in Zeit-
rdaumen freigesetzt wird, die sehr lang sind im Vergleich zur
Dauer des ausl8senden Prozesses. Dieser verzdgert auftretende
Teil der Spaltenergie wird, bezogen auf die Zeiteinheit, als

Nachzerfallsleistung bezeichnet.

Beim Abschalten eines Reaktors sinkt durch Unterbrechung der
Kettenreaktion die Zahl der Spaltprozesse und damit die primdre
Energiefreisetzung innerhalb weniger Sekunden auf nahezu Null
ab /1/. Die Energiefreisetzung aufgrund der radioaktiven Zer-
fédlle der Spaltprodukte l3uft jedoch davon unbeeinfluBt
weiter und nimmt mit der Zeit nur langsam ab. Bei fehlender
Kihlung wilirde sie nach einigen Minuten zum Niederschmelzen
des Kerns und zu einer Zerstdrung des Reaktors filihren. Der
sicheren Nachwidrmeabfuhr kommt daher eine hohe gicherheits-
technische Bedeutung zu, der man konstruktiv durch Bereit-
stellung spezieller Betriebsf und Sicherheitssysteme Rechnung

tragt.




Entsprechendes gilt flir die Auslegung der Behdlter zum Transport
und zur Lagerung von abgebrannten Brennelementen bis hin zur
sicheren Endlagerung des radioaktiven Abfalls, der bei der Auf-

arbeitung von wiederverwertbarem Brennstoff abgetrennt wird.

Eine zentrale Bedeutung erlangt die genaue Kenntnis vom Betrag
und Zeitverhalten der Nachzerfallsleistung bei der Vorhersage
von Stdrfallabldufen, aus denen die Auslegungsgrenzen der Sicher-
systeme abgeleitet werden kOnnen, deren Zweck es ist, auch bei

einem St6rfall die Nachwdrme sicher abzufiihren.

Als St6rfall mit dem gr6Bten Restrisiko geben Sicherheitsstudien
flir die heute in Betrieb befindlichen Leichtwasserreaktoren

den Kihlmittelverluststdérfall (loss of coolant accident, LOCA)
an. Dieser St6rfall wird eingeleitet durch das Versagen einer
der Hauptkiihlmittelleitungen oder des Reaktordruckbehdlters und
durchlduft beim Druckwasserreaktor bis zum Einsetzen der Not-
kiihlung drei Phasen. Die erste, die sogenannte Blowdown-Phase,
ist gekennzeichnet durch starken Druckabfall, der die Schnell-
abschaltung des Reaktors ausldst. Nach Unterschreiten des Satti-
gungsdrucks beginnt das Kiihlmittel zu verdampfen. Die Brennstab-
temperatur durchlduft nach Erreichen der kritischen Heizfl&chen-
belastung ein Maximum, sinkt dann im Verlauf komplizierter
hydrodynamischer Vorgdnge ab und steigt mit zunehmender Ent-
leerung des Reaktordruckbeh&dlters wieder an/1/. Die Blowdown-Phase
ist abgeschlossen, wenn durch Druckausgleich zwischen Primdr-
system und Containment der Ausstrdmvorgang endet. Dies ist bei
einem groBen Leck nach etwa 10-20 s der Fall. In der anschlieBen-
den Wiederauffiillphase verbleibt das von den Druckspeichern und
von den anlaufenden Niederdruck-Notkiihlsystemen eingespeiste
Wasser im Reaktorbehdlter und dieser fiillt sich langsam. Dabei
durchlduft die Brennstabtemperatur ein zweites Maximum, weil die
Kiihlung nur liber geringe Dampfmengen und Strahlung erfolgt. Die
Temperatur beginnt zu sinken, wenn der Wasserspiegel die untere
Kernkante erreicht und durch die Dampfstrdmung mitgerissene

Wassertropfen den Warmetransport verbessern. In der daran an-




schlieBenden Flutphase steigt der Wasserspiegel im Reaktorkern
an, die Temperatur sinkt nach Wiederbenetzung der Brennstidbe
schnell ab, und der St&rfall ist nach Auffiillen des Reaktorbe-
hdlters abgeschlossen. Ob der Kern danach langfristig {liber die
Nachwdrmeabfuhrsysteme gekiihlt werden kann, h&ngt vom Zustand

der Brennstibe ab.

Die Untersuchung des Brennstabverhaltens wdhrend eines Kiihl-
mittelverluststdrfalls stellt daher auch im Kernforschungs-
Zentrum Karlsruhe einen Arbeitsschwerpunkt innerhalb des For-
schungsvorhabens zum Systemverhalten nuklearer Anlagen bei Stor—
fdllen dar, das im Rahmen des Projekts Nukleare Sicherheit
durchgefiihrt wird. Ziel dieser Arbeiten ist es, experimentelle
Erfahrungen und Daten zu gewinnen sowie Rechenprogramme zu ent-
wickeln, mittels derer die komplexen Vorginge im Kernreaktor

widhrend des Stdrfalls beschrieben werden k&nnen.

Ob es zum Brennstabversagen durch Aufschmelzen bzw. durch
chemische Reaktionen zwischen Brennstabhiille und Kihlmittel
kommt, oder ob durch starke Verformung der Stdbe Kilhlkanal-
blockaden entstehen, durch die die Kilhlbarkeit in Frage gestellt
wird, hdngt auBer von der Vielzahl der mdglichen thermohydrau-
lischen Abldufe wesentlich von der zugefiihrten Nachwdrme ab.
Diese setzt sich zusammen aus der nach der Schnellabschaltung
rasch abklingenden Spaltleistung, der Wdrmefreisetzung durch
den radioaktiven Zerfall von Spalt- und Aktivierungsprodukten
sowie der chemischen Energiefreisetzung aus der Hillrohr-Kihl-

mittel-Reaktion.

Dabei kann, je nach Stérfallablauf, eine Unsicherheit von 30%
in der Nachwidrmeproduktion eine Unsicherheit in der Angabe der
maximal erreichten mittleren Stabtemperatur von 100 K und der

maximalen Stabtemperatur von iiber 200 K zur Folge haben.

Wdhrend der Wiederauffiillphase (10 s - 200 s nach Abschalten
des Reaktors), in der die Brennstabtemperatur ein zeitlich aus-




gedehntes Maximum durchlduft, tberwiegt der Beitrag der Nach-
zerfallsleistung, d.h. die Energiefreisetzung durch den radio-
aktiven Zerfall der Spaltprodukte, alle anderen Energie
liefernden Prozesse beil weitem. Man muB also speziell diese

GroBe mdglichst genau kennen.

Bei Beginn dieser Arbeit war von der Genehmigungsbeh&rde die
Verwendung des ANS 5.1-Standards in der Uberarbeiteten Fassung
von 1973 /2/ vorgeschrieben, in dem die Nachzerfallsleistung

2354 a1s Spaltstoff fiir Kiihlzeiten bis 10/ s

fiir Reaktoren mit
angegeben war. Im fiir den Kihlmittelverluststodrfall wichtigen
Zeitbereich bis 1000 s nach Abschalten des Reaktors basierten
die Werte fir die Nachzerfallsleistung allein auf der Auswer-
tung von Rechenergebnissen und waren wegen der Unsicherheit

der Eingangsdaten vor allem der kurzlebigen Radionuklide (vergl.
Abs. 2.1) mit einer Fehlerbandbreite zwischen +40% und -20% be-

haftet,

Nachdem die v6llig unzureichende Genauigkeit der Nachzerfalls-
leistung als Hauptquelle der Unsicherheit bei der Vorhersage
von Stdrfallabldufen erkannt worden war, wurden zahlreiche
Forschungsarbeiten begonnen /3,4,5,6,7/ mit dem Ziel, vor allem
im LOCA-relevanten Zeitbereich die Nachzerfallsleistung experi-
mentell zu bestimmen, um die bis dahin nur rechnerisch er-

mittelten Werte zu lberpriifen.

Wadhrend sich die oben erwdhnten Arbeiten bei der Wahl der Form
und Zusammensetzung der Brennstoffproben vor allem an der je-
weils verwendeten MeBtechnik (z.B. Messung allein des 8- bzw.
des y-Anteils der Nachzerfallsleistung) orientierten, waf es

der Zweck der vorliegenden Arbeit, einmal den in einem einzelnen
Brennstab in Wdrme umgesetzten Anteil und zum anderen den daraus
in Form von y-Strahlung entweichenden Anteil der Nachzerfalls-
leistung zu messen und damit direkt die Daten zu bestimmen,

die bei der Auswertung der im Rahmen des oben erwdhnten For-
schungsprogramms durchgefiihrten Notklihlexperimente bendtigt

werden, um die experimentellvgefundenen Verhdltnisse auf die




im Reaktorkern zu lbertragen. Wihrend ndmlich im Reaktorkern
die gesamte radioaktive Strahlung der Spaltprodukte nahezu
vollstdndig absorbiert und damit in Widrme umgesetzt wird,
entweicht bei den Notklihlexperimenten, die aus meBtechnischen
und Sicherheitsgriinden nur an Einzelstébén bzw. kleinen Stab-
blindeln mit bis zu sieben St&dben durchgefﬁhft werden kOnnen,
ein nicht zu vernachldssigender Anteil der Nachzerfallsleistung

aus der MeBanordnung und muB entsprechend korrigiert werden.

Damit stellte sich die Aufgabe,anhand von Brennstoffproben,
die in Zusammensetzung und Durchmesser typisch flir LWR-Brenn-
stdbe sind, im LOCA-relevanten Zeitbereich zwischen 10 s und .
1000 s sowohl den in den Proben in Wirme umgesetzten als auch
den in Form von y-Strahlung aus den Proben entweichenden An-
teil der Nachzerfallsleistung mit einer Genauigkeit von + 5%

ZU messen.

Im folgenden wird eine MeBmethode vorgestellt, bei der unter
Anwendung eines kombinierten Verfahrens die Nachzerfallslei-
sting von 235 U nach thermischer'Spaltung durch gleichzeitige
Messung sowohl des adiabatischen Temperaturanstiegs einer be-
strahlten Brennstoffprobe als auch des aus der Probe entweichen-

den y-Energiestroms bestimmt wird.

Es werden Aufbau und Funktion eines neuartigen  "reduzierten
Tandemkalorimeters" beschrieben, bei dem der Kalorimeterblock
konventioneller Kalorimeter weggelassen, d.h. auf die zu unter-
suchende Probe selbst reduziert ist. Damit erreicht man eine
um fast zwei GréBenordnungen kleinere thermische Zeitkonstante
von etwa 2 Sekunden, die es ermdglicht, den MeBbereich bis
einige Sekunden nach Ende der Bestrahlung herab zu erweitern.
Das Kalorimeter kann sowohl adiabatisch als auch als Wdrmeleit-
kalorimeter betrieben werden, so daB man zwei der drei fiir die
Auswertung bendtigten MeBgrbdB8en - zeitabhidngige Temperaturan-
stiegsrate und Warmekapazitit der Probe - unter Vermeidung zu~
sdtzlicher MeBfehler in derselben Apparatur bestimmen kann.

Zur Messung des aus den Proben entweichenden y-Energieanteils,




der sich je nach Zeitbereich und Probenbeschaffenheit auf 10%
bis 40% der thermisch nutzbaren Leistung belduft, wird ein
Detektor benutzt, dessen Empfindlichkeit nahezu proportional
zur Energie des nachgewiesenen y-Quants ist, so daB die Z&hl-
rate unabhdngig von der spektralen Verteilung direkt ein MaSB

fiir die Energiestromdichte ist.

Es werden MeBergebnisse an schwach angereichertem U0,- und
Uranmetallproben verschiedener Durchmesser fiir den Zeitbereich
von 15 bis 4000 Sekunden nach Ende der Bestrahlung vorgelegt
und die Unsicherheiten der MeBgrd&Ben besprochen. AbschlieBend
wird ein Vergleich mit verschiedenen Ergebnissen anderer Auto-

ren gegeben.




2. Prinzip der Messung

2.1 Uberblick iliber Verfahren zur Bestimmung der Nachzer-

fallsleistung

Bei Bestimmung der Nachzerfallsleistung stehen folgende drei

Methoden zur Auswahl

= Summationsrechnungen
- radiometrische MeBverfahren

- kalorimetrische MeBverfahren

Das Prinzip der Summationsrechnungen besteht darin, die
einzelnen Energiebeitridge aller bei der Kernspaltung auf-
tretenden radiocaktiven Nuklide zu summieren /9/. Dazu werden
an Eingabedaten Spaltausbeute, Halbwertszeit, Zerfallsenergie
sowie Zerfallsschema flir jedes der etwa 1000 Nuklide bendtigt.
Flir lber 300 lédngerlebige Isotope sind experimentelle Kern-
daten verfiigbar, filir die librigen kurzlebigen Nuklide behilft
man sich mit Abschidtzungen aus theoretischen Modellen /10/.
Da mit zunehmender Bestrahlungszeit die Konzentration lang-
lebigér Isotope zunimmt, sinkt der Anteil der kurzlebigen
Isotope an der Nachzerfallsleistung und damit die Fehlerband-
breite, die durch die theoretische Abschdtzung der Eingabe-
daten bedingt ist /11/. Zur Absicherung der Ergebnisse im filir
den Rilhlmittelverluststdrfall relevanten Zeitbereich bis 200 s

ist jedoch ein Vergleich mit experimentellen Daten unerl&flich.

Einen Vorteil bietet die Summationsmethode dagegen bei der Be-
stimmung der Nachzerfallsleistung fiir lange Bestrahlungszeiten,
bei denen nicht nur Entstehung und radioaktiver Zerfall der
Spaltprodukte sondern auch Neutroneneinfangreaktionen in Spalt-
produkten einen wesentlichen Einfluf ausiliben, sowie bei sehr
langen Abklingzeiten, die experimentell nicht mehr realisiert

werden k&nnen.




Die radiometrischen MeB8verfahren lassen sich in zwei Gruppen
klassifizieren. Beim integralen Verfahren wird ein sehr groBer
Strahlungsdetektor benutzt /6/, in dem die gesamte von den
Spaltprodukten emittierte Kernstrahlung absorbiert wird, was
zu der Bezeichnung "Nukleares Kalorimeter" gefiihrt hat. Die
Apparatur ist zwar sehr aufwendig, vereinigt jedoch Vorteile
der KernstrahlungsmeBftechnik - sehr kurze Zeitkonstanten - und
der Kalorimeter - integrales Signal - und liefert insgesamt

sehr gute Ergebnisse.

Die zweite Gruppe, die sogenannten"differentieilen Verfahren"
beruhen auf der Spektroskopie der B- bzw. y-Strahlung (z.B. /5/).
Aus den in verschiedenen Abklingzeitintervallen gemessenen Impuls-
h8henspektren erhdlt man die Energiespektren durch Entfaltung
nach experimentell bestimmten spektralen Antwortfunktionen. Die
Nachzerfallsleistung berechnet man durch Integration der Energie-
spektren als Summe der - und y~Anteile. Der groBte Teil der bei
diesen MeBverfahren anfallenden Information, d.h. die spektrale
Energieverteilung der Strahlung, wird bei der Bestimmung der
Nachzerfallsleistung eines Reaktors nicht ausgenutzt, wird jedoch
z.B, zur Berechnung von Dosisleistungen oder Abschirmungen be-
ndtigt. Sie kann auch in besonderen Fdllen filir die Berechnung

der Nachzerfallswdrme nbétig sein, z.B. bei der Auswertung von
Experimenten, die an einzelnen Brennstidben oder kleinen Blindeln
mit 7-9 Stdben durchgeflihrt worden, aus denen im Gegensatz zum
Reaktorkern ein nicht zu vernachl&dssigender Anteil in Form von

y=Strahlung entweicht.

Der Vorteil der kalorimetrischen Verfahren gegeniiber den oben
angefiihrten besteht darin, daB die MeBgrdBe mit der gesuchten
GroBe, der thermischen Leistung, identisch ist. Ein Nachteil
konventioneller Kalorimeter gegeniiber den radiometrischen
Verfahren ist in ihren groBen thermischen Zeitkonstanten zu
sehen, wodurch ihr Einsatz bei der Messung der Nachzerfalls-
leistung auf den Zeitbereich oberhalb etwa 100 s nach Ende der
Bestrahlung begrenzt wird. Im folgenden Absatz soll dies an-

hand der Grundgleichung der Kalorimetrie aufgezeigt und die




Uberlegungen erldutert werden, die zur Konzeption der hier be-
schriebenen Apparatur fiihrten, mit der der MeBbereich um rund
eine Gr&Benordnung zu kiirzeren Abklingzeiten hin erweitert werden

konnte.

2.2 stationdres und dynamisches Verhalten von Kalorimetern

Wegen der Einfachheit der Methode und der hohen absoluten Genauig-
keit wird die Kalorimetrie h#ufig zur Bestimmung integraler radio-
metrischer GrdBen wie Zeffallsenergie, Halbwertszeit oder Dosis-

leistung herangezogen. Die MeBgrdBe ist dabei die dem Kalorimeter

zugefithrte thermische Leistung.

In der Regel besteht ein Kalorimeter aus einem Kalorimeterkdrper
(Kalorimeterblock), der je nach Art der Strahlung, die absorbiert
werden soll, mehr oder weniger massiv sein muB und gut wédrmeleitend
sein soll. In der Praxis besteht der Kalorimeterblock h&dufig aus

. einem Kupfer- oder Silberzylinder mit einer Bohrung zur Aufnahme
der Probe. Dieser Block ist je nach Betriebsweise entweder gegen-
Uber der Umgebung m&glichst gut thermisch isoliert (adiabatisches
Kalorimeter), oder aber in einer genau definierten Weise mit
dieser wérmeleitend verbunden (Wirmeleitungskalorimeter). Die Be-
stimmung der im Kalorimeter freigesetzten thermischen Leistung
l8uft bei den Phasenumwandlungskalorimetern (Schmelz- oder Verdamp-
fungskalorimeter) auf die Messung einer Volumendnderung, in den
meisten Fdllen jedoch auf eine Temperaturmessung am Kalorimeter-
block hinaus. Die zeitliche Anderung des MeBsignals der Tempera-
tur des Kalorimeters d46/dt, in das zum Zeitpunkt t=0 eine Probe
der Leistung P(t) eingebracht wird, wird durch die Grundgleichung

der Kalorimetrie beschrieben:

t
a6 — P(t) -(t=t) /o _ k. _
&= ] s e ar - Ko 0 omy (0) (2.1)




Darin ist TK(t) die Temperatur des Kalorimeters, 9 (t) das MeB-
signal von TK’ TM(t) die Temperatur der Umgebung, C die Wirme-
kapizitdt des Kalorimeters einschlieBlich der Probe und k die
Warmeilibertragungszahl zwischen Kalorimeter und Umgebung. e_t/a
ist die Antwortfunktion des Temperaturfiihlers auf eine Anderung
der Temperatur im Kalorimeter. Der Einfachheit halber sei e—t/a
auch gleichzeitig die Antwortfunktion der Oberflichentemperatur-
dnderung des Kalorimeters, von der aus der Wirmetransport an die
Umgebung erfolgt. (Diese Bedingungen sind z.B. im Wdrmeleitungs-
kalorimeter nach Calvet erfiillt, auf das noch eingegangen wird.)

Das Faltungsintegral gib#- -also die zeitliche Anderung des MeBsignals
zur Zeit t aufgrund der im Zeitintervall (0,t) durch die Leistung
P(t) an den Kalorimeterblock abgegebenen Wirmeenergie an. Ist die
zeitliche Anderung der Leistung klein im Vergleich zur Zeitkonstanten

a, so geht Gl.(2.1) in die bekannte Form liber:

(P(t) = ke (T, (t)=Ty(t)) (2.1a)

Zur Messung konstanter oder nur langsam verdnderlicher Leistungen
(lange Halbwertszeiten) wird meistens das isotherme oder Wirme-
leitungskalorimeter eingesetzt, bei dem die Umgebungstemperatur
thermostatisch gesteuert konstant gehalten wird. Unter der Annahme,
daB die Wdrmekapazitdt in dem kleinen in Frage kommenden Temperatur-
intervall konstant ist, liefert die Integration von Gl.(2.1) fir

das MeBsignal 6 (t) der Kalorimetertemperatur TK(t)

-t°k/C 1

(1 - e - ~E—+———~(e't'k/C _e"t/9

(2.2)

(@]
o
i
3
+
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Da in der Praxis die Zeitkonstanten o des Kalorimeterblocks um
GrdBenordnungen kleiner sind als die Gerdtekonstanten C/k, wird
der Klammerausdruck in Gl. (2.2) im wesentlichen durch den ersten
Summanden bestimmt, Man sieht, daB das MeBsignal mit der Zeitkon-
stante C/k einem Grenzwert zustrebt, der durch die Warmeilibertra-
gungszahl k festgelegt ist. Der zweite Summand beschreibt die
Nacheilung des MeBsignals (in der Praxis von der GrdBenordnung

Prozent) aufgrund des Widrmetransports im Kalorimeterblock.




Wartet man ab, bis sich stationire Verhiltnisse eingestellt haben,

so erhdlt man folgende einfache Beziehung zwischen gemessener Tem-

peratur und der gesuchten Leistung:

P = ke(® () = T " (2.3)

W = ke (Tp(e) - T

Man sieht, daB die Wirmeiibertragungszahl k die einzige durch Eich-
messungen zu bestimmende Gerdtekonstante ist. Die Widrmekapazitdt
braucht bei vernachldssigbarer Temperaturabhingigkeit nicht be-
kannt zu sein, sollte jedoch m&glichst klein gehalten werden, um
bei hoher statischer Empfindlichkeit 1/k die Zeitkonstante C/k

und damit die MeBzeit bis zum Erreichen stationirer Verhdltnisse

zu reduzieren. Beim Wirmeleitungskalorimeter nach Calvet /12/ er-
folgt die Wirmeleitung durch die Schenkel einer in Serie geschalte-
ten Thermoelementsidule, deren Spannung ein direktes MaB filir die
Temperaturdifferenz TK—TM ist. Durch den Einsatz von bis zu 1400

Thermoelementen erreicht man hohe statische Empfindlichkeiten bei

Zeitkonstanten C/k von der Gr&Benordnung 100 s.

. Im Fall des adiabatischen Kalorimeters wird die Temperatur TM des
adiabatischen Mantels, der den Kalorimeterblock umschlieBt, laufend

der Temperatur T, des Kalorimeters nachgefiihrt. Dadurch entf&llt

K
in der Grundgleichung (2.1) der zweite Summand und die Integration

liefert bei konstanter Leistung P

P - ¢ 4o (2.4)

Man sieht, daB nach einer Einschwingzeit von der GrdéBenordnung

der Zeitkonstante o die zeitliche Anderung des Temperaturmefsignals
de/dt gleich dTK/dt wird und ein direktes MaB fiir die gesuchte
Leistung P ist. Hier ist die Wirmekapazitdt C des Kalorimeters die
durch Eichmessungen zu bestimmende Gerdtekonstante. Sie legt gleich-

zeitig die statische Empfindlichkeit fest: um einen groBen MeB-

effekt do/dt zu erzielen, muB C mdglichst klein sein. Die Warme-

libertragungszahl k muB nicht bekannt sein. Es wird jedoch ein




niedriger Wert angestrebt, um bei Abweichungen vom adiabatischen

Zustand den Verlustterm CTK-TM)-k/C klein zu halten,

Sollen zeitlich verdnderliche Gr&BRen gemessen werden, die im Ver-
gleich zu den Zeitkonstanten des Kalorimeters nicht mehr gquasi=-
stationdr sind,wie z.B. die Nachzerfallsleistung, so erhdlt man
durch Integration von Gl. (2.1) fiir das Wirmeleitungskalorimeter,

wieder unter der Annahme konstanter Wirmekapazitét C,

6(t)=TM+(TK(O)-TM).e-k/c't +
t /e (- T e (2.5)
L f TR prny e (T e g,
a-C 5 0

Man sieht, daB die gesuchte zeitabhidngige Gr&Be P jetzt lber ein Fal-
tungsintegral mit dem MeBsignal verkniipft ist. Durch Vertauschen der

Integrale und Integration liber t kann man eine Antwortfunktion’ A (t)

des Kalorimeters einfiihren!?

At) =~ (e7K/C-t _ /oy (2.6)

Man erhdlt unter der Annahme, daB vor Einbringen der Probe der

Kalorimeterblock im Temperaturgleichgewicht mit der Umgebung war,
(TK=TM) fiir das MefBsignal
t

_ 1. A (£ Q
6 (t)=T,(0) + & é P(7) *A(t-1)dt + F-A(t) (2.7)

P(t) muB durch numerische Entfaltung des MeBsignals nach der Ant-
wortfunktion berechnet werden. Der dritte Summand berﬁckéichtigt,
daB die Probe in der Regel eine von der Anfangstemperatur 'I'K=TM
des Kalorimeters verschiedene Temperatur TP hat und somit eine

thermische Enthalpie Q

Q = Cpe (T,-T) (2.8)




einbringt, die den sogenannten "thermischen Schock" (TP—TK)-A(t)
verursacht. Die Antwortfunktion wird experimentell bestimmt,
indem man durch elektrische Beheizung dem Kalorimeter kurzzei-
tig einen definierten Leistungsimpuls zufiihrt. Damit kann der
erste Klammerausdruck in (2.6) , der den Wirmetransport an die
Umgebung beschreibt, mit guter Genauigkeit bestimmt werden.

Der zweite Summand, der den Wdrmetransport durch den Kalori-
meterblock von der Probe zum Temperaturfiihler beschreibt, kann
durch eine elektrisch beheizte Probe nur ndherungsweise gemessen
werden, weil sie die gesamte Leistung durch Wdrmeleitung und
damit verzdgert an den Kalorimeterblock ilibertragen muB, wdhrend
bei einem radioaktiven Préparat etwa die Hdlfte der Leistung

als y=-Strahlung entweicht wund direkt im Kalorimeterblock in
thermische Leistung umgesetzt wird. Die Ungenauigkeit in der
Antwortfunktion sowie der nicht genau bestimmbare Betrag Q-.A(t)
haben zur Folge, daB in der Praxis die gesuchte GroBe mit

einer ausreichenden Genauigkeit erst flir Kihlzeiten von der
GréBenordnung der Zeitkonstante C/k, dh. etwa 100 s, bestimmt
werden kann /3/. Schrock et al. /7/ versuchten die Ungenauig-
keit der Antwortfunktion im Anstieg, der durch die‘Zeitkonstante
-0 des Kalorimeterblocks bestimmt ist, durch ein spezielles
RKurzzeitmeBsystem zu vermeiden. Der Kalorimeterblock bestand
aus einem mit Quecksilber gefilillten zylindrischen Gef&B, an

das eine Kapillare angeschlossen war. Durch Messung der Position
der Oberflidche der Quecksilbersdule mittels eines optisch-
elektronischen Dilatometers konnte so ein Signal der im Kalori-
meter freigesetzten thermischen Leistung gewonnen werden, bevor
die an der Mantelflidche angebrachte Thermoelementsdule ansprach.
Obwohl es mbglich war, den thermischen Schock durch dieses
schnellansprechende MeBsystem zu separieren, resultieren fir
Kiilhlzeiten unter der Zeitkonstante C/k um ein mehrfaches hdhere

Unsicherheiten im Ergebnis als flir lange Kihlzeiten.

Im Fall des adiabatischen Kalorimeters erhdlt man unter der
Voraussetzung, daB die Wdrmelibertragungszahl durch gute ther-
mische Isolation des Kalorimeterblocks gegeniiber dem adiabati-

schen Mantel klein gehalten und durch eine geeignete Regelung
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die Temperatur des Mantels der des Kalorimeterblocks mdglichst ge-
nau nachgefihrt wird, aus Gl.(2.1) als Beziehung zwischen MeBsignal

und der gesuchten Leistung

A(t=t)dr (2.9)

d_Q_}'P(T)
dt o

wobei A(t) dieAntwortfunktion der zur Zeit t gemessenen Tempera-
turanstiegsrate do/dt auf einen zur Zeit t=0 im Kalorimeter freige-
setzten Leistungsimpuls von 1 Ws darstellt. A(t) kann wie beim
Wdrmeleitungskalorimeter ndherungsweise als Exponentialfunktion
dargestellt werden, deren Zeitkonstante den Warmetransport von

der Probe zum Temperaturfiihler beschreibt:
agr) = - et (2.10)

Obwohl sich bei der Messung von o mittels einer elektrisch be-
heizten Probe ebenfalls die oben diskutierte systematische Un~
genauigkeit ergibt, liegen die Verh&ltnisse beim adiabatischen
Kalorimeter insofern glinstiger, als die realisierbaren Zeitkon-
stanten von der Gr&Benordnung 1-10 s sind, und damit kiirzere

Abklingzeiten prinzipiell erreichbar werden.

2.3 Das reduzierte Tandemkalorimeter

Im vorausgegangenen Absatz wurden die dynamischen Eigenschaften

von Kalorimetern und die sie bestimmenden Gr&Ben behandelt.

Daraus 1dBt sich zun&dchst ableiten, daB die Messung der Nachzer-
fallsleistung fiir kurze Kiihlzeiten nur mdglich ist, wenn die
Zeitkonstante der Antwortfunktion des MeBsignals auf die frei-

gesetzte Leistung klein ist.

Beim Wdrmeleitungskalorimeter 1&Bt sich die Verringerung der
Zeitkonstante C/k nur unter gleichzeitiger Verschlechterung

der Empfindlichkeit erreichen, die durch 1/k bestimmt wird.

Deshalb wird dieser Typ als ungeeignet betrachtet.




Beim adiabatischen Kalorimeter wird die Zeitkonstante der Ant-
wortfunktion vom Zeitverhalten des Wirmetransports durch den
Kalorimeterblock von der Probe zum Temperaturfiihler bestimmt
und liegt in der Gr¥Benordnung 1-10 s. Die Schwierigkeit bei
diesem Kalorimetertyp liegt darin, den Verlustterm h(TK—TM)

aus Gl.(2.1) auch unter dynamischen Bedingungen klein zu halten.
Dazu muB zundchst die Wirmelibertragungszahl k durch eine gute
thermische Isolation niedrig gehalten werden. Dariiber hinaus
ist durch eine kleine Zeitkonstante des Regelkreises dafiir zu
sorgen, daB die Abweichung der Regelgri&Be TM von der Fllhrungs-—

grdB8e T, auch bei der schnellen Anderung von TK bei kurzen

K
Kiihlzeiten (thermischer Schock) mniedfig bleibt.

Bei der technischen Ausfiihrung kommt einem dabei zugute, daBf die
Flihrungsgr68e einen stetigen Anstieg durchl&duft. Dadurch kann
man auf eine regelbare Wdrmeabfuhr aus dem adiabatischen Mantel
verzichten und sich auf eine schnelle, direkt steuerbare Ohmsche

Beheizung beschrinken.

Da es sich beim MeBsignal d6/dt des adiabatischen Kalorimeters
-um eine differentielle GrdBe handelt, ist ein hohes Aufldsungs-
verm&gen beil der Temperaturmessung erforderlich. Dies kann
durch eine Reduktion der Wirmekapazitdt C des Kalorimeters, was
gleichbedeutend mit der Erhdhung der statischen Empfindlichkeit
ist, bzw. durch die Wahl eines hochaufl&senden Temperaturfihlers

geringer Trdgheit erreicht werden.

Die Berilicksichtigung dieser Gesichtspunkte hat zu folgendem

Konzept gefithrt, das als "reduziertes Tandemkalorimeter" bezeich-

net werden soll:

(1) Kalorimeterblock:
Um kurze Zeitkonstanten der Antwortfunktion Gl. (6) zu reali-
sieren, wird der konventionelle Kalorimeterblock auf die
radioaktive Probe selbst reduziert, dh. er wird weggelassen.
Als Proben werden, entsprechend der auf eine Einzelstabgeo-
metrie bezogenen Aufgabestellung, Zylinder von Pelletab-

messungen (Linge 15 mm, Durchmesser 8,12 und 15 mm) aus UO2
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bzw. Uranmetall benutzt. Da aus diesen Proben ein betridcht-~
licher Anteil der Leistung in Form von y-Strahlung ent-
weicht, muB dieser Anteil mittels eines geeigneten Detek-
tors gesondert gemessen werden. Durch die Reduktion der
Wdrmekapazitdt auf C=C_ der Probe erhdlt man einen maxi-

P
malen MeBeffekt.

(2) Temperaturmessung
Zur Temperaturmessung werden Thermistoren, dh. stark tempera-
turabhidngige Halbleiterbauelemente,eingesetzt. Sie vereinen
kurze Zeitkonstanten (1-2 s) mit einer hohen Empfindlichkeit

1, die um eine Gr8BRenordnung lUber der

von AR/AT/R=0.045K
von Widerstandsthermometern liegt. Zur reprdsentativen Tem-
peraturmessung werden die Proben mit einer axialen Sackboh-
rung versehen und freistéhend auf den Temperaturfiihler ge-
stiilpt, der einen Durchmesser von 0.4 mm aufweist und in

die ausgezogene Spitze eines Glasrdhrchens von 2 mm Durch-

messer und 0.3 mm Wandstdrke eingeschmolzen ist.

(3) Adiabatischer Mantel:
Der adiabatische Mantel wird als diinnwandiger, elektrisch
beheizbarer Kupferzylinder ausgebildet. Die MeBwerterfassung
erfolgt Uber einen Kleinrechner, der auch die Temperatur-
nachfiihrung mit einer PI-Charakteristik regelt. Die Widrme-
Ubertragungszahl k wird minimalisiert: die Wdrmeleitung
zwischen Probe und Mantel wird durch Evakuieren auf 10_3

torr reduziert, der Widrmeaustausch durch Strahlung wird

durch Beschichtung von Probe und Mantelinnenseite mit einer

blanken Metallschicht geringer Emissivitdt minimalisiert.

(4) Messung der entweichenden y=Strahlung
Der Anteil der Nachzerfallsleistung, der nicht in der Probe
in thermische Leistung umgesetzt wird, sondern als y=Strah-
lung entweicht, wird mit einem Detektor vom Moxon-Rae-Typ
/13/ gemessen. Dies ist ein Detektor, dessen Empfindlich-
keit proportional zur Energie der y-Strahlung ist e&E, so

daB die y-zihlrate ein direktes MaB flir die zu messende
Energiestromdichte ist: Z~/E-¢ (E)dE.




3. Aufbau und Arbeitsweise der MeBapparatur

3.1 Das Kalorimeter
3.17.1 Mechanischer Aufbau

Ein Querschnitt des mechanischen Aufbaus ist in Abb.1 darge-
stellt. Da die Funktion des konventionellen Kalorimeterblocks
allein von der Probe iibernommen wird, besteht das eigentliche
Kalorimeter aus dem Temperaturfithler (1) und dem adiabatischen
Mantel, der sich aus einem zylindrischen GefdB (3) und einem
konisch eingepaBten Deckel (2) zusammensetzt, die elektrisch

beheizt werden. Um eine homogene Aufheizung bei minimaler

I i
|

B I ;

Abb. 1: Querschnitt durch Kalorimeter mit Probe

thermischer Trégheit zu erreichen, muB der Heizdraht so verlegt
werden, daB er pro Zentimeter jeweils von der gleichen Masse
Kupfer umgeben ist, und er muB vor allem gut wdrmeleitend mit
dem GefdB verbunden sein. Die Gleichverteilung wurde durch

eine spiralférmige Anordnung der Nuten auf der Mantelflé&che
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und eine konzentrische Anordnung mit versetzten Durchfiihrungen
(Abb.2) an den Stirnflichen des inneren Teilstiicks (2.5 mm
Wandstdrke) erreicht. Die wirmeleitende Verbindung wurde durch
Einbetten des Heizdrahts in Weichlot realisiert, das in die
Nuten eingefliihrt wurde und die beiden Teilstlicke miteinander
verbindet. Um einen optimalen Warmeilibergang zwischen Heizdraht
und dem LOtzinn zu erreichen, wurde auf die Verwendung eines
konventionellen, koaxial aufgebauten und durch eine A1203—
Pulverschicht elektrisch isolierten Heizdrahts verzichtet.
Stattdessen wurde ein einfacher Lackdraht aus Konstantan mit
0.5 mm2 Querschnitt und 2.5 9/m verwendet. Es gelang zwar erst
nach einigen Versuchen, den Draht in die Nuten einzulegen und
die beiden Teile zu verldten, ohne einen elektrischen Kurz-
schluB durch Zerstdrung der Lackisolierung zu verursachen,

Die Wdrmeleitung durch die nur wenige Mikrometer dicke Lackschicht
ist jedoch so gut, daB die Antwortfunktion des MeBsignals des
Temperaturfithlers (3) auf die Heizleistung im Mantel eine Zeit-
konstante von nur 1.1 s aufweist (vergl. Abb.3). Damit konnte
eine wichtige Voraussetzung fiir ein gutes dynamisches Verhalten

der Temperaturregelung erfiillt werden.

| — Weichlot

———__ Konstantan -
Heizdraht
—=— Cu -Teile

N Schraubfassung f
Thermistor

Schnitt AB

Abb.2: Anordnung des Heizdrahts im Deckel des adiabatischen
Mantels




Das eine Ende des Heizdrahtes ist leitend mit dem Kupfer-
kdrper verldtet, das andere wird bei (4) herausgefiihrt. Der
Behdlter ist zur Verringerung von Widrmeverlusten an die Um~
gebung mittels dreier Paare Polyamidschrauben justierbar
fixiert. Der Deckel ist mittels dreier Polyamidstifte auf
einer Tragplatte aus Aluminium befestigt. Diese Platte wird
durch Federkraft so auf drei Stehbolzen gefiihrt, daB das
gldserne Tragerdhrchen des Temperaturfithlers axialen Kr&ften
und in einem gewissen Winkelbereich auch Kippmomenten nachge-
ben kann, ohne zerstdrt zu werden. Dadurch kdnnen kleine
Schwankungen in der azimutalen Positionierung des Dreharms
(6) , auf dem der Fiilhler sitzt, ausgeglichen werden, was vor
allem beim Be- und Entladen wichtig ist. Der Deckel besitzt
ebenfalls nur einen elektrischen AnschluB fiir den Heizdraht,
so daB der Stromkreis erst beim Einsetzen in das GefdB ge-
schlossen wird. Elektrischer und Widrmekontakt werden durch
den selbstzentrierenden konischen Sitz und die Federkraft

der Trageplatte gewidhrleistet. Der Temperaturfithler (3) zur
Messung der Manteltemperatur ist mit einem wédrmeleitenden
Silbergranulatkleber an der AuBenseite angeklebt. Der Tempera-=-
turfiihler (1) ist in einem auswechselbaren Schraubsitz einge-
klebt. Die Innenfliche des adiabatischen Mantels wurde zur Ver-—
ringerung des Energieaustauschs mit der Probe wie diese mit

einem galvanischen Uberzug aus Glanznickel versehen.

O.ZP’Q /’D—J -
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Abb.3: Antwortfunktion der Heizung des Kalorimetermantels
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Beim Probebetrieb im Vakuum zeigte es sich, daB die relativ zur
Wdrmekapazitdt des Deckels zahlreichen Wirmebriicken (Haltestifte,
elektrische Anschliisse des MeBfilhlers) eine Temperaturdifferenz
zwischen Deckel und Gef&dB zur Folge hatte., Diese konnte durch
Zwischenschalten eines mit gleicher spezifischer Leistung be-
heizten Wirmepuffers (5) zwar flir Normaldruck, nicht aber im

Vakuumbetrieb ausgeglichen werden.

3.1.2 Temperaturmessung und Regelung

Temperaturfiihler

Vom MeBprinzip her war ein Temperaturfiihler mit kleinen geometri-
schen Abmessungen und einer kleinen Wdrmeleitzahl erwiinscht. Vor
allem jedoch war ein MeBfilhler h&chster Empfindlichkeit notig,

da eine Serienschaltung nicht realisierbar war.

Alle diese Forderungen werden von Thermistoren erfiillt, Halbleiter-
bauelementen mit einem hohen negativen Temperaturkoeffizienten
(-4.5%/K) des elektrischen Widerstands. Eingesetzt wurden Minia-
tur-NTC-Widerstédnde (Negative-Temperature=Coefficient) der Firma
Valvo mit einem Widerstandsnennwert von 600 k@ bei 20°C. Diese
bestehen aus einem Kiigelchen Halbleitermaterial von 0.4 mm Durch-
messer, das mit zwei Platin-Iridium-Dr&hten von 50 u Durchmesser
fest zusammengesintert und in die ausgezogene Spitze eines Glas-
réhrchens von 30 mm Linge, 2 mm HuBerem Durchmesser und 0.3 mm
Wandstdrke eingeschmolzen ist. Die AnschluBdrdhte bestehen aus

0.3 mm dicken Kupferdrdhten.

Ein Nachteil fiir die praktische Anwendbarkeit der Thermistoren,
der ihre gr&Bere Verbreitung bei Temperaturmessungen hoher Auf-
18sung bisher verhindert hat, ist in der Tatsache zu sehen, daB
im Gegehsatz etwa zu den genormten Kennlinien von Thermoelementen
oder Widerstandsthermometern wegen der herstellungsbedingten
Streubreite der Kennlinien fiir jedes Exemplar eine individuelle
Temperatur-Widerstandskennlinie erstellt werden muB. (Die Eich-

messungen werden in Abs. 3.1.3 behandelt.)




Vor der endgliltigen Entscheidung fiir den Einsatz dieses Tempera-
turfiihlertyps muBte sichergestellt werden, daB sich die Kenn-
linie durch radioaktive Bestrahlung nicht &ndert. Dazu wurden 10
Thermistoren in einer y-Bestrahlungseinrichtung am Reaktor FR2
schrittweise bestrahlt, und durch Messung des Widerstands in einem
Wasser-Eis-Gemisch die Kennlinie iberpriift. Im Rahmen der MeBge-
nauigkeit von 0.05 K konnte,auch bei der maximalen Dosis von
2-105 rad)keine Ver&nderung nachgewiesen werden. Demgegeniiber
ergibt eine Abschidtzung, daB der Thermistor durch die lUberge-
stiilpte Probe wdhrend einer MeBzeit von 104 s maximal mit einer
Dosis von etwa 4-104 rad belastet wird. Damit war die Einsatz-

fdhigkeit filir das vorliegende MeBproblem nachgewiesen.

Temperaturmessung

Die Temperaturmessung beruht auf der Messung des elektrischen
Widerstands der Thermistoren mittels einer modifizierten
Wheatstoneschen Briicke, deren Blockschaltbild in Abb.4 darge-

stellt ist. CAMAC - Multipiexer
r—é__ - I_—'T— -

e

Abb.4: Blockschaltbild der TemperaturmeBeinrichtung
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Der eine Zweig der Brilicke besteht aus zwei auf gleichen Wider-
standswert Ro ausgesuchten Metallschichtwiderstidnden von etwa
120 kf. Im anderen Zweig liegen einer der Thermistoren sowie

ein Metallschichtwiderstand RB;, der aus einem Satz von 30 ge-
eignet abgestuften Werten so ausgewdhlt wird, daB die Brilicken-
spannung in das Intervall + 0.120000 V zu liegen kommt. Dieses
entspricht dem empfindlichsten MeBbereich eines hochaufldsenden
Digitalvoltmeters vom Typ Dana 5333, das iiber einen Camac-Daten-

weg mit einem 8K-Kleinrechner HP 2115 A verbunden ist.

Die Messungen werden im Abstand von jeweils 1 s abwechselnd an

der Probe und am Kalorimetermantel durchgefiihrt. Dieses MeBzeit-
intervall ist durch die Integrationszeit des Voltmeters ( 250 ms),
die Datenausgabe liber eine Lochstreifenstanze sowie die Dauer

der Rechen- und Datenwegoperationen festgelegt, (Eine Erlduterung
des MeBprogramms anhand eines Diagramms findet sich im Anhang 1.)
Jeweils aus den drei letzten TemperaturmeBpunkten werden der
Temperaturanstieg im MeBzeitintervall (2At) sowie dessen zeit-
liche ZAnderung berechnet und daraus der ndchste zu erwartende
MeBwert extrapoliert. Daraus wird der fiir die ndchste Messung

in die Brilicke zu schaltende Widerstand RBi berechnet und gegebenen-
falls, z.B. bei Uberschreitung der verfiigbaren RBi—Werte, der
MeBbereich des Digitalvoltmeters erweitert, um eine MeBbereichsliber-

schreitung zu vermeiden.

Die absolute Genauigkeit sowie das Aufldsungsvermdgen der Tempera-=
turmessungen werden im Absatz 3.1.3.1 im Zusammenhang mit den

Eichmessungen der Thermistoren diskutiert.

Temperaturregelung des adiabatischen Mantels

Zweck der Regelung ist es, beim Einbringen der Probe den Mantel
mdglichst schnell auf deren Temperatur zu bringen und dieser

laufend nachzufahren.

Um kurze Zeitkonstanten zu realisieren, enthdlt der adiabatische

Mantel nur eine elektrische Heizung, kann also nicht aktiv ge-




kiihlt werden. Man muB also, wenn man den Mantel vorheizt, um
die Aufheizspanne nach dem Einbringen der Probe klein zu halten,
darauf achten, daB die Manteltemperatur unter der zu erwartenden
Probentemperatur bleibt, dieser schnell angeglichen und dann

ihrem langsamen Anstieg nachgefiihrt wird.

Neben der verschwindenden Regelabweichung im letzteren Bereich
ist von der Regeleinrichtung auch ein gutes Einschwingverhalten

zu fordern.

Als erstes wurde die Kennlinie der Heizung gemessen, die den
zeitlichen Temperaturanstieg dTM/dt als Funktion der Heizleistung
beschreibt. Die Ubergangsfunktion f A(t-1t)dt zwischen Temperatur-
anstieg dTM/dt und der zur Zeit t 2 0 eingeschalteten konstanten
Heizleistung 148t sich, wie aus Abb.3 zu entnehmen. ist, in guter
Ndherung mit einer einfachen Exponentialfunktion als Antwort-—

funktion darstellen

_ 1 _-t/u
A(t) = H.e s (3.1)
deren Zeitkonstante sich etwa zu u = 1 s ergibt. Als Kennlinie
erhdlt man damit
dT H
M _ 0 4 o o ey
gt - T (1 e ) (TM W) k) (3.2)

wobei der zweite Summand die Verluste an die Umgebung der Tempera-
tur Ty beschreibt.

Durch numerische Anpassung des Temperaturanstiegs als Funktion von
(TM-TW) mit konstantem Ho wurde ein analytischer Zusammenhang
zwischen der Temperaturdifferenz (TM TW) und HO abgeleitet, mittels
dessen HO so variiert wird, daB liber den gesamten Betriebsbereich
(20 - 7OOC) eine gewlinschte Temperaturanstiegsrate ATM/At pro Mef-

zeitintervall At = 1 s eingehalten wird.

Aus den in jedem MeBzeitintervall abwechselnd anfallenden MeBwerten

bzw.‘TM bestimmt der Kleinrechner anhand der Kennlinie die Heiz-
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leistung, die im folgenden Zeitintervall dem Mantel zugefiihrt
werden muB, um den gewlinschten Temperaturanstieg ATM zu erreichen,
sowie die Verluste an die Umgebung zu kompensieren. Der Rechner
liefert einen Heizparameter ho’ der in einem 12 bit Digital-zu-
Analog-Wandler in eine entsprechende Gleichspannung umgesetzt
wird. Da eine in &quidistanten Schritten einstellbare Spannung
am Heizwiderstand R quadriert wird (UZ/R), wlirde man eine in
nichtlinearen Schritten steuerbare Heizleistung erhalten. Des-
halb wurde ein analoger Radizierbaustein eingesetzt, der die
Quadratwurzel /U aus der Ausgangsspannung des ADC bildet, bevor
diese auf einen Endwert verstdrkt und dem Leistungsverstédrker

zugefiihrt wird. (Vergl. Blockschaltbild Abb.5)

Rechner|h,  [12 bit | Uy, VU, <<
HP 2115 ADC |

Abb. 5: Blockschaltbild der Heizungsregelung

Auf diese Weise erhdlt man eine in &quidistanten Stufen von 30 mW
einstellbare Heizleistung Hy, die zwischen O und 120 W variiert
werden kann. Dies entspricht bei TW=TM einem in Stufen von
2.5-10_4 K/s variierbaren Temperaturanstieg ATM/At pro MeBzeit-

intervall von maximal 1 K/s.

Zundchst wurde das Verhalten einer einfachen Proportional (P-)
Regelung untersucht. Dabei zeigte sich, daB durch eine geeignete
ErhShung des Heizparameters bei kleinen Differenzen die mittlere
Regelabweichung (Tp—TM) auf Werten von + 2-10_3K gehalten werden
konnte, doch ergab sich bei Anfangsabweichungen (TP—TM)>1K un-
zuldssig hohes Uberschwingen iiber den Sollwert. Auch der Versuch,
die Heizleistung abwechselnd fiir die Dauer eines MeBintervalls

ein- und auszuschalten, um so die Nacheilung des MeBwertes zu




kompensieren, brachte keine befriedigenden Ergebnisse.
Deshalb wurde anhand der gemessenen UYbergangsfunktion (vergl.
Gl.(3.2))folgende Proportional-Integral (PI-)Regelung konzi-

piert:

Die Integration von (3.2) liefert bei Einschalten der Heiz-~
leistung Ho zur Zeit t=0 flir das Zeitverhalten der Manteltempera-

tur

Ty(t) =T + E{—Co--t - u'.ﬂg.m—e't/“) (3.3)
Die Manteltemperatur steigt demzufolge nach einer Einschwingzeit
von einigen p proportional zur Heizdauer an, wobei jedoch der
Temperaturanstieg (TM(t)—TO) um den Betrag p-HO/C kleiner ist
als es dem insgesamt eingebrachten Energiebetrag Hy/C-t ent-
spricht. Schaltet man zur Zeit tH<t die Heizung ab, so lauft

die Temperatur um genau diesen Betrag weiter

H H

= - _0° - .2 o~ /uy = (t-t ) /u
TM(t) —,TO + C'tH U Co(1 e H ")ke H (3.4)
Setzt man fiir py = 1 s und fiir tH = 1 s die Dauer eines MeBzyklus,

so zeigt sich, daB die widhrend des ersten MeBzyklus eingebrachte
Energie H,/C einen Temperaturanstieg AT, des Mantels ausl8st, der

sich aus den liber 5 MeBzyklen verteilten Anteilen a; zusammensetzt:

5
AT, = — -y a (3.5)

Bei der Berechnung der StellgréBe HO aus der aktuellen Abweichung
TP23—TM2 (wegen der Indizes vergl. Blockschaltbild des MefBprogramms
im Anhang) wird beriicksichtigt, daB der zu erwartende Zwischenwert
der Manteltemperatur TM23 (der nicht gemessen wird, weil dann ge=-
rade der neue MeBwert TPz ermittelt wird) aufgrund der in den

vier (i=2-5) zuriickliegenden MeBintervallen eingebrachten Heiz-
energien H,,.At um den Betrag

‘ 5
AT' = 5 ¢} a, -H, -At (3.6)
i= 1l 1

2

Ol =




Uber dem aktuellen MeBwert T liegen wird. Korrigiert man die

Regelabweichung um diese Nacﬁiilung, sO ergibt sich ein be-
friedigendes dynamisches Regelverhalten mit schnellem Anstieg
und geringen Uberschwingern. Im Bereich des langsamen Tempera-
turanstiegs nach der Anfangstransiente wird durch einen von der
Regelabweichung abhédngigen nichtlinearen Korrekturfaktor die
Stellgr6B8e so erhdht, daB die Standardabweichung der Mantel-

temperatur vom Sollwert nur + 2-107> K betrigt.

3.1.3 Eichmessungen
3.17.3.1 Eichung der Thermistoren

Wie schon erwdhnt, lassen sich Thermistoren wegen der fertigungs-
technischen Streubreiten nicht mit standardisierbaren Kennlinien
herstellen. Der Benutzer muB die Widerstands-Temperatur-Kennlinie

eines jeden Thermistors einzeln messen.

Zur Eichung wurden 15 Thermiétoren in eine Halterung eingeklebt,
die es gestattet, die Fllhler mit trockenen elektrischen Zufiihrungen
in ein Wasserbad einzusetzen. Die Widerstandsmessung erfolgte

nach der 4-Leiter-Methode (getrennte MeBstrom- und Spannungsmef-
leitungen) mit einem Digitalvoltmeter, das von einem Kleinrechner
liber einen CAMAC-Datenweg gesteuert wurde. Die Aufschaltung der
einzelnen Fihler auf das MeBgerdt erfolgte liber einen 15-Kanal-
Multiplexer ebenfalls durch den Rechner. Um systematische Fehler
bei der Bereichsumschaltung zu vermeiden, wurde das MeBgerdt je-—

weils im 1000 kQ-Bereich betrieben.

Bei den Messungen wurden die Thermistoren in das Wasserbad in einem
21-DewargefdB getaucht, dessen Inhalt laufend geriihrt wurde. Durch
einen elektrischen Heizstab wurde dem abgedeckten’Badvgerade soviel
Leistung zugefilihrt, daB sich ein langsamer Temperaturanstieg von
etwa 5 K/Stunde ergab. In dieses Bad wurde ein Quecksilber-Normal-

thermometer der Firma Thermo-Schneider soweit eingetaucht, daB
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der Faden mit einer paralaxfreien MeBlupe gerade abgelesen werden
konnte. Die Genauigkeit des mit 1/10 Grad-Teilung versehenen

Thermometers wird vom Hersteller im gesamten MeBbereich (O—SOOC)
mit 0.01 Grad angegeben. Die Unsicherheiten aufgrund der von der

Quecksilbersiule verschiedenen Eintauchtiefe berechnen sich zu
maximal 0,015 K.

Das MeBprogramm war so aufgebaut, daB die Widerstandswerte der
verschiedenen Thermistoren in zehn Zyklen gemessen und ein Mittel-
wert lilber Lochstreifen ausgegeben wurde. Danach wurde der am
Thermometer bis auf 0.02 Grad (letzte Dezimale geschétit) abgelesene
MeBwert ebenfalls auf Lochstreifen ausgegeben und ein neuer MeR-
zyklus gestartet. So wurden fiir jeden Thermistor insgesamt 158
Eichpunkte im Temperaturbereich zwischen 22°-50° gemessen. Da

der elektrische Widerstand eines Thermistors in erster Ndherung

mit steigender Temperatur exponentiell sinkt, wurde an die MefB-

punkte die folgende Funktion angepaBt

RT - Ro.ea'x+b'x2+c-x3 ' (3.7)
wobei RO der Thermistorwiderstand bedi TO=35.OOC und x=T=-35 die
auf TO bezogene Temperatur ist. Die Standardabweichung der MeB-
werte um die Ausgleichskurve liegt bei 0.1 k@ flir die Wider-
standsmessung in Ubereinstimmung mit den Herstellerangaben fliir
das MeBgerdt) bzw. bei 0.016 K bei der Temperaturmessung, was
der Ablesegenauigkeit ohne Korrektur der iberstehenden Queck-

silbersdule entspricht.

Im Laufe des MeBbetriebs wiederholt vorgenommene Bestimmungen

des "adiabatischen Zustands", bei denen die Manteltemperatur fest
vorgegeben und der Verlauf der Temperatur des Probenmefifilhlers
beobachtet wurde, ergaben nach Erreichen des stationdren Zustands
Ubereinstimmungen der beiden Temperaturwerte innerhalb von typisch
+ 0.02 K. Mittels der oben beschriebenen Eichprozedur erhdlt man
also Thermistorkennlinien,die es gestatten, im Bereich von
20°-50°¢ Temperaturen mit einer absoluten Genauigkeit von + 0.02 K

ZUu messen.




Das in dieser Arbeit angewandte MeBprinzip zur Bestimmung der
Nachzerfallsleistung beruht jedoch nicht auf der Absolutmessung
der Probentemperatur, sondern auf der Messung des Temperaturan-
stiegs ATP/ZAt wadhrend zweiér MeRzeitintervalle (zwei MeBzeit-
intervalle At, weil abwechselnd TI)und TM gemessen werden) .

Wie im ndchsten Abschnitt gezeigt wird, erfolgt die Absolut-
eichung der MeBgréBe ATP/ZAt auf die in der Probe wirksame
Leistung P durch eine Relativmessung zu einem Standard, deren
Genauigkeit im wesentlichen von der Reproduzierbarkeit und

dem Aufl8sungsvermdgen einer Widerstandsmessung abhédngt. Die
absoluten Temperaturwerte werden nur beim Vergleieh der mit ver-
schiedenen Sensoren gemessenen Werte, dh. flir die Regelung der
Manteltemperatur bendtigt. Zur Messung kleiner Temperaturdiffe-
renzen ATI,mﬁssen die Temperaturwerte und damit im vorliegenden
Fall die Widerstandswerte mit mdglichst guter Aufldsung gemessen
werden. Betrachtet man dazu zundchst die Zahl der ablesbaren
Stellen, so bietet das Digitalvoltmeter im 1000 kQ MeBSbereich
ein Aufldsungsvermdgen von 10 Q. Beil mittleren Temperaturen be-
trdgt der zu messende Thermistorwiderstand etwa 450 kQ, so daB
man mit einer Empfindlichkeit von 0.045/K ein Aufl&sungsvermdgen

von etwa 5-‘]0_4 K erreicht.

Benutzt man zur Widerstandsmessung die im letzten Abschnitt
beschriebene Briickenschaltung, so berechnet sich der Thermistor-

widerstand RT bei kleinen U ndherungsweise zu

Rp % RB, * (1.0 + 2U/10) (3.8)
wobei.RBider benutzte Briickenwiderstand und U die mit einer Auf-
16sung von 1uvngemessene Briickenspannung ist. Damit erhdlt man

ein Aufldsungsvermdgender Temperaturmessung von etwa 5'10_6 K,
solange fiir die Messung derselbe Brilickenwiderstand RBi benutzt
wird. MuB bei zu erwartender MeBbereichsliberschreitung ein anderer
Briickenwiderstand RBi+1.gewéhlt werden, so ergibt sich in der Regel
ein Sprung in der Kennlinie der Brilicke, weil die Briickenwiderstdnde
nur mit einer Genauigkeit von etwa 0.05% ausgesucht werden konnten,

was einer Temperaturunsicherheit von etwa 0.01 K entspricht. Fir




die Messung der Nachzerfallsleistung bedeutet dies, daB an
dieser Stelle ein MeBwert ATP‘zu verwerfen ist. Bei der Aus~-
wertung kann dies durch kontinuierliche Mitteilung der MeB-

werte ATPi nach dem "exponential averaging"-Verfahren

S, s ———

AT = AT_, + (AT - AT_.)

Pi+1 Pi Pi+] pi) /N (3.9)

(N: ganze Zahl, die etwa die Zahl der EinzelmeBwerte angibt , die
bei der Mittelung beriicksichtigt werden) und Vergleich der Ab-

Pi+1_KTfi mit einem Grenzwert aufgrund der HBhe des
Kennliniensprungs einfach entschieden werden.

weichung AT

Die Varianzanalyse von MeBwerten des Typs y=ATP/2At/(TM—TP), WO
TM—TP durch die Regelung konstant gehalten wird und viel grdBer
als AT, ist,ergibt fiir die Standardabweichung o, = V1/N-Z(Yi_yyw
der MeBwerte y; um eine angepaBte Kurve des Typs

2
y=a+b - (T,=T,) + c (T,=T,) (3.10)

P
einenWert, der einer mittleren Schwankung der Temperaturdifferenzen
ATP um + 7-10"6 K entspricht. Eine Analyse der Schwankungen der
angepaBten Parameter a,b und c aus verschiedenen MeBserien zeigt,
daB bei Betrdgen von !TP—TO|<5K, was beil den Messungen

erflillt war, o_ im wesentlichen nur von der Standardabweichung

o des Parameters a abhdngt. Es zeigte sich weiter, daB die
Standardabweichung o, = \/1/1\]-2(ai—5)-12 der a; aus verschiedenen

MeBserien der Standardabweichung der Temperaturdifferenz einer

MeBserie von 7°10 °K entspricht.

Es zeigt sich somit, daB aufgrund der angewandten MeBtechnik
(Briickenschaltung unter Verwendung der internen Referenzspannungen
des Digitalvoltmeters, mittels derer die zu messenden Spannungen
bestimmt werden) Temperaturanstiege ATP/ZAt mit einem Aufldsungs-

vermégen o, gemessen werden kdnnen, das nur durch das Aufldsungs-

A
vermdgen des Voltmeters bestimmt wird (oA = VZ'OV). Dies gilt,
solange derselbe Briickenwiderstand RBi benutzt wird, und alterungs-
bedingte Anderungen der RBi oder der Thermistor-Kennlinie ausge=

schlossen werden kO&nnen.
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Die Auswertung von MeBserien, die innerhalb von 10 Tagen durch-
~gefiihrt wurdenlfzeigt keine meBbare Anderung, Daraus kann man
schlieBen, daB etwaige Anderungen langsam ablaufen. Dariiber hinaus
ist jederzeit leicht eine Nacheichung durchfiihrbar, wie sie im

folgenden beschrieben wird.

3.1.3.2 Leistungseichung

Nach Gl.(2.9) muB zur Bestimmung der Nachzerfallsleistung P auBer
dem zeitlichen Temperaturanstieg d6/dt noch die Wdrmekapazitdt C
der Probe bekannt sein. Da nicht ausgeschlossen werden konnte,

daB sich die Wdrmekapazitdt der Proben wdhrend der Bestrahlung

im Reaktor &dndert, wurde das MeBprogramm so ausgelegt, daB zu-
ndchst der zeitliche Temperaturanstieg einer Probe gemessen wird,
wobei das Kalorimeter adiabatisch betrieben wird. AnschlieBend wird
das Kalorimeter mit 1 bar Stickstoff gefiillt und als Aufheizkalori-
meter betrieben. Dazu wird die Temperatur des adiabatischen Mantels
SO geregelt, daB sie immer um einen konstanten Betrag lber der Pro-
bentemperatur liegt. Durch die Wdrmeleitung im Fiillgas wird damit
der Probe eine durch die Geometrie genau definierte Energiemenge
zugefilhrt, die einen der Wirmekapazitdt proportionalen zeitlichen

Temperaturanstieg verursacht.

Die Wdrmellbertragung wurde filir die verschiedenen Probenabmessungen
durch Eichmessungen bestimmt. Um die Schwierigkeiten zu umgehen,
die sich bei der vorgegebenen MeBapparatur (vergl. Abb.1) bei der
Realisierung einer definierten Energiezufiithrung durch elektri-
sche Heizung ergeben (Wdrmeleitung in den Zuleitungen, Schwierig-
keit, den "effektiven" Spannungsabfall zu messen), wqrde ein
anderer Weg beschritten:

Zundchst wurden einige der oben beschriebenen Mefiserien mit einer
in den &duBeren Abmessungen einer Probe von 15 mm Durchmesser ent-
sprechenden, innen jedoch hohl ausgedrehten Messingprobe durch-
gefiihrt. Dabei wurden MeBwerte jeweils erst nach einer bestimmten

Vordrift und ab einer bestimmten Probentemperatur an registriert.




Die Temperaturdifferenz'TMQTP-= 2.6 K war so gewdhlt, daB die
zugeflihrte Warmeleistung von etwa. 10 mW einen so kleinen Tempera-
turanstieg (ATP = 0.002 K/s) zur Folge hatte, daB man sicher sein
konnte, daf dieser von Wdrmeleitprozessen innerhalb der Probe

nicht beeinfluft wurde.

Danach wurde eine Reihe von MeBserien durchgefiihrt, bei denen

die Eichprobe mit einer auf + 0.01% genau gewogenen Menge Wasser
gefillt war, dessen spezifische Wdrme im fraglichen Temperatur-
bereich (ZOO—SOOC) mit einer Genauigkeit von 0,001% tabelliert

ist. Pro MeBserie wurden jeweils 1250 MeBpunkte registriert und
durch eine Funktion gemdBf Gl.(3.10) angepaBt. Damit wurde flir jede
MeBserie die auf die Temperaturdifferenz TP—TW bezogene Temperatur-
anstiegsrate a=ATP/2At/(TP—TW) beil einer bestimmten Temperatur
TP=T berechnet und die Mittelwerte a, und a, aus den MeBserien

0]
mit (1) und ohne (0) Wasserfiillung gebildét.

Aus den Mittelwerten und der Wdrmekapazitédt CH20 der Fiillung be-
stimmt sich die der Probe bei der Temperatur TO pro K Temperatur-

differenz durch Wirmeleitung zugefiihrte Heizleistung zu

c
P H.0
. th _ 2 [ﬂ] (3.11)
o T PR K
zAt'(:“ - :—)
a a
1 o

deren Genauigkeit im wesentlichen durch die Genauigkeit von CH20

(+ 0.01%) gegeben ist. Eine Vergleichsmessung mit einer massiven
Kupferprobe gleicher Abmessungen lieferte die entsprechenden
Tabellenwerte flir die spezifische Wdrme des Kupfers. Damit war

ein Weg gefunden, ohne absolute Temperaturmessung die Wdrmekapa-
zitdt der Proben bzw. das einer Temperaturanstiegsrate entsprechen-

de Leistungsdquivalent zu eichen.




3.2 Aufbau und Arbeitsweise des y-Energiestrom~Detektors

Wie schon erwdhnt wurde auf eine vollstindige Absorption der
y=Strahlung zugunsten einer besseren Dynamik des Kalorimeters
verzichtet. Da der y-Anteil an der Nachzerfallsleistung Jje nach
Abklingzeit bis zu 50% betrdgt, von denen je nach Gr&Be und
Material der Proben zwischen 30% und 60% entweichen, muB dieser

Anteil gesondert gemessen werden,

Dazu wird ein Strahlungsdetektor verwendet, der zum erstenmal
von Moxon und Rae /13/ beschrieben wurde. Ausgehend von der Tat-
sache, daB die Nachweiswahrscheinlichkeit eines dickwandigen
Geiger-Mliller-Z&hlrohrs flir y-Strahlung nahezu linear mit der
y-Energie ansteigt, konzipierten die Autoren einen Detektor mit
den gleichen Eigenschaften, jedoch ohne die langen Totzeiten des

Zadhlrohrs.

Der Detektor besteht aus einem plattenfdrmigen Konverter aus
einem Material niedriger Kernladungszahl, in dem durch die auf-
fallende y-Strahlung Elektronen freigesetzt werden. Diese werden
im wesentlichen vorwdrts gestreut und in einem an der Riickseite
des Konverters angebrachten diinnen Plastikszintillator nach-
gewiesen. Nach Malik /14/ kommt die Proportionalitdt zwischen

der y-Energie und der Wahrscheinlichkeit, daB ein durch eine
y-Wechselwirkung freigesetztes Elektron im Szintillator nachge-
wiesen wird, folgendermafen zustande: Die Produktionswahrschein-
lichkeit fir Elektronen nimmt im Energiebereich zwischen O - 10 MeV
entsprechend der Energieabhdngigkeit des totalen y-Schwdchungs-
koeffizienten flir Materialien mit kleiner Kernladungszahl nur
langsam nit der Energie ab. Daflir steigt die Reichweite und da-
mit das Konvertervolumen, aus dem Elektronen bis zum Szintillator
gelangen kdnnen, mit der Energie stark an, so daB das Produkt aus
Produktions- und Nachweiswahrscheinlichkeit etwa proportional

zur y~Energie verlduft. Dabei wird vorausgesetzt, daB im Szintil-

lator nur Elektronen, dh. keine y-Strahlen nachgewiesen werden.
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Abb.6: Aufbau des y-Detektors

Man verwendet daher Plastikszintillatoren von nur etwa O.5 mm
Dicke. Der Energieverlust der Elektronen in dieser diinnen Schicht
und damit die Quantenausbeuten sind so gering, daf man auch Er-
eignisse registrieren muB, die nur wenige, im Grenzfall nur

ein einziges, Photoelektronen aus der Kathode des Photoverviel-
fachers herausldsen. Da aber einzelne Elektronen auch spontan
durch thermische Anregung aus der Kathode emittiert werden
kdnnen, muB man bei der Wahl einer Diskriminatorschwelle einen
KompromiB zwischen h&chster Nachweiswahrscheinlichkeit und kleiner
Untergrundz&dhlrate und, wie sich bei der Eichung der hier be-
schriebenen Variante zeigen sollte, einer auch bei niedrigen
y-Energien mehr oder weniger linearen Beziehung zwischen Energie
und Nachweiswahrscheinlichkeit suchen. Wdhrend Moxon und Rae

aus einer groBeren Anzahl von Photovervielfachern Exemplare mit
besonders niedrigem Dunkelstrom aussuchen konnten, wurde hier
eine von Horrocks beschriebene Koinzidenzschaltung /15/ zweier
Photovervielfacher eingesetzt. Durch die Verwendung zweiéer Verr

vielfacher muBte der Raumwinkel, unter dem der Szintillator er-




scheint, notwendigerweise (vergl. Abb.6) stark reduziert werden.
Die damit verbundene Abnahme der Nachweiswahrscheinlichkeit ist
fir die hier beschriebenen Messungen wegen der hohen verfiigbaren

y-Intensit&dt ohne Bedeutung.

Der Detektor besteht aus einem Konverter aus Graphit der Dichte
1.75 g/cm3 von 10 cm Durchmesser und 3 cm Dicke. Auf die Rilickseite
ist als Reflektor eine 20 u dicke Al <Folie von 20 mm Durchmesser
und auf diese ein 0.5 mm dicker Plastikszintillator (NE 102 A

der Fa. Nuclear Enterprises) gleichen Durchmessers geklebt. Unter
einem Winkel von 22.5° gegen die Lingsachse des Konverters sind
zwei schnelle Photomultiplier vom Typ RCA 8775 in einer Halterung
aus PVC montiert (Vergl. Abb.6). Die Entfernung zwischen Szintil-
lator und den Fenstern der Photomultiplier betr&dgt 7,5 cm und
konnte wegen deren Durchmesser (2") nicht verkleinert werden. Zur
Verbesserung der Lichtleitung werden die Innenseiten der Halterung

ebenfalls mit Aluminiumfolie beklebt.

Die Photomultiplier werden bei einer Hochspannung von 3.0 kV be-
trieben. Damit wird eine Verstidrkung erreicht, die es gestattet,
einzelne von.der Photokathode emittierte Elektronen nachzuweisen.
Um diese sogenannten Einzelelektronenereignisse von denen zu unter-
scheiden, die durch thermische Emission ausgeldst werden, wurde
eine Koinzidenzschaltung benutzt, deren Blockschaltbild in Abb.7
dargestellt ist. Die Anodensignale werden direkt auf einen
schnellen Impulshthendiskriminator (LRS 621 A) gegeben, dessen
Schwelle so eingestellt ist, daf Einelektronenereignisse nachge-
wiesen, Impulse jedoch, die durch den Blindstrom der Dynoden ent-
stehen, unterdriickt werden. |

Ein Diskriminatorausgang fiihrt zum START-Eingang eines Zeit-zu-Im-
pulshBhen-Wandlers, und 18st dart.einen Spannungsanstieg von

0.2 V/10—gs aus. Der zweite Diskriminatorausgang fiihrt iber ein um
3.5 m ldngeres BNC-Kabel zum STOP-Eingang und unterbricht

den Spannungsanstieg bei einer Amplitude, die der Zeitdifferenz
zwischen Start- und Stopimpuls entspricht. Koinzidente Photover-
vielfacherimpulse erzeugen somit einen Ausgangsimpuls, dessen

Hbhe von 3.5 V dem Produkt aus Laufzeitunterschied von 17.5 ns
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Abb.7: Blockschaltbild der Koinzidenzschaltung des y-Detektors.

(entsprechend 3,5 m Kabel) und Spannungsanstieg ist. Die Halbwerts-
breite der Impulshdhenverteilung vonkoinzidenten Ereignissenist durch
die statistisch verlaufenden Prozesse in Photovervielfacher und Dis-
kriminatoren gegeben und entspricht einer Koinzidenzbreite von
2'10_95. Die 1 pws-Ausgangsimpulse werden auf einen Einkanaldis-
kriminator geleitet, dessen Fenster so eingestellt ist, daB

Impulse mit weniger -als 10 ns Zeitabstand nachgewiesen werden.
Die Diskriminatorimpulse werden von einem CAMAC-Z&hler registriert
und vom Rechner im 2s-Takt iilbernommen und iiber Lochstreifen ausge-

geben.
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Abb.8: Energieabhidngigkeit der Nachweiswahrscheinlichkeit des

y-Detektors




Zur Uberprﬁfung der Proportionalitdt zwischen y-Energie und
Nachweiswahrscheinlichkeit wurden die Zahlratenbeiniger ver=-
figbarer y-Quellen mit Energien zwischen 59,5 keV (241Am) und
1836 kev (88
Messungen von Moxon und Rae /13/ sowie theoretischen Uberlegun~
gen von Malik /14/ und Iyengar et al. /16/ qualitativ anderer
Verlauf bei y-Energien unterhalb 1000 keV (vergl. Abb.8b der
folgendermaBen erklirt werden kann: Widhrend der hier beschriebene
Detektor mit der (Energie-)Diskriminatorschwelle Null betrieben
wird und damit auch Szinitillationen sehr niederenergetischer

Elektronen nachweist, die im wesentlichen von niederenergetischen

Y) gemessen. Dabei ergab sich ein im Vergleich zu

y-Strahlen stammen, werden diese Ereignisse durch das Setzen
einer endlichen Diskriminatorschwelle (die zur Rauschunterdriickung
unerl&dBlich ist) {liberproportional diskriminiert, dh. mit einer

zu kleinen Wahrscheinlichkeit nachgewiesen. Bei den theoretischen
Ergebnissen 14Bt sich die Diskrepanz durch ungerechtfertigte An-
nahmen wie Nichtberiicksichtigung des Photoeffekts, der gerade

bei niedrigen y-Energien dominiert, oder Vernachldssigung von
Quanten unter 50 keV erkldren, was durch die Lage des MeBpunkts

bei 59 keV als unzuldssig anzusehen ist.

Um den EinfluB der Nichtlinearit&dt der Detektorkennlinie auf das
MeBsignal des Energiestroms zu untersuchen, wurde eine Empfind-
lichkeitsanalyse durchgefiihrt. Als spektrale Verteilung der
y-Energien wurde in guter Ubereinstimmung mit den MeBergebnissen

von J.E. Dickens et al. /5/ eine Funktion vom Typ
S n exp(-a-*E) . (1-exp(=b-E)) (3.12)
angesetzt und die relative Detektorempfindlichkeit durch
e = [0.4-(1+a-E)+2.4-exp(-E/0.165)] -E (3.13)

approximiert. Darin beschreibt der zweite Summand den gemessenen
Anstieg der Empfindlichkeit bei kleinen y-Energien und a gestattet

es,eine systematische Abweichung von der Proportionalitédt e ~ E

)
zu untersuchen. Der Energiebereich zwischen 0.1 und 9 MeV wurde




anhand von gemessenen Spektren aus Ref./5/ logarithmisch in
30 Energiegruppen unterteilt und Zdhlraten Zj wie folgt berechnet:

, E(Ei)-S(Ei)'fij-AEi (3.14)

™
Il
Il 2

i
Darin ist fij ein Faktor, der filir jedes i statistisch (logarithmisch

gleich verteilt) aus dem Bereich zwischen 0.01 und 100 gewdhlt wird,
um den EinfluB eines zeitlich sich 4ndernden Energiespektrums auf

die zdhlrate zu simulieren.

Dabei zeigte sich, daB die Nichtlinearitidt der Kennlinie zu einer
systematischen Erh8hung der Zihlrate um 6% fiihrt, und daB die
Zédhlrate aufgrund der oben zugelassenen Schwankungen der spektra-
len Verteilung mit einer Standardabweichung von etwa 3.5% be-
haftet ist.

Da die Kennlinie oberhalb 1836 keV mangels geeigneter Priparate
nicht gemessen wurde konnte, wurde der von Moxon und Rae gemessene
lineare Verlauf zugrunde gelegt, weil Konverter- und Szintillator-

dicken mit denen der beiden Autoren identisch sind.

Die theoretischen Vorhersagen der Kennlinien liefern fiir Graphit
eine lineare Abnahme der GroBe e/E um etwa 30% zwischen O und

10 MeV. Dabei 1&dBt sich jedoch aus der Literatur nicht entnehmen,
ob dies prinzipiell so ist, oder nur fiir das gezeigte Beispiel
einer Konverterdicke, die eine maximale integrale Nachweiswahr-
scheinlichkeit ergibt. Setzt man in Gl.(3.13) fir a=0.3, um die
oben erwdhnte Abnahme zu berilicksichtigen, so erhdlt man eine

um 6% niedrigere Z&hlrate. Flir die Auswertung wurde ein nicht
linearer Verlauf zugrundegelegt, der in Abs. 4.2 ndher erliutert

wixrd.
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3.3 Rohrpostanlage
3.3.1 Aufbau und Arbeitsweise

Die Rohrpost hat den Zweck, die Brennstoffproben in eine definier-
te Bestrahlungsposition in der thermischen S&ule des Forschungs-
reaktors FR2 zu bringen, eine wirkungsvolle Kiihlung der Probe
wdhrend der Bestrahlung zu gewdhrleisten und die Proben zu einem

definierten Zeitpunkt in das Kalorimeter zu transportieren.

Da diese Forderungen mit den vorhandenen Anlagen nicht erfiillt
werden konnten, muBte eine neue Rohrpost, geeignete Fahrzeuge
sowie eine Transportmechanik entwickelt und gebaut werden, die
die Proben sicher aus dem Fahrzeug auf die mechanisch empfind-
lichen Temperaturfiihler bringt, ohne diese dabei zu zerstdren,
und sie schlieBlich in den adiabatischen Mantel transportiert.
Die Rohrpostanlage (vergl. Schaltdiagramm Abb.9) ist als ge-
schlossener Kreislauf ausgelegt, der nur zum Be- und Entladen
sowie zum Ausfahren des Fahrzeuges aus der Bestrahlungsposition
gedbffnet werden muB. Das Fahrrohr besteht aus AlMgs und hat
einen Innendurchmesser von 31 mm und eine Wandstdrke von 2 mm.
Es flihrt in einem Viertelkreisbogen von 35 cm Kriimmungsradius
aus der Vertikalen in den horizontalen Stopfen des "ThOst"-Kanals

der thermischen Sdule.

Die Ldnge des Fahrrohrs im Reaktorblock betrdgt 3.79 m (vergl.
Abb.10 auf dem Faltblatt im Anhang 3). Zur Abschirmung schneller
Spaltneutronen (Quellstdrke max. 3-101'1 s—1) wurde das Fahrrohr
mit einer Etage versehen und in die Verlédngerung der Fahrrohr-
achse ein Polyéthyienzylinder von 40 cm Lénge eingesetzt. Die
Bestrahlungsposition liegt etwa 45 cm von der Mittelebene der

thermischen S3dule entfernt in einem thermischen FluB von etwa

b = 2.9.1011 cm—z-s_1, der mit einem vom Reaktorbetreiber zu

Testzwecken in den Rohrposteinsatz eingebauten FluBdetektor ge-
messen werden konnte. Das Rohrpostfahrzeug wird von einem gefeder-
ten Kolben abgebremst, wobei ein ebenfalls gefedert gefilihrtes
Thermoelement in Wirmekontakt mit der Probe kommt. Wdhrend der

Bestrahlung str&mt Kiihlgas (Nz) vom Fahrrohr durch den Ringspalt
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Abb. 11: Lingsschnitt eines Rohrpostfahrzeugs mit eingesetzter

Probe

zwischen Probe und Fahrzeug (vergl. Abb.11) und h&lt die Proben-
temperatur zwischen 40° und SOOC. Das Kilhlgas wird wvom Endstiick aus
Al 99.9 in das rilickfithrende Rohr (AlMg3 30¢x2) geleitet, strotmt
durch ein kombiniertes Halogen-Schwebstoffilter und gelangt dann
in das 8llose Drehschiebergebldse (vergl., Schaltschema Abb.9)

mit einer Umwdlzleistung von 25 m3/h. Das durch die Verdichtung
erwidrmte Gas wird in zwei hintereinandergeschalteten Lamellen-
Kilhlern auf etwa 16°C abgekiihlt und tritt in der Be-/Entlade-

station (vergl. Abb.12) wieder in das Fahrrohr ein.

Die Rohrpostfahrzeuge haben die Aufgabe, die Kiihlung der Proben
wdhrend der Bestrahlung zu ermdglichen und sie nach dem Aus-
fahren automatisch freizugeben. Bei thermischen Leistungen bis
zu 9W und Probenabmessungen von 15 mm¢x15 mm erhdlt man Warme-
stromdichten von 1W/cm2,die nicht mehr ganz einfach zu erreichen
sind, wenn man nicht zu hohe Probentemperaturen in Kauf nehmen
will. Experimente mit elektrisch beheizbaren Modellen zeigten,
daB die Probentemperatur ohne Zwangskiihlung auf 150 K iber
Raumtemperatur ansteigt. Setzt man die Proben in einen Ringspalt
von 1 mm Breite, so geniigt bei einem Gasdurchsatz von etwa 51/s
eine Temperaturdifferenz von etwa 10 K, um die Leistung abzu-

flihren. Versuche mit kiinstlichen Rauhigkeiten an der AuBenwand
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des Ringspalts, die eine Verbesserung des Widrmelibergangs be-
wirken sollten (radiale bzw. spiralfdrmige Rippen), zeigten,
daB der gegeniiber einem glatten Ringspalt erreichbare Gewinn
den Fertigungsaufwand nicht lohnt. In Abb.11 ist ein Fahrzeug

mit einer eingesetzten Probe von 15 mm Durchmesser dargestellt.

Der &duBere Durchmesser der Laufflichen betrigt 30 mm, so daSB
auch im gekriimmten Teil des Fahrrohrs (31 mm Innendurchmesser)
ein Hingenbleiben des Fahrzeugs ausgeschlossen werden kann.
Die Proben werden von drei um 120° versetzten Klammern durch
Federkraft zentriert in einer Bohrung gehalten, deren Durch-
messer um 2 mm gr&Ber ist als der der jeweiligen Probe. Um den
Widrmelibergang zu verbessern, wurde die Abluftdffnung so geflihrt,
daB auch die hintere Stirnfldche der Proben noch angestrdmt
wird., Um die Aktivierung durch Neutronen mdglichst niedrig zu
halten, wurden die K&rper aus Al 99.9 und die Klammern aus
Titan gefertigt. Beim Ausfahren werden die Klammern durch eine
gefedert gelagerte konische Ausklinkvorrichtung (vergl. Nr.6

in Abb.12) auseinandergedriickt und geben die Probe frei.

Beim Beladen wird das Fahrzeug in den konischen Kanal (unten
30 mm @, aber Fahrrohrdurchmesser 31 mm) der Be-/Entladestation
auf die Ausklinkvorrichtung gesetzt und der Deckel (Nr.7 in
Abb.12) geschlossen. Zum Einfahren wird das Kihlgebldse einge-
schaltet und Ventil Vi (Nennweite 20 mm) sowie zundchst Ventil
V2 (mit ebenfalls 20 mm NW) fiir eine Sekunde gedffnet. Nach
dieser Zeit hat das Fahrzeug den Anstieg aus der vertikalen
Startposition ins horizontale Fahrrohr ausgefiihrt. Um eine zu
hohe Aufschlaggeschwindigkeit zu vermeiden, wird der Durchsatz
5 Sekunden lang durch Umschalten auf V2a (mit nur NW 2.5) ge-
drosselt. Nach dem sicheren Erreichen der Bestrahlungsposition

wird der Durchsatz wieder erh8ht (V2) um die Kiihlung der Probe

zu gewdhrleisten.

Zum Ausfahren werden zundchst die Ventile V1 und V2 geschlossen
und das Kiihlgeblidse ausgeschaltet. Dann wird das pneumatische
Schieberventil (NW 25, Nr.8 in Abb;12,bzw. V4 in Abb.9) gebffnet
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und das Fahrrohr durch die anlaufende Vakuumpumpe evakuiert.
Um einen definierten Zeitpunkt fiir das Ende der Bestrahlung
zu erhalten und ein Stehenbleiben des Fahrzeugs in der Etage
wegen zu geringen Durchsatzes zu verhindern, war es notig, das
Ventil V3 zum Pufferbehilter (50 1 bei 1.5 bar) mit 5 Sekunden

Verzdgerung zu 8ffnen.

Nach dem Ausklinken f&1lt die Probe frei durch den gebffneten
Schieber in den Zentriertrichter (Nr.9 in Abb.12). Wenn sie die
dort angebrachte Lichtschranke passiert hat, wird der Schieber
geschlossen und der Rezipient, in dem sich das Kalorimeter be-
findet, durch die weiterlaufende Pumpe evakuiert, um die Wdrme-
leitf8higkeit des Gases zu reduzieren. Die Probe wird von der
durch Federkraft an den unteren Trichterrand gedriickten Halte-
platte (in Abb.12 in der unteren Stellung dargestellt) aufge-
fangen und durch einen elektromagnetisch betdtigten Stift fest-
gehalten. Dann wird die Haltevorrichtung abgesenkt, und der
Temperaturfiihler durch Schwenken des Arms um 120° in die Position
unter der Probe gebracht. Die Probe ist mit einer axialen Sack-
bohrung von 2.5mm Durchmesser versehen, die nach unten weist.
Durch Anheben des Arms wird der Temperaturfiihler in die Bohrung
eingefiihrt und libernimmt die Probe nach Abschalten des Halte-
magnets. Nach neuerlichem Absenken und Zuriickschwenken befindet
sich die Probe in der in Abb.12 gezeigten Position. Nach Anheben
des Arms befindet sich die Probe in der MeBposition im adiaba-
tischen Mantel. Durch den seitlichen Flansch, der mit einem
diinnen Aluminiumfenster verschlossen ist, wird ein y-Strahl durch
die umgebende Abschirmung zum y-Energiestromdetektor gefiihrt.
Ein- und Ausfahrt k&nnen entweder durch eine vollautomatische
Steuerung oder wahlweise durch manuelles Ausl&sen der einzelnen
Schritte {liber Schalter‘ausgefﬁhrt werden. Die Funktionen sind so
verriegelt, daB eine mechanische Beschidigung der Proben ausge-

schlossen ist.

Der gesamte Ausfahrvorgang dauert zwischen Verlassen der Bestrah-
lungsposition und Erreichen der MeBposition je nach Masse der Probe

und Gasdruck imVorratsbehdlter konstruktionsbedingt (der Reaktor-
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betreiber genehmigte aus Sicherheitsgriinden nur einen Uberdruck
von 0.3 bar im Pufferbehdlter) 6s bis 10s, so daB die geplante
Messung der Nachzerfallsleistung ab 10s nicht realisiert werden

konnte,

3.3.2 SicherheitsmaBnahmen

Wie schon im vorausgegangenen Kapitel erwidhnt, ist die Rohrpost
als geschlossener Kreislauf ausgelegt. Der Einsatz im Reaktorblock
ist mit Metalldichtungen versehen und weist eine Heliumleckrate
unter 10_5 mbar-.1l/s auf. Die &duBeren Komponenten, die nicht dem
Strahlungsfeld ausgesetzt sind, wurden mit lblichen Kleinflan-
schen mit Schnurringdichtungen verbunden. Um im Fall einer un-
dichten Probe die Kontamination der Anlage klein zu halten, wurde
ein kombiniertes Halogen~(dh. Jod-) und Schwebstoffilter in den
Kreislauf eingebaut, das wdhrend der Bestrahlung auf Kontamina-
tion Uberwacht wird. Da am Ort des Filters eine verdnderliche
y-Dosisleistung von bis zu 20 mrem/h herrschte, die von Nachbar-
experimenten verursacht wurde, muBte das Uberwachungssystem mit

2 NaJ-Detektoren ausgerilistet werden, mit denen es mdglich war, den

Untergrund und seine Anderungen zu kompensieren.

Da bei einem Ausfall der Kihlung die Temperatur der Proben auf
Werte angestiegen wire (1400—17OOC)’fﬁr die das Kalorimeter
nicht ausgelegt ist, wurde durch ein in der Bestrahlungsposition
mit der Probe in Wdrmekontakt stehendes Thermoelement die Proben-

temperatur kontrolliert.

Die Z&hlrate des Kontaminationsmonitors sowie die Probentemperatur
wurden vom Kleinrechner iliberwacht, der bei Grenzwertiliberschreitung
ein spezielles Notausfahrtprogramm der Rohrpoststeuerung ausldst,
bei dem die Probe auf der Halteplatte belassen und die Vakuum-

pumpe abgeschaltet wird.

Um bei einer Zerstdrung der Probe wdhrend des Ausfahrvorgangs, dh.
bei laufender Vakuumpumpe, eine Freisetzung von radioaktiven Stoffen

und speziell von Jod zu verhindern, wurde in die Abgasleitung
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der Pumpe ein Olnebelabscheider, ein Aktivkohlefilter und ein
Halogenfilter eingebaut. Das Gas wird in die Abluftanlage des

FR2 abgegeben.

Zum Ausschleusen werden die Proben liber ein Tischchen geschwenkt
und durch Absenken des Temperaturfilhlers auf diesem abgesetzt.

Das Tischchen ist an einem Vierkantstab befestigt, der horizon-
tal durch einen Kleinflansch mit angesetztem Schieberventil NW20
verschoben werden kann. Uber der Entladebffnung kann der Stab

um seine Lé&ngsachse gedreht werden, worauf die Probe iiber den
etwas hochgezogenen Rand des Tischchens kippt und durch einen
Zentriertrichter f&illt, an dem durch einen Schnurring gegen die
Atmosphdre abgedichtet eine Hiilse aus weichgegliihtem Kupferrohr
angeschraubt ist. Das untere Ende der 20 cm langen Hiilse ist mit
einem vakuumdichten Deckel verschlossen und ragt in einen massiven
Abschirmbehdlter aus Blei. Durch. Abquetschen der Hilse mit einem
Bolzenschneider, dessen Schneiden verrundet sind, wird die Kupfer-
wandung kalt verschweiBt, so daB flir den Abtransport ein "um-
schlossener radioaktiver Stoff" im Sinne der Strahlenschutzver-

ordnung vorliegt.

Fahrrohr sowie Rezipient und Ausschleusevorrichtung wurden mit
einer Bleiabschirmung von 20 cm Dicke umgeben, in die an der
Stelle der Be-/Entladestation der Rohrpost sowie an der Entlade-
position der Probe zur einfacheren Handhabung Stopfen eingelassen
waren. Wdhrend der Bestrahlungen und der Messungen war die Blei-
abschirmung zusidtzlich mit einer Lage von 30 cm Borparaffin um-
geben um die verzdgerten Neutronen (Quellstdrke max. 3-109 8_1)

abzuschirmen.

Die primdre Sicherheitsmafnahme zur Vermeidung der Freisetzung von
radioaktiven Stoffen aus den Proben war deren Hiille, auf die im

folgenden Abschnitt eingegangen wird.
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3.4 Brennstoffproben
Material und Abmessungen

Wie einleitend erwdhnt, sollten die Messungen an Brennstoffproben
durchgefiihrt werden, die es gestatten, die Ergebnisse auf einen

Leichtwasserreaktor-Brennstab zu lbertragen.

Der Brennstoff liegt in einem solchen Brennstab in Form von ge-
sintertem U0y der Dichte 10.2-10.3 g/cm3 mit einer Anreicherung

an 235U zwischen etwa 2% und 4% und Durchmessern zwischen etwa

8 mm und 14 mm vor.

Berechnet man flir einen Brennstab die Wirmequellenverteilung auf-
grund der radioaktiven Zerfdlle der Spaltprodukte, so zeigt es

sich, daB eine homogene Spaltproduktkonzentration zu einem maxi-
malen Wert entlang der Stabmitte fiihrt, der nach auBen hin stetig
abnimmt. Ursache dafilir ist die relativ hohe Entkommwahrscheinlich-
keit flir y-Strahlen aus den Randschichten. Da bei der hier be-
schriebenen Methode die Temperatur etwa im Mittelpunkt der Probe
gemessen wird, ist eine m8glichst homogene Wdrmequellenverteilung
wiinschenswert, wenn man wegen des schlechten Wirmeleitvermdgens

des keramischen Brennstoffs bei kurzen Abklingzeiten grdBere
Unterschiede zwischen MeBwert und Mittelwert der Probentempera-

tur Vermeiden‘will. Eine ndherungsweise homogene Wdrmequellenver-
teilung 188t sich durch eine h8here Anreicherung erreichen, die auf-
grund der Selbstabschirmung zu einer ErhShung der Spaltproduktkonzen-
tration im den duBeren Schichten der Proben fiihrt. Da sich dabei der
Gesamtbetrag der absorbierten Energie fast nicht &ndert (1% fir I
zwischen 0.4-1.7 cm_1) und somit die Ubertragbarkeit auf LWR-Verhdlt-

nisse erhalten bleibt, wurde vorhandenes Material mit 6.66% 235U ver-

wendet.

AuBerdem wurden einige Proben aus Uran-Metall vorgesehen, das
sowohl durch seine hdhere Dichte und damit bessere Absorption
der radioaktiven Strahlung sowie durch seine im Vergleich zu
UO, um den Faktor 12 hdhere Wiarmeleitfdhigkeit meBtechnische

2
Vorteile bietet. Dabei wurde ebenfalls auf vorhandenes Material
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235U aufwies.

zurlickgegriffen, das eine Anreicherung von 1.64%
Insgesamt standen folgende Proben zur Verfiligung:
Je 10 UozuProben der Durchmesser 8 mm, 12 mm und 15 mm und der
Dichte 10.41 g/cm3. Diese wurde so hoch gewdhlt, weil dann ge-
schlossene Porositdt vorliegt, dh. die beim SinterprozeB aus
UOZ—Pulver in der Keramik eingeschlossenen Gasblasen stehen nicht
miteinander in Verbindung, so daB die Diffusion von Spaltproduk-
ten unterbunden wird. AuBerdem standen jeweils 3 Metallproben
gleicher Abmessungen zur Verfiligung. Die Proben waren jeweils

15 mm lang und hatten eine axiale Bohrung von 2.5 mm Durchmesser

und 8 mm Tiefe zur Aufnahme des Temperaturfiihlers.

Umhiillung der Proben

Eine gasdichte Umhiillung der Proben ist notwendig, um den Aus-

tritt von Spaltprodukten zu verhindern.

Unter den Bedingungen der hier beschriebenen Experimente, bei
denen Proben ohne offene Porositdt und bei niedrigen Temperaturen
bestrahlt werden, erfolgt die Freisetzung von Spaltprodukten
allein aufgrund ihrer kinetischen Energie, die sie beim Spalt-
prozeB erhalten. Die Reichweite betrédgt etwa 6um im U-Metall und
9 um im UOZ' Wegen der im Vergleich dazu groBen Abmessungen der
Proben wilirden maximal einige Promille der Aktivitdt freigesetzt.
Dies wdre angesichts der {librigen Fehlerquellen von der MeBtechnik
her vertretbar, wlirde aber bei Gesamtaktivitdten von einigen

10 Ci doch zu einer unzulédssigen Kontamination der Rohrpostanlage

und m&glicherweise zur Freisetzung von Radioaktivitdt flihren.

Von der MeBtechnik her miissen folgende Forderungen an die Um-
hiillung gestellt werden: Die Hille muB eng an den Proben anliegen,
um eine gute Kiilhlbarkeit wdhrend der Bestrahlung zu gewdhrleisten.
Die Wirmekapazitdt Cy der Hiille sollte klein sein im Vergleich

zu der der Proben, um den MeBeffekt ATP/(CP+CH) nicht zu sehr

zu reduzieren. Angesichts der kleinen Abmessungen der Proben

sowie der komplizierten Geometrie der Sackbohrung schien eine




chemische Beschichtung der Proben am besten geeignet. Da der
Hersteller der Proben dieseTechnologie nicht beherrschte und
Spezialfirmen keine Umgangsgenehmigung filir Kernbrennstoffe

vorweisen konnten, wurden die Proben vom Autor im INR beschichtet.

Bei der Auswahl der Beschichtung waren zwei Gesichtspunkte zu
beachten:
~ Es muBte zundchst eine Hilille von einigen 10 KM Dicke auf das

keramische UO, und insbesondere auch in der Sackbohrung auf-

2
gebracht werden, um das Austreten von Spaltprodukten aufgrund

ihrer kinetischen Energie bei der Spaltung zu verhindern.
(Die Reichweite der Spaltprodukte in 002 betrdgt etwa 9 um,

was zu einer Freisetzung von einigen 0.1% aus dem Testkdrper

fllhren wilirde)

- Sodann sollte eine Schicht aufgebracht werden, deren Werkstoff-
eigenschaften sicherstellen, daB bei mechanischer Gewaltanwen-
dung die keramischen Proben nicht in Stiicke zerfallen und da-

durch u.U. das Rohrpostfahrzeug blockieren.

Wegen seiner guten mechanischen Eigenschaften und seiner problem-
losen galvanochemischen Verarbeitung wurde Nickel als Hiillmaterial
ausgesucht.

Die erste, etwa 50um starke Schicht wurde chemisch abgeschieden.
Dazu wurde das chemische Nickelbad "Enplate Ni-415" der Fa.

Kampschulte in Solingen benutzt.

In chemischen Metallisierungsb&ddern wird, im Gegensatz zu galvani-
schen Verfahren, das abzuscheidende Metallion statt durch die
Kathode durch ein Reduktionsmittel im Bad reduziert. Um zu ver-
hindern, daB es zum unkontrollierten Ausfdllen des Metalls kommt,
muB das Redoxpotential liber den pH-Wert des Bades kontrolliert
werden und die Konzentration an freien Metallionen durch Komplex-
bildner gepuffert werden. Um eine gezielte Beschichtung zu errei-
chen, muBf der zu metallisierende KOrper mit Ionen eines edleren
Metalls "aktiviert" werden, an denen sich durch Ladungsaustausch

die ersten Keime des eigentlichen Schichtmetalls bilden.
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Sorgt man durch entsprechende Wahl des Arbeitspunktes (Tempera-
tur, pH-Wert) fiir eine langsame Abscheidung (ca. 10 ym/h), so
werden die reduzierten Metallatome durch Diffusion auch in Winkel
und Ecken transportiert und man erhdlt selbst bei kompliziert

gestalteten Kdrpern eine gleichméBige Schichtdicke.

Wahrend die Metallproben direkt chemisch vernickelt werden konnten,

wurden die OxXidproben zundchst chemisch verkupfert. Im einzelnen

wurde , dhnlich dem Vorgehen beim Metallisieren von Kunststoffen /17/,

wie folgt verfahren:

(1) 1 min Atzen in 90% H,80,, um die beim Schleifen der Proben zer-
stOrten Mikrokristalle des Sintermaterials zu entfernen

(2) splilen in H,O

2

(3) Sensibilisieren in SnCl2 (20 g/1) + HC1l (50 ml/1)
(4) Sorgf&dltig splilen, neuer Behidlter fiir Proben

(5) Aktivieren mit AgNO3 (2 g/1) + NH3 (verd.), bis sich der

braune Niederschlag 1l8st.
(6) wie (4)

(7) 5 min stromlos Verkupfern mit Formaldehyd als Reduktions-
mittel (das Bad ist sehr instabil und wurde nach einer

Rezeptur aus Ref. /17/ erst vor dem Gebrauch angesetzt)

(8) Splilen der verkupferten Proben und Abreiben der Warzen auf

Schleifpapier Kdrnung 800
(9) Passivieren der Oberfliche in 5% HCl1l + 5% stO4

(10) 4 h Vernickeln der Proben, wobel gelegentlich mit einem
diinnen Schlauch die H2—Blasen aus den Sackbohrungen her-
ausgeblasen werden, um die Metall-Konzentration nicht zu
sehr absinken zu lassen. Die Vernickelung der verkupferten

Proben erfolgte spontan beim Einbringen ins Bad.




Nach dieser Prozedur waren die Proben mit einer mattglinzenden
Schicht von etwa SOuﬁ Dicke aus einer sehr harten und sprdden
Ni—NiPO3—Legierung (ca. 7% P) beschichtet. Untersuchungen unter
einem Metallmikroskop zeigten, daB auch die Bohrldcher voll be-
schichtet waren. Wie sich sp&ter bei den Bestrahlungsexperimenten
zeigte, war die so erhaltene Beschichtung dicht. Um die Oxid-
proben gegen mechanische Beschddigung zu schiitzen und eine blanke
Oberfldche mit geringer Emissivitit (geringer Energieaustausch
durch Strahlung) zu erzielen, wurden die Proben anschlieBend in
einem galvanischen Glanznickelbad (DeWeKa-Uniplat der oben er-
wdhnten Firma) mit einer hochgldnzenden, sehr duktilen Nickel-
schicht von etwa 0.3 mm Dicke iliberzogen. Dabei waren die Proben
mit den Sackbohrungen auf die Kathode gestlilpt, da in den elektrisch

abgeschirmten LOchern keine galvanische Abscheidung mdglich ist.

Bei der Beschichtung der Metallproben wurde &hnlich verfahren,
wobei jedoch auf eine Verkupferung verzichtet wurde. Obwohl

die Metallfldchen vor der chemischen Vernickelung (auf die
wegen der Bohrungen nicht verzichtet werden konnte) je zweimal
in HNO3 und in einer Zinkatbeize behandelt worden waren, um die
die Haftfestigkeit stOrenden Oxidschichten zu entfernen, erwies
es sich schlieBlich als glinstig, die Proben nach dem Beizen
noch mit einem Schleifpapier zu behandeln. Die Vernickelung

wurde durch Berilthren der Proben mit einem unedleren Metall (Zink)

ausgeldst.

Um den EinfluB vor allem der stdrkeren Absorption von g-Strahlen
in einer dickeren Umhiillung zu untersuchen, wurden einige Proben
mit 12 mm Durchmesser nach dem chemischen Vernickeln mittels
Weichlot in eine Eisenkapsel von 0.7 mm Wandstdrke geldtet wund
diese anschlieBend galvanisch vernickelt. Dadurch ergab sich

eine Hlillwandstdrke von rund 0.8 mm wie sie fliir LWR-Brennstébe

typisch ist.




4. Messungen und Auswertung

4.1 Bestrahlung der Brennstoffproben und Messung des adiabatischen

Temperaturanstiegs

Vor einer Bestrahlung wurde die K&ltmaschine im Kihlkreislauf
in Betrieb gesetzt, der Rohrpostkreislauf evakuiert, mit N2
gesplilt und mit 1 bar Nzlgefﬁllt. Der Druckspeicher (vergl.
Abb.9) wurde mit 1.3 bar N2 gefﬁllt,

Die axiale Sackbohrung der Probe wurde mittels einer Kanilile mit

etwa 2-5 mm3

einer widrmeleitenden Silikonpaste zur Verbesserung
des Wdrmekontakts mit dem Temperaturfiihler gefiillt. Dann wurde

die Probe in das Rohrpostfahrzeug eingeklinkt.und dieses vor-
sichtig auf den Konus in der Be-/Entladestation (vergl. Abb.12
Nr.6) gesetzt. Nach dem SchlieBen des Rohrpostkreislaufs wurde
die Blei- bzw. Borparaffinabschirmung, die zum Beladen gedffnet
werden mufte, wieder geschlossen und der Korridor zwischen Kalori-

meter und y-Energiéstromdetektor mit einer Absperrung versehen.

AnschlieBend wurde das MeBprogramm des Rechners gestartet und als
Sollwert filir die Temperatur, auf die der adiabatische Mantel
des Kalorimeters Vorgeheizt werden sollte, die erwartete Aus-

trittstemperatur der Probe eingegeben.

Nachdem entsprechend den Auflagen der Betriebsgenehmigung flir

die Versuchsanlage ein Angestellter des Strahlenschutzes an der
Absperrung mit Instrumenten zur Messung der y- und Neutronen-
dosisleistung Stellung bezogen hatte,und die Schaltwarte infor-
miert worden war, wurde der Transport der Probe in die Bestrah-
lungsposition durch Driicken der Taste "Einfahren" eingeleitet.

Als Beginn der Bestrahlung wurde der Zeitpunkt festgelegt, in

dem das Fahrzeug auf die gefederte Abbremsplatte der Bestrahlungs-

position auftraf.

Das Aufschlaggerdusch wurde durch eine innerhalb der Bleiab-
schirmung angebrachte Gegensprechanlage zum Steuerpult {iber-
tragen, die zur akustischen Uberwachung der Transportfunktionen

diente.




Die Bestrahlungszeit tB wurde von Hand mit einer Stoppuhr ge-
messen. Wdhrend der Bestrahlung wurde das Anzeigeinstrument
des Kontaminationsmonitors {iberwacht, um im Falle eines An-
stiegs der Z&hlrate, die auf eine Undichtigkeit der Proben-
hiille hingewiesen hdtte (was letztlich bei keinem der Experi-

mente auftrat), die Bestrahlung sofort zu unterbrechen.

Als Ende der Bestrahlungszeit wurde der Zeitpunkt festgelegt,

in dem das Ventil V3 (vergl. Abb.9) zwischen Gasspeicher und dem
schon teilweise evakuierten Fahrrohr 6ffnete, was genau 5 s nach
Driicken der Taste "Ausfahren" der Rohrpoststeuerung im Automatik-
betrieb erfolgte. An der Abschirmmauer (beam-stop), die in der
Verldngerung der Achse des aus der Abschirmung herausgezogenen
y=Strahlenblindels hinter dem y~Detektor aufgebaut worden war,
wurden unmittelbar nach dem Eintreffen der Probe im Kalorimeter
in etwa 4.5 m Entfernung bis zu 300 mrem/h an y- und bis zu

30 mrem/h an Neutronendosisleistung (verzdgerte Neutronen) ge-

messen.

Wie schon erw&hnt, durfte der Druck im Gasspeicher nicht {iber

1.3 bar erhdht werden, was dazu fiihrte, daB Ausfahrzeiten ein-
schlieBlich.des Transports der Probe 'in die MeBposition im
Kalorimeter unter 10s nicht realisiert werden konnten. Sie lagen
in glinstigen Fdllen bei etwa 12s, so daB die Messung der Nachzer-

fallsleistung nach etwa 15s begonnen werden konnte.

Das MeBprogramm war so aufgebaut, daB ein signifikanter Anstieg
der Zdhlrate des y-Detektors als Signal filir "Probe in MeBposition"
interpretiert wurde, worauf die vorher eingegebene Solltemperatur
des Kalorimetermantels durch den jeweils aktuellen MeBwert der
Probentemperatur als Flihrungsgr&B8e der Temperatursteuerung er-
setzt wurde. Als MeBdaten wurden direkt die anhand der Eichkurven
aus den gemessenen Thermistorwiderstdnden berechneten Temperaturen
von Probe und adiabatischem Mantel sowie die liber jeweils zwei
MeBzeitintervalle von At=1s summierten Z&hlraten des y-Detektors
in der Reihenfolge ihres Auftretens iber die Lochstreifenstanze
ausgegeben. Die MeBdatenausgabe wurde zum Zeitpunkt des Endes

der Bestrahlung gestartet, so daB aus der laufenden Nummer des




MeBwertes direkt die Abklingzeit abgeleitet werden konnte.

Es wurden insgesamt 21 Bestrahlungen durchgefiihrt. Da die
"kalten" Tests von Rohrpost und Transportmechanik nur mit Proben-
attrappen aus Kupfer durchgefiihrt worden waren, die wesentlich
leichter als die U-Metall-Proben waren, gab es anfinglich Schwie-
rigkeiten beim Start der Fahrzeuge zum Ein- bzw. Ausfahren. In
einigen Fdllen bliebendie Fahrzeuge in der Etage des Fahrrohres
(vergl. Abb.10 im Anhang) h&ngen, so daB sie nur durch manuelle
Betdtigung der Steuerung ausgefahren werden konnten. Nach einer
Modifikation der Steuerung wurden schlieBlich insgesamt 13 Proben
programmgemdf in das Kalorimeter transportiert, von denen 4 wegen
einer zu hoch angesetzten "erwarteten Anfangstemperatur" nicht
sinnvoll ausgemessen werden konnten, da es zu lange dauerte, bis
sich der Kalorimetermantel im Vakuum soweit abgekiihlt hatte, daB

adiabatische Verhdltnisse vorlagen.

AuBerdem wurde ein Experiment\durchgefﬁhrt, bei dem vorher der
adiabatische Mantel ausgebaut worden war. Es diente dazu, den
Anteil der in der immerhin 4 mm dicken Kupferwandung des Mantels
absorbierten y—Strahlung (etwa 10%) zu bestimmen. Somit wurden
insgesamt 8 ungestdrte Messungen an den 7 verschiedenen vorhandenen

Probentypen durchgefiihrt.

Wegen der hohen Empfindlichkeit, die mit der MeBapparatur schlieB-
lich erreicht werden konnte, war es mdglich, die Bestrahlungszeit
von 2d, wie zuerst geplant, auf 200s zu reduzieren und gleichzeitig
die MeBzeit von 1000s auf bis zu 5000s auszudehnen. SO war es mdg-
lich, den gesamten Ablauf der Experimente direkt zu iliberwachen

und die erzeugte Spaltproduktaktivitdt ganz wesentlich zu redu-
zieren. Der wichtigste Aspekt der kurzen Bestrahlungszeit ergibt
sich jedoch im Hinblick auf die Zielsetzung der vorliegenden Arbeit.
Es wurden im wesentlichen die Spaltprodukte aufgebaut, die in dem
in Frage kommenden Zeitbereich den Hauptbeitrag liefern. Der Bei-
trag der langlebigen Isotope, der sich auf das MeBsignal wie eine
hohe quasistationdre Untergrundkomponente ausgewirkt hdtte, wurde
dadurch stark reduziert. Er ist gut bekannt und kann rechnerisch

einfach beriicksichtigt werden.




4.2 Messung der entweichenden y-Strahlung

Der Energiestromdetektor war in 4m Entfernung vom Kalorimeter
vor einer Abschirmmauer aufgebaut. Um die y=Strahlung mdglichst
ungeschwdcht messen zu kdnnen, war der Rezipient mit einem ‘
Aluminiumfenster von 0.3 mm Dicke versehen. Ein Kollimator mit
einer Offnung von 25 mm Durchmesser (20 cm Blei und 30 cm Bor-
paraffin) wurde benutzt, um den aus der Abschirmung herausge-

fihrten Strahl mdglichst eng auszublenden.
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Abb.13: Spektrale Verteilung der von Spaltprodukten emittierten
y-Leistung (100 s (——) bzw. 1000 s (=-=--) nach Ende der
Bestrahlung (aus Ref. /20/).

Zur Messung der Energieabhédngigkeit der Empfindlichkeit des Energie-
stromdetektors wurden y-Eichprédparate mit Quellstdrken von 1 bis
10 uCi verwendet. Wegen der geringen Empfindlichkeit muBten die
Quellen etwa 5 cm vor dem Konverter aufgebaut werden, um ein mit
der Uiltergrundzihlrate von 0.6 s'—1
Zur Eichung der Empfindlichkeit des Detektors in der MeBgeometrie

60Co-Quelle, deren Gamma-

.vergleichbares Signal zu erhalten,

(Quelle in 4.0 m Entfernung) wurde eine
energie (1,117 MeV und 1,332 MeV) in den Bereich der maximalen Energie=
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emission der Spaltprodukte (vergl. Abb.13) fallen, sowie ein
137Cs—Préiparat (0.662 MeV) benutzt. Die Quellstidrken wurden mit

dem im folgenden Abschnitt beschriebenen Detektor zu 288 uCi + 1,5%
bzw. 1.09 mCi + 1.5% gemessen. Dabei zeigte es sich, daB in dieser
MeBgeometrie das flir einen idealen Detektor konstante Verh&ltnis

von Empfindlichkeit zu Energie € (E)/E eine noch stdrkere Energie-
abhidngigkeit zeigt als die urspriinglich bei geringem Abstand
zwischen Quelle und Detektor gemessene Kennlinie ((1) in Abb.14).

Da keine geeigneten Quellen verfilighar waren, um den Verlauf der

e (E) -Kennlinie bei hBheren y-Energien zu messen, wurde er wie folgt
~abgeschédtzt: Aufgrund des Nachweismechanismus des Detektors (vergl.
Abs. 3.2.1) darf man davon ausgehen, daB der Verlauf der Energie-
abhidngigkeit des totalen y-Wechselwirkungskoeffizienten u(E) ((2)

in Abb.14) den Grenzwert fiir eine extrem nicht lineare Kennlinie
darstellt. Wegen der stdrkeren Absorption der niederenergetischen
y-Quanten und der gr6Beren Reichweite der Elektronen aus Wechsel-
wirkungen mit hSherenergetischen y-Quanten ist es vielmehr wahrschein-
lich, daB die Kennlinie zwischen dieser Grenzkurve und dem linearen
Verlauf liegt. Wie in Abs. 4.5 noch ndher erldutert wird, wurde die
in Abb.14 mit (3) bezeichnete Kurve benutzt, um anhand von insge-
samt sechs filir verschiedene Abklingzeiten zwischen 20s und 2400s
gliltige y-Energiespektren, die aus Ref. /20/ entnommen wurden, einen
zeitabhdngigen Faktor (max. 1.,2) zu berechnen, mit dem die Nicht-

linearitidt der Kennlinie des y-Energiestromdetektors korrigiert

wurde.
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Abb.14: Energieabhédngigkeit der Detektorkennlinie € (E)/E
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Es kann angenommen werden, daB die Ursache filir die Nichtlinearitit
der Kennlinie nicht in der Anordnung zweier Photoelektronenver-
vielfacher in Koiﬂzidenzschaltung, sondern in zwei geometrischen
Eigenschaften»des Detektors zu suchen ist, in denen er vom Photo-
typ nach Moxon und Rae abweicht. Dies ist einmal die ge&dnderte
Entfernung Quelle-Detektor und zum anderen der kleinere Durchmesser
des Szintillators. Beide Abweichungen konnen das Verhdltnis von

im Konverter erzeugten zu im Szintillator nachgewiesenen Elektronen

in Abhé&ngigkeit von deren Anfangsenergie beeinflussen.

Zur Messung der Untergrundzidhlrate, die von der Streustrahlung
der umgebenden Experimente herriihrte, wurde das Detektorsignal
wdhrend der Vorbereitungen zﬁr Bestrahlung etwa 30 min lang lber
einen Drucker ausgegeben. Dabei zeigte sich, daB sich der y-
Untergrund kurzfristig um einen Faktor 2-3 &dndern konnte, was
letztlich zu einer erheblichen Einschridnkung der MeBgenauigkeit

zu langen Abklingzeiten hin fihrte.

Die maximalen Z&hlraten lagen bei rund 1.5-104 s_1, die Untergrund-
zihlrate schwankte zwischen 10 und 40 s~ ).

4.3 Messung der Widrmekapazitdt der Brennstoffproben

Um aus dem gemessenen adiabatischen Temperaturanstieg die Nach-
zerfallsleistung zu berechnen, benStigt man die Warmekapazitdt
der Proben. Sie wurde gemessen, indem das Kalorimeter in der in
Abs. 3.1.3.2 beschriebenen Weise als Aufheizkalorimeter betrieben

wurde.

Wie schon in Abs. 3.1.1. erwdhnt, sank bei Vakuumbetrieb und
festgehaltener Temperatur TM des adiabatischen Mantels die

Temperatur T, der Probe um bis zu ATa=TM—TP=O.2 K ab. Ursache

P




dafiir ist die konstruktionsbedingte Toleranz von + 0.5 mm in

der Positionierung des Deckels relativ zum fest montierten
adiabatischen Mantel (vergl. Abb.1), die groBe Anderungen im
Wdrmekontakt zwischen den beiden Teilen zur Folge hatte. Wihrend
bei Atmosphdrendruck die Wirmeleitung im Fiillgas ausreichte, um

die relativ hdheren Verluste des Deckels auszugleichen, war dazu

im Vakuumbetrieb eine gewisse Temperaturdifferenz ndtig, die von
der Position des Deckels relativ zum Mantel und von der Temperatur-

differenz zur Umgebung T abhdngig war.

M Tw
Dies bedeutete mit anderen Worten, daB adiabatische Verh&ltnisse
nicht bei TP=TM sondern bei TP=TM—ATa vorlagen. Um diese variable
Temperaturabweichung ATa bei der Auswertung berilicksichtigen zu
kdnnen, wurden vor der eigentlichen Messung der Wdrmekapazitdt

jeweils folgende zwei Messungen durchgefiihrt:

Zunidchst wurde, meistens iliber Nacht, da sich im Vakuum der statio=
ndre Zustand nur langsam einstellte, die Abweichung ATa vom adiaba-
tischen Zustand {iber einen Temperaturbereich hinweg gemessen,

der den bei der Hauptmessung (des adiabatischen Temperaturanstiegs)
iberstrichenen Bereich einschlof. Dazu wurde der adiabatische
Mantel jeweils auf verschiedenen Sollwerten gehalten und abge-
wartet, bis die Probentemperatur einen stationdren Wert erreicht

hatte. Dieser wurde als erreicht betrachtet, wenn die nach dem

in Gl. (3.9) beschriebenen Verfahren mit einer Zeitkonstanten von

6 K/s geworden

200s:gemittelte Temperaturanstiegsrate‘ATP/At < 510"
war. Der Wert der Abweichung im interessierenden Temperaturbereich
wurde dann aus einer numerischen Anpassung der so erhaltenen MeBwerte

berechnet.

Um eine Knderung der Position des Deckels zu vermeiden, wurde
diese sowie die folgende Messung jeweils im AnschluB an die Haupt-
messung bei weiterlaufender Vakuumpumpe durchgefiihrt, sobald die
Temperaturen von Probe und adiabatischem Mantel einige K unter den
Anfangswert der Probentemperatur beim Ausfahren aus der Bestrah-

lungsposition gesunken war.

In der daran anschlieBenden Messung wurde die Widrmelibertragung
zwischen Mantel und Probe unter Vakuumbedingungen gemessen, in-
dem die Manteltemperatur um einen festen Betrag liber der langsam

ansteigenden Probentemperatur gehalten wurde.
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SchlieBlich wurde die transiente Wdrmeleitung w&hrend des Evakuierens
fir die folgenden beiden Fdlle gemessen: Erstens filir den Fall, das
die Manteltemperatur lber der Probentemperatur lag (TM>TP), dh. die
Heizung nicht benutzt wurde, und zweitens fiir den Fall TM<TP, bei
dem dem Mantel Wirmeenergie zugefithrt werden muBte, wobei durch
Warmetransport in den MeBleitungen des Thermistors die Wdrmeverluste

der Probe an die Umgebung reduziert wurden.

Bei den spdteren Versuchen wurde dann als Fihrungsgrdfe fiir die
Manteltemperatursteuerung der um etwa 0.2K erhBhte MeBwert der
Probentemperatur benutzt. Dies hatte den Vorteil, daB die Verluste
kompensiert bzw. leicht iiberkompensiert wurden, wodurch sich die
ndtige Korrektur der MeBwerte verringerte und auBerdem das Kalori-
meter in einem flir die Steuerung und Messung glinstigeren (h&here
Temperaturdifferenzen pro MeBzeitintervall) Arbeitspunkt betrieben
werden konnte. Die dann noch n&tigen Korrekturen lagen unter

10-5 K pro MeBintervall, entsprechend einer Leistung von weniger als
10-4W. Der EinfluB auf die Genauigkeit der MeBergebnisse wird in

Abs. 4.5 disgkutiert.

Danach wurde das Kalorimeter mit 1 bar Né beliiftet und in der in
Abs. 3.1.3.2. beschriébenen Weise die Wirmekapazitdt gemessen.
Als FlihrungsgréBe fir die Steuerung der Temperatur TM des adia-
batischen Mantels wurde TP+2.6 K vorgegeben. Durch Wdrmeleitung
im N2 vom wdrmeren Mantel zur Probe steigt deren Temperatur mit
einer Rate an, die proportional zur Temperaturdifferenz und um-
gekehrt proportional zur Wdrmkapazitdt ist

. T,,~-T

M TP
ATP/At Y g (4.1)

Offensichtlich lieferte weder die Wdrmestrahlung noch die Natur-
konvektion einen meBSbaren Beitrag zur Wirmestromdichte von rund
0.4 mwem ?K™', denn die auf die Wirmekapazitit bezogene Tempera-
turanstiegsrate ATP/At/CP zeigte eine streng lineare Abhdngigkeit
von der Probenoberfldche bzw. der Temperaturdifferenz TM—TP. Eine
Messung dauerte 2500 s und lieferte 1250 Wertepaare, wobei eine
Temperaturspanne von etwa 8K durchfdhren wurde. Diese war so ge-

wdhlt, daB sie den bei der Hauptmessung uUberstrichenen Temperatur-

bereich etwa symmetrisch einschloSB.




In einem letzten Schritt wurde schlieBlich die Brennstoffprobe
durch eine Referenzprobe gleicher Abmessungen aus Kupfer ersetzt,
deren Widrmekapazit&t Cr durch Eichmessungen (vergl. 3.1.3.2)
genau bestimmt worden war. Mit dieser wurde unter Einhaltung der
Randbedingungen die gleich Messung wie oben beschrieben wieder-
holt. Die gésuchte Warmekapazitdt C, der Probe berechnet sich

, _ P
dann einfach zu (R=Referenz)

.ATR/At/(TMrTR)

C, = « C (4.2)
P~ AT,/8E/ (Ty-T,) R

Damit waren alle kalorimetrischen MeBdaten bereitgestellt, die
zur Auswertung bendtigt wurden und es mufte, um eine Normierung
der Nachzerfallsleistung auf die Spaltleistung zu erhalten, nur

noch die Spaltrate bestimmt werden.

4.4. Messung der Spaltrate

Es ist iiblich,die Nachzerfallsleistung entweder auf die vorher
gefahrene thermische Leistung des Reaktors oder aber auf die

Spaltrate zu normieren.

Da die Energieausbeute pro Kernspaltung nicht nur vom Spaltstoff,
sondern auch von der lbrigen Materialzusammensetzung des Reaktor-
kerns und damit vom Reaktortyp abhdngt (unterschiedliche Einfang-
- gammastrahlung durch Absorption der v=1 fiir die Aufrechterhaltung
der Kettenreaktion nicht bendtigten Spaltneutronen), ist nur die
Normierung auf die Spaltrate eindeutig und soll hier angewandt

. werden,

Da im vorliegenden Fall sowohl die spezifische Spaltrate (etwa
S=1O1.O s—1g_1) als auch die Bestrahlungszeit (tB=ZOOs) zu niedrig
waten, um fadiochemische Verfahren zur Spaltratenbestimmung ein-
setzen zu kdnnen, wurde auf die zerstdrungsfreie Methode der

y—=Spektrometrie der Spaltprodukte zuriickgegriffen.




Das MeBprinzip beruht darauf, die Aktivitdt geeigneter Spalt-
produkte (vergl. 4.3.3) durch Messung der Emissionsrate charakte-

ristischer y=~Quanten zu bestimmen.

t,+t
f1 m
Z(E) = e(E)-a, (E) - A, (t)dt (4.3)
i i
t
1
Darin bedeuten:
Z(E): die Zahl der im MeBzeitintervall t, registrierten

y=Quanten der Energie E
e(E): die totale Nachweiswahrscheinlichkeit flir y-Quanten
der Energie E, d.h. die Wahrscheinlichkeit, daB ein
in der Probe emittiertes Quant einen Z&hlimpuls ausldst
ai(E): die Wahrscheinlichkeit, mit der bei einem Zerfall des
Spaltproduktkerns i ein y-Quant der Energie E emittiert
wird
Ai(t): die Aktivit&dt des Spaltprodukts in zur Zeit t nach Ende
der Bestrahlung

tM: die Dauer der y-Messung

Flir den einfachsten Fall, wenn die Vorlduferkerne des betrachteten
Spaltprodukts kurzlebig und damit zur Zeit t1, dem Beginn der
vy-Messung, zerfallen sind, klingt Ai(t) rein exponentiell mit der
Zerfallskonstante)\i ab, und man erhilt fir die Anfangsaktivitédt

Ai(O) bei Ende der Bestrahlung aus Gl.(4.3)

A (0) = 7(E)» ———L© T (4.4)
e(E)—ai(E)~(1—e

Andererseits ist die Aktivitdt Ai(O) nach einer Bestrahlung der
Dauer tB(s) bei der Spaltrate S und der kummulativen Spaltaus-

beute Yy des Spaltprodukts i
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Ai(O) =S yi(1 e ) (4.5)
Damit erh&dlt man fiir die Spaltrate den Ausdruck
\ S et
S = Z(E) - - . (4.6)
e(E) ra; (B) -y, =gt =hy "ty

Um aus der MeBgrdBe 7 die Spaltraté zu berechnen, muB neben den
Kerndaten y,X und a(E) auch die Nachweiswahrscheinlichkeit e (E)

bekannt sein. e setzt sich aus zwei Faktoren zusammen

e(E) = eo'pY = p1(R,E) . J pz(r,z)'P3(r,z,E)dV (4.7)

€o=p1(R,E) gibt die Wahrscheinlichkeit an, mit der ein y-Quant,
daB auf der Achse (des zylinderf®rmigen) Detektors in der Ent-
fernung R von der Detektoroberfliche emittiert wird, im "full

energy peak", d.h. mit der Amplitude registriert wird, die der

vollen y~-Energie E entspricht,

pY ist eine lber das Probenvolumen gemittelte Entkommwahrschein-

lichkeit und setzt sich aus zweili Anteilen zusammen:

Pz(r,z) ist die Wahrscheinlichkeit, mit der im Volumenelement
(dr,dz ,rd¢) ein Spaltprodukt erzeugt wird

p3(r,z,E) ist die Wahrscheinlichkeit, mit der aus dem selben
Volumenelement ein y-Quant der Energie E ohne Wechselwirkung

in der Probe, d.h. mit seiner Anfangsenergie in die Mittelebene
senkrecht zur Probenachse (entsprechend der MeBgeometrie) ent-

weicht.

Py wurde durch Eichmessungen bestimmt, die im folgenden Abschnitt
beschrieben werden. Das Integral in Gl. (4.7) wurde flir die be-
nutzten y-Energien mit einem Rechenprogramm bestimmt, das in

Abs. 4.3.2 erliutert wird.




4.4.1 Absoluteichung des Ge-Li-Detektors

Zum Nachweis der Spaltprodukt-y-Strahlen wurde ein hochauf-
l6sender Ge-Li-Halbleiterdetektor der Fa. Valvo mit einem em-
pfindlichen Volumen von 85 cm3 um einem Energieaufldsungsver-
mégen von 2.2 keV (FWHM) fir die °®Co-Linie von 1132 keV be-
nutzt. Als y-Eichpdrarate standen ein Amersham-Quellensatz mit‘
Aktivitdten zwischen 1 und 10 ﬁCi und 1.9% bis 5% Genauigkeit
sowie ein IAEA-Priparat (in Tabelle 4 mit (1) bzw. (2) gekenn-
zeichnet) mit einer Mischung aus vier Isotopen mit Aktivit&dten
um 10 pCi und Genauigkeiten zwischen 0.6% und 1.2% zur Verfligung.
Die Halbwertszeitenlxi und die Ausbeute ai(E) pro Zerfall wurden
den Datenbldttern bzw, dem Tabellenwerk von Erdtmann /18/ ent-

nommen.,

Die Eichung wurde fiir eine Quellposition auf der verlédngerten
Detektorachse in einer Entfernung von 500 mm vom y~-Fenster des
Kryostaten mit einem Vielkanalanalysator (1024 Kandle) der Fa.
Nucl. Data durchgefiihrt. Die Daten der verwendeten Eichquellen
sowie die gemessenen Empfindlichkeiten'sind in der folgenden

Tabelle zusammengesetzt:

1 _
Isotop Ey(keV) A (s ) a(E) p1(509 mm) Ap. /P
| 4 1/Pq
(10™4),
1335, (2) 276.3 | 2.053-10"2 |0.073 2.169 2.0%
302.7 0.1862 | 2.084  [1.35%
355.8 | 0.6227 | 1.747 1.21%
383.7 0.0884 | 1.636 1.75%
2034 (M | 270.2" | 1.721.1077 |o0.815 | 2.253 3.1%
137CS(1) 661.6 7.280-10‘1O 0.851 1.00 3.7%
54yn (2) 834.8 | 2.567-10"8 | 1.0 0.799 0.62%
88, (1) 898.0 |7.526-10"8 [0.940 | 0.7576 1.4%
1836.0 0.9936 | 0.407 1.45%
65,,(2) 1115.4 |3.290-10"8 1 0.507 | 0.621 1.13%
60 1 L - '
co'™ | 1173.2 | 4.167-1072 | 0.9986 | 0.6085 |1.95%
1332.5. 0.9998. |..0.543 1.943

Tabelle 4.1: Fiir die Detektoreichung benutzte y-Prédparate




In der rechten Spalte ist der gesamte relative Fehler der
Detektorempfindlichkeit‘p1 angegeben. Er wird im wesentlichen
durch die Genauigkeit der Aktivitétsangabe bestimmt. AuBer bei
dem relativ kurzlebigen Isotop 88Y, bei dem die Unsicherheit

der Nettozdhlrate rund 1% erreicht, sind die Beitr&ge aus Halb-
wertszeit A, Linienausbeute a(E) und Z&dhlstatistik zum Gesamt-
fehler unbedeutend. Die Nettozihlrate der einzelnen y=Linien
wurde durch Subtraktion des linear zwischen den Untergrundz&hl-
raten oberhalb und unterhalb der y-Energie interpolierten Unter-
grundbeitrags zum "full-energy-peak" bestimmt. Wegen des hohen
Aufldsungsvermdgens des Detektors waren die Beitrdge der Unter-
grundkorrektur zum statistischen Fehler der Z&hlraten nur in
unglinstigen Fdllen von vergleichbarer Gr8B8e wie der statistische
Fehler, so daB auf ein aufwendigeres Verfahren zur Untergrund-

korrektur verzichtet werden konnte.

An die in der Tabelle angegebenen Werte von P, wurde anschlieBend

eine Eichkurve vom Typ
P, (B) v exp(Cq+C,+1n(E)+C4-1n? (E)) (4.8)

nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate angepafBt. Die
mittlere relative Abweichung (Tc) der gemessenen Empfindlichkeiten
p1i(E) von der Eichkurve betrdgt 0.35% und wird mit der Genauig-

keit eines berechneten Wertes p1(E) gleichgesetzt.

4.4.2, Berechnung der Selbstabschirmung der Proben

Entsprechend Gl.(4.7) wurde die Selbstabschirmung der Proben in
einen Neutronenanteil pz(r,z) und in einen y-Anteil p3(r,z,E)

separiert.
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Der Neutronenanteil berlicksichtigt, daB die Spaltrate wegen
der relativ hohen makroskopischen Absorptionsquerschnitte
(1.114 cm™! fir die UO,- und 0.6595 cm |

2
bei v=2200 m/s) zur Probenmitte hin abnimmt, wodurch sich die

flir die Metallproben

Gammaentkommwahrscheinlichkeit gegeniiber einer homogenen Spalt-
produktkonzentration erhdht, Flir die Berechnung wurde ein iso-
troper, rein thermischer NeutronenfluB bei einer absoluten
Temperatur von T=320K (entsprechend der Temperatur der thermi-
schen S&ule von 40—450C) zugrunde gelegt. Die Messung der 228 keV-

132Te bei verschiedenen Azimutwinkeln der Probe relativ

Linie des
zum Detektor zeigte, daB die Annahme der Isotropie innerhalb der

MeBgenauigkeit (+ 2.5%) erfiillt war.

Die Voraussetzung eines rein thermischen Neutronenflusses wurde
als erfiillt betrachtet, da die Bestrahlung in der thermischen
Sdule des FR2 erfolgte, und eine Berechnung des Schnellspalt-
faktors, der die durch Spaltneutronen der Probe induzierten Kern-
spaltungen berilicksichtigt, flir die grdB8te Probe nur einen Wert
f=1.017 ergab. Fiir die Berechnung wurde das thermische Neutronen-
AE ¢ (E)dE =

O.1-f ¢ (E)dE war. Damit sollte die Energieabhdngigkeit der Selbst-

energiespektrum so in 10 Gruppen aufgeteilt, daSB

abscgirmung der Proben gegen Neutronen genau erfaBt werden. Es
zeigte sich jedoch, daB die so berechnete y-Entkommenwahrschein-
lichkeit weitgehend mit dem Wert ilibereinstimmt, den man mit
einem lber das Spektrum gemittelte Absorptionsquerschnitt er-
hdlt. Nur bei den niedrigsten y-Energien (364 keV des 1311)

lieferte die genauere Methode einen um rund 1% hOheren Wert.

Die Produktionswahrscheinlichkeit P, eines Spaltprodukts am Ort
(r,z) in der Probe wurde mittels eines kleinen Monte-Carlo-Pro-
gramms berechnet, das speziell auf die Probengeometrie ausgelegt
war,und in Fortran auf dem Kleinrechner ausgefiihrt werden konnte,
der auch zur Steuerung und Datenerfassung der Experimente einge-

setzt wurde.




Darin wird zun&dchst ein Ort (r,z) in der Probe "gewlirfelt",

wobei beachtet wird, daB die Wahrscheinlichkeit fiir jedes
Volumenelement (dz,dr,rd¢) konstant ist. Danach wird eine
Flugrichtung e durch "wirfeln" des Azimutwinkels ¢ und des

cos 0§ des Zenitabstandswinkels bestimmt, wodurch die Isotropie-
bedingung fiir die Richtungen erfiillt ist. Dann wird die Wegstrecke
S berechnet, die ein Neutron vom Punkt.(r,z) aus in der vorgegebenen
Richtung bis zum Probenrand im Probenmaterial zurilicklegen muB.
Dabei werden Radius und HOhe von Probe und axialer Sackbohrung
sowie die um zaHﬁlle/ZaProbe reduzierte Dicke der HUlle berick-
sichtigt.

Dies wird bei jedem Punkt (r,z) filir insgesamt 10 verschiedene
Flugrichtungen ausgefiihrt und die relative Entstehungswahrschein-
lichkeit P, wie folgt berechnet
1 10 I
pz(r,z) =30 ° ES exp(—zafs(r,z,ein (4.9)
i=1

Zur Berechnung der Entkommwahrscheinlichkeit p3(r,z,E) wird vom
selben Punkt (r,z) ein Weg s in einer Richtung senkrecht zur
L&ngsachse aus der Probe heraus berechnet. Die Reduktion auf den
Bereich cos § = O,¢eﬁ)nﬂ entspricht der MeBgeometrie, bei der
die'Probenachse senkrecht zﬁr Verbindungslinie Probe-Detektor
steht, die gleichzeitig die Achse des koaxial gedrifteten De-
tektors darstellt. Als Entkommwahrscheinlichkeit erhdlt man

analog zu Gl. (4.9)
p,(r,z,E) = exp(-s(r,z) u(E)) (4.10)

wobei u(E) der totale y-Schwdchungskoeffizient flir y-Strahlen

der betrachteten Energie E ist.

Das Integral in Gl.(4.7) wurde durch Mittelung iber viele Einzel-
schicksale (N=5—1O»1O4) berechnet

_ n=1 P2'P3 (4.11)




Fir die Rechnungen wurden folgende Wirkungsquerschnitte
(v=2200 m/s) benutzt.

o.(33%) = 579.5 b
£ 235 |
a ( U) = 98.0 b
€ 238
o ( U) = 2.73 b
c
daraus erhdlt man flir die UO,-Proben (Anreicherung 6.66% 235U)

2
bzw. flir die U-Metall-Proben (1.64%) die makroskopischen Absorp-

tionsquerschnitte (T=320 K)

1
1

= 0.948 cm
0.560 cm

™M ™
o

Die totalen y-Schwdchungskoeffizienten wurden der Arbeit von
Henry und Kennet /19/ entnommen, wobei die benttigten Zwischen-
werte bei den y-Energien der Spaltprodukte mit Hilfe einer loga-
rithmisch angepaften Kurve berechnet wurden. Der relative Fehler
der einzelnen MeBwerte flir Energien gédngiger y-Prédparate wird
von den Autoren mit 1% angegeben. Die Unsicherheit der interpo-

lierten Zwischenwerte dirfte 1.5% nicht liberschreiten.

Insgesamt ergaben die Rechnungen Entkommwahrscheinlichkeiten
mittels derer Spaltraten gemdB Gl.(4.6) berechnet werden konnten,
die selbst flir die U-Metallprobe von 15 mm Durchmesser innerhalb
der Standardabweichung der MeBwerte lagen. Ein Beispiel ist in

Tab. 4.2 angegeben.

Isotop EY (keV) S(1O11s—1)
131 364 1.61 + 0.051
Spr 724 1.62 + 0,055
140, , 919/925 1.65 + 0.083
14014 1596 1.68 + 0.048
Mittelwert:. .1.634" + 0,026

Tabelle 4.2: Vergleich von Spaltraten einer U-Metallprobe (15 mm @)
die aus Zdhlraten verschiedener Spaltprodukt—y—Linien
bestimmt wurden.
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4.4.3. Gammaspektrometrie von Spaltprodukten

Anhand der zu erwartenden Spaltraten von 5--‘35'-1010 5-1

wurden
Spaltprodukte mit geeigneten Spaltausbeuten, Halbwertszeiten
und y-Energien ausgesucht, von denen sich schlieBlich die in

der folgenden Tabelle 4.3 angegebenen als in der Praxis anwend-
bar erwiesen. Angegeben sind Isotop, Spaltausbeute fiir die ther-
235U, qunérgie sowie die zugehdrige Aus-

beute pro Zerfall einschlieflich der Fehlerbandbreite.

mische Spaltung von

Isotop T Spaltausbeute B Quantenausbeute
/2 (%) oo (%)
(keV)
140 . :
La 12.794d 6.276+0.0878 487.0 43.0 + 0.21
(40.2341ﬁ 919.6 9.53 + 0.46
©925.2
1596.2 95.47 + 0.1
95Zr 64 .0d 6.494+0.088 724.2 44.5 + 0.6
95Nb 3.50d 6.494+0.088 765.5 99.0
1311 8.041d | 2.883+0.02 364.5 81.24 + 0.11
1321 (78h) 4.298+0.03 667.7 98.7 + 0.1
2.29%h 772,6 76.2 + 0.18
103py 39.4d | 3.0418-0.06 497.1 86.4 + 0.24

Tabelle 4.3: Daten der verwendeten Spaltprodukte

Die Proben wurden nach der Messung aus dem Kalorimeter ausge-
schleust und etwa 7d in einem Bleibeh#dlter zwischengelagert, um
die Aktivit&dt abklingen zu lassen. Danach wurden sie zweifach
in Polydthylenfolie eingeschweiBt und ins INR in ein Labor zur
y-Spektrometrie transportiert. Die Proben wurden in einer Ent-
fernung von 500 mm vom y-Fenster auf einem um seine vertikale
Achse drehbaren Stift befestigt. Bei Abklingzeiten t,= 1-4-10%s
(vergl. Gl. (4.6)) waren MeBzeiten tM zwischen 4—10‘103
um in den Peaksl104—105 Impulse zu zdhlen. In einigen Fdllen

s notig

wurde der Vielkanalanalysator mit Totzeiten von einigen % betrieben,

die durch den Betrieb im "true time"-Modus kompensiert wurden.
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4.5 Auswertung

Die Auswertung der MeBdaten erfolgte wie die Messungen im wesent-
lichen mit dem Kleinrechner.

Zundchst wurden die fiir die adiabatische Korrektur bendtigten
Terme bestimmt, indem fiir die Temperaturabweichung ATa=TM-TP

unter stationdren Bedingungen eine Anpassung der Form
ATa =Cy + CZ-ATo (4.12)

und flr die auf 1K Temperaturdifferenz bezogene Temperaturanstiegs=-

rate Sy im vVakuum bzw. Sy bei 1 barmit einem Polynom zweiten Grades

_,ATP/ZAt 5

= C, + C,-AT _+ C,+AT (4.13)
P_TM 1 2 o) 3 e}

s (ATO)

nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate vorgenommen wurde.

Darin ist ATO =T —To die auf eine im fraglichen Temperaturinter-

P
vall liegende Temperatur To reduzierte Probentemperatur, die aus

numerischen Griinden eingefilihrt wurde.

Wegen der zeitraubenden Messung lagen flir die Temperaturabweichun-
den ATa in der Regel nur 6-10 MeBwerte vor. Die mittlere Streuung
der MeBwerte um die angepaBte Gerade lag bei etwa 3 mK, was einer

Unsicherheit von ATa von einigen Prozent entspricht.

Die Anderung der auf die Temperaturdifferenz TM—TP = 1K bezogenen
Temperaturanstiegsrate s = ATP/(TM—TK) wihrend des Evakuierens vom
Wert S, bei Atmosphdrendruck auf den Wert Sy nach Erreichen des
Endvakuums wurde fiir die verschiedenen Probengr&B8en unter verschiedenen
Bedingungen gemessen. Sie konnte mittels zweiter Zeitkonstanten in

der folgenden Form dargestellt werden:

_t _t
f=awe *+bee P | (4.14)
wobei
t Zeit seit Einschalten der Vakuumpumpe
a & 9 % 10s
B & 95 s

|

5
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Die beiden Faktoren a und b lagen im Wertebereich von 0.7:0.8 bzw.
0.330.2, je nachdem , ob wdhrend der Drucktransiente die Heizung
des adiabatischen Mantels in Betrieb war oder nicht. Fiir Zeiten
t>10 s beschreibt f die transienten Vorginge zufriedenstellend,
wdhrend flir kiirzere Zeiten sowohl die Wirmeleitung als auch die
Temperaturmessung durch die Gasstr®mung bei Beginn des Pumpens so
gestdrt wurden, daB die MeBwerte unbrauchbar waren. Man muB jedoch
berlicksichtigen, daB die Zeitkonstante o wegen der geringen Zahl
von MeBpunkten pro Transiente nur sehr ungenau (+ 10%) bekannt
war, und daB der Startzeitpunkt des Evakuierens nur ndherungsweise
extrapoliert werden konnte, weil bei den Messungen an bestrahlen
Proben der Druckabfall bei schon laufender Pumpe durch das SchlieBen
des Schieberventils (vergl. Nr.8 in Abb.12) ausgeldst wurde, wobei
weder der Ausgangsdruck noch der genaue Zeitpunkt bekannt waren.
Dies wirkt sich zwar auf die MeBergebnisse nur dann aus, wenn beim
Einbringen der Proben in das Kalorimeter die Probentemperatur er=
heblich von der Temperatur des adiabatischen Mantels abweicht
(TP—TM>1K). Da aber aus Zeitgriinden nicht so viele Bestrahlungs-
experimente durchgefiilhrt werden konnten, daB eine ausreichende An-
zahl von Messungen bei glinstigen Anfangsbedingungen hédtte erfolgen
kdnnen, muBten auch MeBserien unter Anwendung der oben beschriebenen
Korrekturen filir den Kurzzeitbereich ausgewertet werden. Da die
Korrektur fir Tp-Ty 2 1K und Abklingzeiten t < 100 s Werte von
der GroBenordnung der MeBgrdBe annimmt, ergeben sich bei einigen
Experimenten erhebliche Fehlerbandbreiten des kalorimetrisch ge-
messenen Anteils der Nachzerfallsleistung im Kurzzeitbereich . In
Abb.15 ist dieser Fehler fiir eine Einzelmessung bei einer anféng-

lichen Temperaturdifferenz von 1K als Funktion der Zeit angegeben.

Die Ergebnisse der Messungen der Temperaturansteigsraten s, bzw.

Sy sind entsprechend der groBen Zahl der MeBpunkte (1250) und dem
andersartigen Charakter der Messung - kontinuierlicher Temperatur-
anstieg gegeniiber der asymptotischen Anndherung an einen station&ren
Wert im Fall der Messung von ATa - sehr viel genauer: die Standard-
abweichung der MeBwerte von der gem&dB Gl.(4.13) angepaBten Funktion
betrdgt nur Gs=4-8-10_6 sf1, was bei Werten von sv=4—8‘10_4 K/s/K

zu relativen Fehlern der angepaBten Funktion von der Gr&Benordnung

1 & flihrt, wihrend sie fiir sn=1—3-10“3 K/s/K bei einigen Promille

liegen.
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Abb.15: Fehlerbandbreite des MeBsignals aufgrund einer anfénglichen
Temperaturdifferenz TP—TM=1K als Funktion der Betriebsdauer
der Vakuumpumpe

Mit Hilfe dieser vier GrdBen wurde aus der zeitlichen Folge
der MeRdaten TP(t) die auf adiabatische Verhéltnisse korrigierte
Temperaturanstiegsrate wie folgt berechnet und filir die weitere
Auswertung auf Lochstreifen ausgegeben:

. .ATP‘(.’z:.1 +1) R ,E'P,(,t1 +2) ‘4'.'1‘1),'(_,‘1-;,‘1' '
At 2

+ A (t+1) (4.15)

Als Temperaturanstiegsrate pro Sekunde zur Zeit t=t1+1s wurde die
halbe Differenz zweier aufeinanderfolgender MeBwerte der Proben-
temperatur genommen, die zwei MeBzeitintervalle At=1s auseinander-
liegen, weil im dazwischenliegenden Schritt der Wert TM(t1+1) der

Manteltemperatur gemessen wurde.
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A stellt die adiabatische Korrektur dar, die wie folgt berechnet
wurde :

A(t+1) =

N =

[TM(t1+1)+ATa(ATO) ~TP(t'1+1)] .S (t+1) (4.16)

In der Klammer steht die Differenz zwischen der fiir die Zeit

t=t1+1 interpolierten Probentemperatur = TP(t1+1)¥%~(TP(t1)+TP(t1+2» -
und der um die adiabatische Abweichung ATa korrigierten Mantel-
TM=TM(t1+1)+ATa(ATo)‘ bei der adiabatische Verhdltnisse
herrschen wiirden, d.h. der Energieverlust der Probe an die Umge-

temperatur

bung gleich der Energiezufuhr durch den um ATa wdrmeren Mantel
wdre. Diese Temperaturdifferenz wird multipliziert mit der auf

1K Temperaturdifferenz bezogenen, zeitabhdngigen Temperaturdrift
S, die den transienten Ubergang von S bei 1 bar aus s& bei Vakuum
beschreibt (vergl. (4.13) bzw. (4.14))

et
1
™|t

S(t) = (sn-sv)-(a-e + bee ) + s (4.17)

Da die Nachzerfallsleistung in dem in dieser Arbeit ilberstrichenen
Zeitbereich ndherungsweise durch éine Potenzfunktion der Abkling-
zeit t dargestellt werden kann, wurden die korrigierten MeBwerte
logarithmiert und durch ein Polynom dritten Grades als Funktion des

Logarithmus der Abklingzeit angepaBt:

; .
AT_ (%) :
1n(—AE : )= S ai'(ln(t))l (4.18)
=o
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Da die zeitliche Anderung der Probentemperatur aufgrund der Nach-
zerfallsleistung erst ab etwa 15-20 s nach Ende der Bestrahlung
mit einiger Genauigkeit gemessen werden konnte. (Transportzeit,
StO0rungen des MeBsignals bei Beginn des Evakuierens), war die ZAnde~-
rung des Temperaturanstiegs so klein, daB die Abweichung des MeB-
signals aufgrund der Tr8gheit des Temperaturfiihlers nur rund 2%
betrug. Aus diesem Grund wurde auf die numerisch aufwendige Ent-
faltung des MeBsignals entsprechend Gl.(2.7) verzichtet. Statt-
dessen wurde die Abweichung durch Korrektur des MeBsignals mit
der Zeitkonstanten 1=1,2 s (anstatt der tatsidchlichen Temperatur-
anstiegsrate der Probe) approximiert. Wegen der Kleinheit des
Effekts konnte auf eine Iteration verzichtet werden. Aus dem so
erhaltenen zeitabhdngigen Temperaturanstieg pro MeBzeitintervall
kann der kalorimetrisch gemessene Teil der Nachzerfallsleistung
PK(t) durch Multiplikation mit der Wdrmekapazitét Cp der Probe

berechnet werden:

ATP(t)
PK (t)y = Cp AT (4.19)
1.0 1 ¥ 1 l ¥
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Abb.16: Mittlere B-Energieabsorptionswahrscheinlichkeit filir

die verschiedenen Proben




Um die gesamte Nachzerfallsleistung Pn(t) zu erhalten, muB noch

der entweichende y=-Anteil, der gesondert gemessen wurde, sowie

ein kleiner Anteil berilicksichtigt werden, der sich durch die
unvollstdndige Absorption von hochenergetischen g-Strahlen in

der Probenhiille ergibt. Zur Bestimmung des entweichenden B-Anteils
wurden mittels des in Abs. 4.3.2 beschriebenen Rechenprogramms,

das um eine Energie-Reichweite-Beziehung fiir Elektronen in Uran

bzw. UO2 erweitert worden war, die in Abb.16 dargestellten mittleren
B-Energieabsorptionswahrscheinlichkeiten fiir die 7 verschiedenen
Probentypen sowie flir einen typischen DWR- und SWR-Stab berechnet.
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Abb.17: Anteil der aus den verschiedenen Proben entweichenden
B~Leistung

Diese werden dann mit sechs flir verschiedene Abklingzeiten geltenden
B-Energiespektren aus Ref. /20/ gewichtet, um den Anteil der ab-
sorbierten Bg-Leistung zu berechnen. In Abb.17 ist der Bruchteil

der entweichenden B-Leistung, um den die in'Gl.(4.19) angegebene
kalorimetrische GrdBe korrigiert werden muB, als Funktion der Zeit

nach Ende der Bestrahlung angegeben.
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Auch ein Teil der aus der Wechselwirkung mit y-Strahlen stammenden
schnellen Elektronen entweicht aus den Proben. Der Anteil ist etwa
50% kleiner als bei der g-Strahlung. Wegen der Kleinheit beider
Effekte wurde dieser Unterschied jedoch nicht berilicksichtigt und
lediglich die in Abb.17 angegebene Korrektur angewandt. SchlieBlich
muBte beim kalorimetrisch gemessenen Anteil noch der Beitrag aus
dem Neutroneneinfang im 238U der Brennstoffproben berlicksichtigt
werden. Die Einfangrate R wurde aus den nach Abs. 4.3 gemessenen

Spaltraten wie folgt berechnet:

(1—a)-cc(238)
R = 8¢ = Of(235) (4.20)
Darin bedeutet a die Anreicherung an 235U.
Die mittlere Energie der Elektronen aus dem B-Zerfall der 239U von

0=0.474 MeV wurde aus der ENDFB/IV-Datei entnommen. Der Anteil des
239U an der Nachzerfallsleistung macht sich vor allem bei Abkling-
zeiten zwischen 1000 s und 2000 s und bei den U-Metallproben mit

nur a=1.64% bemerkbar. Er betrdgt dort bis zu 10%. Beim Vergleich
der Ergebnisse der verschiedenen Probentypen ergab sich eine auf-
fallende Abweichung der dilinnsten Proben mit 8 mm Durchmesser von
konstant -15%. Da die y-Emisssionswahrscheinlichkeit fiir die UO2 -
bzw. U-Metall-Proben sehr verschieden ist, kommt als Fehlerquelle
weder die Spaltraten noch die y-Energiestrommessung, sondern nur die
Messung der Widrmekapazitdt der Proben in Betracht. Deshalb wurde der
kalorimetrische Anteil dieser Proben fiir die endgliltige Auswertung

nicht benutzt.

Zur Bestimmung der entweichenden y-Leistung wurde nach Subtraktion
des Untergrunds die zeitabhingige Z&hrate analog zu Gl.(4.18) ange-
paBt. Dann wurde die Zdhlrate bezliglich der Schwdchung des y-Stromes
im adiabatischen Mantel korrigiert. Wie sich aus der in Abs. 4.1 be-
schriebenen Differenzmessung ergab, betrug die Schwdchung 10% und
war im Rahmen der MeBgenauigkeit unabhédngig von der Form des y-

Spektrums, dh. liber den gesamten MeBzeitbereich konstant.
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Abb.18: y-Entkommwahrscheinlichkeit filir verschiedene Proben als

Funktion der y-Energie

Wie schon in Abs. 4.2 erwdhnt, wich in der bei den Bestrahlungs-
experimenten realisierten MeBgeometrie die Kennlinie des y-Energie-
stromdetektors erheblich von der Proportionalitdt e = konst.-E ab.
Zur rechnerischen Korrektur der Nichtlinearit8t wurde eine Kennlinie
benutzt, die mit 60% Abnahme zwischen 1 MeV und 10 MeV der von Malik
berechneten /14/ weitgehend entspricht, und in Abs. 4.2 diskutiert
wurde (vergl. Abb.14). Anhand von sechs filir Abklingzeiten zwischen
20 s und 2400 s gliltigen y-Spektren aus Ref. /20/ wurde der Unter-
schied des Detektorsignals aufgrund der Abweichung der Kennlinie vom
idealen Verlauf berechnet. Dabei wurde die Verschiebung der Spektren
zu hSheren Energien berlicksichtigt, die sich aus der Energieabhdngig-
keit der Entkommwahrscheinlichkeit der y=-Strahlung aus den Proben
ergibt. Die Entkommwahrscheinlichkeiten wurden mit dem in Abs. 4.3.2
beschriebenen Rechenprogramm bestimmt und sind in Abb.18 filir ver-
schiedene Probentypen sowie zum Vergleich flir einen DWR- und einen

SWR=Stab angegeben.
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Dabei wirkte es sich giinstig aus, daB die Eichung des y-Detektors

in der MeBgeometrie mit einer 60

Co—-Quelle erfolgte, deren y-Energien
im Maximum der y-Energiespektren der Spaltprodukte liegen (vergl.
Abb.13). Dies fiihrt dazu, daB der Korrekturfaktor filir die Detektor-
empfindlichkeit von 1.2 bei Abklingzeiten bis 100s auf 1.02 bei
Abklingzeiten {iber 1500 s absinkt. Selbst wenn man statt des von
Malik angegebenen Fehlerbandes der Kennlinie von + 10% als Unsicher-
heit den ganzen Bereich zwischen linearer Kennlinie und einer Kenn-
linie annimmt, die proportional zum totalen y-Schwidchungskoeffizienten
u von Graphit liegt (vergl. Abb.14), so ergibt sich daraus eine
Unsicherheit der entweichenden y-Leistung von + 12% bei kurzen und

'+ 2% bei langen Abklingzeiten, da nur der Verlauf oberhalb 1.3 MeV
extrapoliert wurde. Bei gemittelten Entkommwahrscheinlichkeiten
zwischen 0.5 und 0.8 und einem Verhiltnis von B~ zu y-Leistung von
0.45 - 0.5 ergeben sich daraus im Kurzzeitbereich: systematische
Fehler von maximal 3% bis 5%. Der Betrag der zeitabhédngigen Korrektur
ist in Abb.19 dargestellt. Neben der eben diskutierten Unsicherheit
ist der EinfluB der spektralen Entkommwahrscheinlichkeiten der ver-
schiedenen Probentypen auf die Korrektur klein und wirkt sich nur

bei niedrigen Energien aus, bei denen jedoch die Kennlinie gemessen

wurde.
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Abb.19: Betrag der Korrektur der Nichtlinearitdt der Detektorkenn-

linie mit geschdtzter Fehlerbandbreite
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5. Diskussion der Ergebnisse

Die Ergebnisse sind in den Tabellen 5.1 und 5.2 sowie in Abb.20 dar-
gestellt.

Tabelle 5.1 zeigt den Mittelwert der gesamten Nachzerfallsleistung
aus acht verschiedenen Messungen fir Abklingzeiten zwischen 15 s und
4000 s und eine Bestrahlungszeit von 200 s. Die Nachzerfallsleistung
ist auf eine Spaltrate von 1 fiss/s normiert. In der Tabelle sind
auBerdem die Standardabweichung der Einzelmessungen vom Mittelwert so-
wie der totale Fehler angegeben, in dem der systematische Fehler aus der
Kennlinieadditiventhaltenist(vergl.Abb.19).Weiterhinsinddierﬁch
denVorschriftendesneuenANS—5.1—Standards/21/fﬁrdieselbeBestrah—
lungszeit berechneten Werte der Nachzerfallsleistung und deren Fehler,
sowiejjlderletztenSpaltedieAbweichungenderinéﬁeserArbeitvorge—

1egtenWertegegenﬁberdenendesANS—Standardsangegeben.

Es ist generell eine sehr gute Ubereinstimmung der MeBwerte mit dem
ANS-Standard festzustellen. Daraus kann man den SchluB ziehen, daB
die benutzte Detektorkennlinie (vergl. Abs. 4.2 und Abb.14), die
mangels geeigneter y-Quellen nicht gemessen sondern nur extrapoliert
werden konnte, der tatsichlichen Kennline nahe kommt und der in

Abs. 4,2 dafilir abgeleitete systematische Fehler sehr konservativ
ist. Die Tatsache, daB flir Abklingzeiten zwischen 80 s und 200 s

die MeBwerte deutlich lber denen des ANS-Standards liegen, scheint
darauf hinzudeuten, daB die entweichende y-Leistung leicht iber-
schatzt wird, weil in diesem Zeitbereich von den Spaltprodukten

20% meht y- als B-Leistung emittiert wird.

Sieht man von dem Kurzzeitbereich bis etwa 100 s ab, in dem das
Kalorimetersignal einiger Messungen durch groBe anfédngliche Tem-
peraturdifferenzen zwischen Probe und adiabatischem Mantel erheb-
lich gest6rt wurde (vergl. Abs. 4.4 und Abb.15), so liegt die
Streuung der einzelnen Messungen um den Mittelwert zwischen 2% und
3%, was der Unsicherheit aus der Spaltratenbestimmung (im Mittel
etwa 2%) und aus der Messung der Widrmekapazitdt der Proben (etwa

1-1.5%) entspricht.




Abklingzeit MeBergebnis stat. Fehler totaler ANS-Standard Fehler Abweichung
(s) (10712 w/fiss/s) () Fehler | (10712 w/fiss/s) ANS gegen ANS
(%) : (%) (%)
15 58.2 6.5 10.5 57.5 2.1 1.2
20 52.3 6.4 10.4 51.0 2.0 2.5
30 43.0 6.2 10.2 42 .4 1.9 1.4
40 37.3 6.0 10.0 36.5 1.9 2.2
50 32.6 6.0 10.0 32.2 1.9 1.2
60 29.2 5.8 9.8 28.7 1.9 1.7
80 24.3 5.0 9.0 23.6 1.9 2.9
100 20.5 3.2 7.2 20.0 1.9 2.5
150 14.9 3.0 6.6 14 .4 1.9 3.5
200 11.5 2.6 5.8 11.2 1.9 2.7
300 8.0 2.0 4.5 7.85 1.9 1.9
400 6.19 2.2 4.2 6.14 1.9 0.8
500 5.09 2.3 4.1 5.10 1.9 -0.2
600 . 4.34 2.7 4.1 4.83 1.9 -1.0
800 3.35 2.6 3.9 3.42 1.8 -2.1
1000 2.72 3.1 3.3 2.80 1.8 -2.9
1500 1.87 2.9 3.4 1.90 1.8 -1.6
2000 1.39 3.0 3.6 1.41 1.8 -1.4
3000 0.886 3.5 4.1 0.881 1.8 0.6
4000 . 0.62 3.6 4.3 0.612 1.8 1.3
Tabelle 5.1: Nachzerfallsleistung von 235U im Zeitbereich von 15 bis 4000 s flir eine Bestrahlung

=1
von 200 s Dauer bel einer Spaltrate von 1 s .
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Die Zunahme der Streuung bei sehr langen Kithlzeiten erkl&rt sich
durch die Grenze des Aufldsungsvermdgens der Temperaturmessung

k. Multipliziert mit

mit einer Standardabweichung von 1-1.5-10
den Wiarmekapazitdten (siehe Uberblick iiber Probendaten im Anhang 2)
von einigen Ws/K ergibt sich daraus ein Auflbsungsvermbgen des
Kalorimeters von etwa 100 uW, was bei Abklingzeiten {iber 2000 s
(vergleiche Beispiel in Abb.20) zu relativen Fehlern von der GrdBen-

ordnung 1-10% filihrt.

Die systematische Unsicherheit aus der Nichtlinearitit der Detektor-
kennlinie wurde in Abs. 4.4 zu etwa 12% bestimmt. Da sich zu lingeren
Abklingzeiten hin die spektrale Verteilung der von den Spaltprodukten
emittierten y-Energien in den Bereich verschiebt, in dem die Kenn-
linie gemessen werden konnte, reduziert sich die notwendige Korrek-
tur von anfdnglich 20% + 12% auf 2% + 1.2% bei 2000 s. Da die Zdhl-
raten mit Werten von 1.5-104 bis herab zu einigen 100 pro MeBzeit-
intervall von 2s immer ausreichend hoch waren, liegt die statistische
Genauigkeit der angepaBten y-Leistungskurven jeweils erheblich unter
der Unsicherheit von etwa 2% aus der Bestimmung der Spaltrate, auf
die normiert wurde. Zu sehr langen Abklingzeiten hin macht sich eine
stdrkere Streuung der Kurven bemerkbar, die durch den sich schnell
zwischen Werten von 30 bis 80 Impulsen pro MeBzeitintervall &ndern-

den y-Untergrund der Reaktorhalle des FR2 verursacht wurden.

In Tabelle 5.2 sind fiir die 7 verschiedenen Probentypen die Anteile
an der gesamten Nachzerfallsleistung angegeben, die in Form von
y=Strahlung aus den Proben entweichen. Die Anteile variieren zwischen
knapp 30% fiir die U-Metallprobe von 15 mm Durchmesser und {iber 40%
fir die U02—Probe mit 8 mm Durchmesser. Wie aus Abb.18 zu entnehmen
ist, entspricht die y-Energieentkommwahrscheinlichkeit der UOz—Probe
mit 12 mm @ weitgehend der eines typischen DWR~Stabs, wdhrend sie
fiir einen SWR-Stab zwischen den Werten fiir die U-Metallprobe von

8 mm @ und der UOZ—Probe (12 mm) mit Stahlhiille liegt. Die in der
letzten Spalte von Tab. 5.2 angegebene mittlere Fehlerbandbreite
ist relativ groB, weil es sich bei den Verhdltnissen meistens um
Werte aus einer einzelnen Messung handelt, die mit einer hoheren
Unsicherheit behaftet sind als die in Tab. 5.1 angegebenen Mittel~-

werte.




Abklingzeit U0, -Proben U-Metallproben Fehlerband~
(S) 7 l breite
8 mm ¢ {12 mm. ¢ 12 mm ¢ 15 mm ¢ 8 mm¢ 12 mm ¢ 15 mm ¢ (+ 2)
+ 0.8 mm Hille -

15 0.41 0.29 0.29 0.28 0.35 - 0.24 25
20 0.42 0.30 0.31 0.29 0.34 0.27 0.25 25
30 0.42 0.31 0.32 0.31 0.37 0.31 0.27 24
40 0.42 0.34 0.33 0.32 0.37 0.31 0.27 24
50 0.42 0.35 0.34 0.33 0.38 0.32 0.28 23
60 0.43 0.36 0.34 0.33 0.38 0.32 0.29 20
80 0.44 0.36 0.35 0.34 0.40 0.33 0.29 19
100 0.44 0.38 0.37 0.35 0.40 0.33 0.30 18
150 0.43 0.36 0.37 0.35 0.37 0.33 0.31 18
200 0.42 0.37 0.36 0.35 0.37 0.33 0.29 16
300 0.41 0.36 0.35 0.34 0.37 0.30 0.30 14
400 0.41 0.36 0.34 0.34 0.36 0.31 0.29 13
500 0.42 0.35 0.34 0.34 0.36 0.31 0.29 11
600 0.37 0.34 0.34 0.34 0.32 0.31 0.29 S
800 0.39 0.35 0.33 0.33 0.34 0.30 0.30 8
1000 0.39 0.34 0.32 0.33 0.34 0.30 0.30 8
1500 0.38 0.34 0.33 0.33 0.32 0.30 0.29 9
2000 0.36 0.34 0.33 0.34 0.33 0.31 0.28 9
3000 - 0.36 0.35 0.34 - 0.30 0.29 10
4000 - 0.37 0.36 .0.35 - 0.31 0.30 10

Tabelle 5.2:

Anteil der entweichenden y-Leistung bei verschiedenen Proben

_08_




Einen Uberblick iliber die GrdBe der MeBeffekte und die Fehlerband-
‘breiten einer Einzelmessung gibt Abb.20, in der filir die UOZ—Probe
von 12 mm @ mit 0.8 mm Stahlhiille die MeBergebnisse des Kalori-
meters und des y-Energiestromdetektors, sowie die gesamte Nachzer-
fallsleistung dargestellt sind. Man sieht, daB die y-Leistung
zundchst langsamer abnimmt was zu einer Erhthung des y-Anteils

bei 100-200 s fiihrt.

Die Fehlerbandbreite des Kalorimetersignals reduziert sich nach
dem Einschwingen auf Werte von 2-3%, die wie schon erwdhnt, auf
die Unsicherheit in der Bestimmung der Wirmekapazitdt und das Auf-
18sungsvermdgen der Temperaturmessung zuriickzufiihren sind. Diese
macht sich zu kleinen Nachzerfallsleistungen hin immer sté&drker be-
merkbar und erreicht + 10% bei 5000 s. Die Fehlerbandbreite des
y=Signals reduziert sich mit abnehmender GrdBRe des Korrektur-
terms, um bei sehr niedrigen Leistungen, bedingt durch die Schwan-
kungen des y-Untergrunds, wieder anzusteigen. Die gemessenen ther=
mischen Leistungen der Proben variierten zwischen etwa 100 mW bis
herab zu etwa 0.5 mW, die entweichenden y-Leistungen lagen im

Bereich zwischen etwa 40 mW und 0.1 mW.

Um einen tiberblick {iber den Betrag des gemessenen Kurzzeitanteils
der Nachzerfallsleistung im Zeitbgreich der Wiederaufflillphase

(10 s = 200 s) nach einem Kihlmittelverluststdrfall (LOCA) zu geben,
sind in Tab. 5.3 fiir eine Standzeit von einem Jahr der Kurzzeit-
anteil, der aus den Spaltprodukten stammt, die in den letzten

200 s vor dem Abschalten erzeugt worden sind, der Langzeitanteil,
der von der Summe der davor erzeudgten Spaltprodukte freigesetzt
wird, sowie als Summe von beiden die gesamte Nachzerfallsleistung
flir Abklingzeiten zwischen 15 s und 4000 s angegeben. Der Langzeit-
anteil wurde nach den Vorschriften des ANS-5.1-Standards berechnet,
der eine "beste Schdtzung" aus den Ergebnissen mehrerer neuer

Arbeiten /3-7/ darstellt.
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Abklingzeit Kurzzeitanteil D Langzeitanteil 2) Summe Fehler
(s) (10712 w/fiss/s) (10712 wyfiss/s) |(10712 w/fiss/s) (3)
15 58.2 : 82.1 140.3 5.3
20 52.3 81.7 134.0 5.1
30 43 .0 81.0 124.0 4.6
40 37.3 80.3 117.6 4.3
50 32.6 79.6 112.2 4.1
60 29.2 78.9 : 108.1 3.9
80 24.0 77.7 101.7 3.4
100 20.5 76.6 97 .1 2.9
150 14.9 74 .2 89.1 2.5
200 11.5 72.2 83.7 2.3
300 8.0 68.9 76.9 2.0
400 6.19 66.0 72.2 1.9
500 5.09 63.7 68.8 1.9
600 4 .34 61.6 66.0 1.8
800 3.35 58.2 61.6 1.8

1000 2.72 55.4 69.1 1.7
1500 1.87 50.1 52.0 1.7
2000 1.39 46.3 47 .7 1.7
3000 0.886 41.0 41.9 1.7
4000 0.62 37.4 38.0 1.7

1) Beitrag der Spaltprodukte aus den letzten 200 s vor Ende der Bestrahlung
2) Beitrag aller davor erzeugten Spaltprodukte.

235

Tabelle 5.3: Nachzerfallsleistung von U nach 1 Jahr Bestrahlung bezogen auf eine Spaltrate

von 1 fiss/s.

_€8_
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Es zeigt sich, daB im LOCA-relevanten Zeitbereich zun&dchst {liber
40% und nach 200 s noch 17% der Nachzerfallsleistung aus Spalt-
produkten und ihren Zerfallsketten stammen, die in den letzten

200 s einer Uber 3-107 s dauernden Bestrahlung erzeugt wurden.
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6. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden Aufbau und Funktion eines neu-
artigen "reduzierten Tandemkalorimeters" beschrieben, mit dem die
Nachzerfallsleistung von niedrig angereicherten Uoz— und U-Metall~-
proben im Zeitbereich zwischen 15 s und 4000 s nach Ende einer

200 s dauernden Bestrahlung in der thermischen Sdule des Reaktors

FR2 gemessen wurde.

Die grundlegende Idee bestand darin, die Grenzen, die konventionellen
Kalorimetern durch ihre thermische Trigheit gesetzt sind, durch Re-
duktion des Kalorimeterblocks auf die auszumessende Probe selbst
sowie durch den Einsatz hochempfindlicher Temperaturfiihler mit

thermischen Zeitkonstanten von der Gr8Benordnung 1 s zu iliberwinden.

Damit wurde es moglich, ein kalorimetrisches Verfahren zur Messung
der sich schnell &ndernden thermischen Leistung aus dem radioaktiven
Zerfall von Spaltprodukten bis herab zu Abklingzeiten von der GrdBen=-

ordnung 10 s einzusetzen.

Gemessen wurde zundchst der Temperaturanstieg der bestrahlen Brenn-
stoffproben, wobei das Kalorimeter adiabatisch betrieben wurde. Die
Verwendung desselben Kalorimeters im Aufheizbetrieb lieferte die
Wdrmekapazitdt der Proben, die zusammen mit dem adiabatischen
Temperaturanstieg die gesuchte thermische Leistung ergab. Dabei

wurde ein Aufldsungsvermdgen der Leistungsmessung von 100 uW erreicht,
was einer Genauigkeit des gemessenen Temperaturanstiegs von 10_5 K/s

entspricht.

Da bei dieser Methode ein nicht zu vernachl&dssigender Anteil der
Nachzerfallsleistung in Form von y-Strahlung entweicht, muBte dieser
getrennt gemessen werden. Dazu wurde ein Detektor eingesetzt, dessen
Empfindlichkeit anndhernd proportional zur Energie der nachgewiesenen
Yy—-Quanten verlduft, so daB das Signal ohne genauere Kenntnis der
spektralen Verteilung ein direktes MaB flir den y-Energiestrom dar-

stellt.
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Die Tatsache, daB einerseits die Kennlinie des éingesetzten
Detektors in der realisierten MeBgeometrie pmit groBem Abstand

zur Quelle erheblich von der linearen Beziehung abwich, und
andererseits keine geeigneten Eichpréparate zur Verfiligung standen,
um den Betrag der Nichtlinearitidt genau zu messen, filhrte dazu,
daB das MeBsignal der entweichenden y-Leistung filir kurze Abkling-
zeiten mit einem hohen systematischen Fehler (etwa 12%) behaftet
war. Bei Anteilen der y-Leistung von 30-40% an der Gesamtleistung
reduzierte dies die mit dem kalorimetrischen Verfahren prinzipiell

erreichbare hohe Genauigkeit sehr stark.

Die erreichbare Genauigkeit liegt in den Zeitbereichen, in denen
keine stOrenden Einflilisse einwirken, bei etwa 1.5%, was vergleich-
bar ist mit der Genauigkeit von 2%, mit der die Spaltrate mittels
eines zerstdrungsfreien y-spektroskopischen Verfahrens gemessen
werden konnte. Als stdrende Einfliisse machten sidh‘Einschwingvor—
gdnge bemerkbar, die bei anfédnglichen Temperaturunterschieden
zwischen Probe und adiabatischem Mantel auftreten. Dies stellt jedoch
kein prinzipielles Hindernis dar, weil sich glinstige Anfangsbedin-
gungen bei mehrmaligem Wiederholen der Experimenten einstellen

lassen.

Insgesamt 148t sich feststellen, daB sich das Konzept zur Reduktion
der Zeitkonstanten des Kalorimeters und damit der Einsatz der
Kalorimetrie zur Messung der Nachzerfallsleistung bis in den 10 s-
Bereich nach Ende der Bestrahlung als erfolgreich erwiesen hat,
auch wenn durch die nicht befriedigende Arbeitsweise der Rohrpost-
anlage und des y-Detektors das gesetzte Ziel der 10 s-Messung bei

einer Genauigkeit von 5% nicht erreicht werden konnte.
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Zum Prinzip der Temperaturregelung:
Aus den aktuellen MeBwerten der Probentemperatur TP1 und TP2 wurden
linear der nidchste Wert TP3 (der zur Bereichswahl der MeBbrlicke be-

ndtigt wird) und der Zwischenwert TP23 extrapoliert, Aus dem MeB~-

der Manteltemperatur wird anhand der in den vorausgegange-

wert TM2
und

nen MeBzeitintervallen eingebrachten Heizenergie die Werte TM3
T23 sowie der Grenzwert Tq extrapoliert. Aus der Differenz

AT = TP3— TG
zung eingeschaltet. Dann werden die durch die Wirmezufuhr verdnder-

wird der ndtige Heizparameter berechnet und die Hei-

ten Werte Tﬁ und TM53 extrapoliert und die Mefbriicke zur Messung

Vo \ i
n TP3 vorbereitet.

Anhang 1




Material Radius a( mooost Cp Spaltrate® Neutronen- Hiille
=0 B B | ey | Dt D) T

UO2 0.4 6.66 7.475 2.35 1.09 0.70 0.22 Ni

" 0.6 " 17.257 5.10 2.10 0.62 0.30 Ni

" 0.75 " 27.188 8.10 2.95 0.57 0.40 Ni

" 0.6 " 17.257 6.40 2.11 0.60 0.7 Fe + 0.1 Ni
U 0.4 1.64 13.30 2.20 0.59 0.79 0.2 Ni

" 0.6 " 30.82 4.58 1.18 0.74 0.25 Ni

" 0.75 " 48.57 7.67 1.69 0.69 0.35 Ni
Tabelle A1: Einige Probeneigenschaften (¥ 2.9-10 cm_zs_1)

Anhang 2

*)

bezliglich der auf die Probe auftreffenden Neutronen
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Abb.10 Rohrposteinsatz Th-Ost
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