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Zusammenfassung

Zur Bestimmung der y-Heizung in den Strukturmaterialien von schnellen
Reaktoren wurden Radiophotolumineszenzglidser benutzt. Dafiir war eine
Untersuchung des Absorptionsverhaltens der Glédser in gemischten Strahl-
ungsfeldern erforderlich. Es zeigte sich, daf die Glidser hinsichtlich
der y-Absorption dem Stahl sehr #hnlich sind. Somit ist der y-Effekt
im Glas nahezu ein direktes Maf fir die y-Heizung in Stahl. Der Neu-
troneneffekt, der in Reaktoren bis zu 50% vom Gesamteffekt ausmacht,
kann mit Hilfe von Spaltraten korrigiert werden. Es wurden Messungen
in verschiedenen schnellen kritischen Anordnungen durchgefiinrt. Die
Ergebnisse stimmten gut mit Rechnungen und Ionisationskammermessungen

iiberein.

Abstract

Radiophotoluminescence glasses were used for the determination of the
v-heating in the structural materials of fast reactors. For this appli-
cation an investigation of the absorption behavior of the glasses in
mixed radiation fields was necessary. It was shown, that with regard

to the y-absorption the glasses are very similar to steel. So the
y-effect in the glass is nearly proportional to the y-heating in steel.
The neutron effect, amounting up to 50% of the total effect in reactors,
can be corrected by means of fission rates. Measurements were performed
in different fast critical assemblies. The results were in good agree-

ment with calculations and ionization chamber measurements.






sprechende Emissionsband ¢§L liegt im langwelligen UV-Bereich bei 3750 R.
(Das Emissionsband ist gegeniiber dem Absorptionsband nach ldngeren
Wellenldngen hin verschoben, weil ein Teil der absorbierten Energie

als Warme an das Gitter abgegeben wird.)

Durch Einwirkung ionisierender Strahlung taucht bei 3300 X ein neues
Absorptionsband YRPL auf; damit existiert zwischen 3300 R und 3700 R
ein schmaler Spektralbereich, in dem nur die strahleninduzierten RPL-

Zentren angeregt werden konnen.

Die entsprechende RPL-Emission ¢hP liegt im gelben Bereich bei 6150 2.
Die Intensitdt des emittierten RPL-Lichts ist bei konstanter Anregung
ein Mag fir die Dichieder RPL-Zentren und damit auch fiir die Strahlungs-
einwirkung auf das Glas. Zur Messung der RPL-Intensitidt wurden spezielle
Fluorometer entwlckelt, deren prinzipieller Aufbau in Abb.2 dargestellt

ist.

Das Anregungslicht wird von einer Hg-Hochdrucklampe erzeugt und ge-
blindelt auf das Glas gelenkt. Im Strahlengang befindet sich ein Filter
Fl mit schmaler Transmission bei 3650 R. Das gefilterte Licht trifft
senkrecht auf eine Schmalseite des Glases, wobei der Querschnitt des
Strahlenbiindels etwas kleliner als die Glasfliche gewdhlt wird, um zu
vermeiden, daf Verunreinigungen an der Glasoberfldche zur Lumineszenz
angeregt werden. Nach Durchgang durch das Glas wird das Anregungslicht
von einer sireuarmen Blendenspiegelanordnmung auf den gleichen Weg re-
flektiert oder absorbiert. Das Lumineszenzlicht wird senkrecht zur
Anregungsrichtung gemessen, nachdem es ein fiir Wellenlangen A<5500 R
undurchléssiges Filter F2 passiert hat. 7

Trotz guter Filterung und trotz grindlicher Reinigung von Glasdberflache
und Glashalterung ergibt sich infolge von Streulicht und Fremdfluores-
zenzen ein gewisser Untergrung, der bel der Messung von kleinen RPL-

Intensitsiten fir jedes Glas individuell korrigiert werden muB.
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Abb.2 Prinzipieller Aufbau eines Fluorometers

Bei der RPL-Messung ist ferner zu beachten, daB die volle RPL- Intensitédt
erst eine gewisse Zeit nach der Bestrahlung erreicht wird. Die Geschwindig-

keit des RPL-Aufbaus hingt in erster Linie vom Silbergehalt des Glases
und von den Temperaturverhidlinissen widhrend und nach der Bestrahlung ab.
Bei Zimmertemperatur erreicht das Toshiba-Glas nach einem Tag etwa 90%
der vollen RPL-Intensitdt. Bei 100°C wird der volle Wert Jjedoch bereits
nach 20 min angenommen. Deswegen werden die Gliser vor der Auswertung

stets eine halbe Stunde bei 100°C getempert.




Die RPL-Intensitdt wird bei Zimmertemperatur iiber Monate hinweg voll bei-
behalten. Sie kann jedoch bei Erhitzen des Glases auf etwa 400 oC innerhalb
kuzer Zeit (ca. 30 min) geldscht werden [2]. Die Gliser sind somit beliebig

oft verwendbar.

Fiir die Messungen zur vorliegenden Arbeit werden die in Tabelle 1 aufge-
fiihrten Schott- und Toshiba-Glidser sowie ein Toshiba-Fluorometer verwendet,
welches von der Abteilung fiir Strahlenschutz und Sicherheit (ASS) zur Ver-
fligung gestellt worden ist. Die Auswertung der GlHdser liegt in den Hinden
von Frau M.Reddmann (ASS).

Die Abstimmung des Fluorometers erfolgt mit Hilfe von Toshiba-Referenz-
Gldsern, welche zuvor in einem bekannten Strahlungsfeld bestrahlt worden
sind. Als Mefstandard dient dabei eine geeichte Ionisationskammer, die die
jeweilige Dosis in Roentgen (R) angibt. Diese GroSe, auf die im folgenden
Abschnitt noch ndher eingegangen wird, ist bel gegebener Strahlenqualitidt
ein MaB die absorbierte Energie. Im vorliegenden Fall werden die Referenz-
Gldser mit einer Roentgenrthre bei einer effektiven y-Energie von 240 keV
mit definierien Dosen bestirahit. Das Fluorometer wird dann so asbgestimmt,
dafl das Ausgangssignal I nach Kompensation des nichtstrahleninduzierten
Untergrunges 100 pA pro Roentgen betrdgt. Hierdurch wird eine feste Beziehung
zwischen Ausgangssignal und RPL-Intensitdt hergestellt, so dafl man beide
GroBen miteinander identifizieren kamn. Dies gestattet es dann auch, die
Einheit des Ausgangssignals (pA) gleichzeitig als Einheit fiir die RPL-
Intensitdt zu benutzen; im folgenden wird also stets die RPL-Intensitit

in pA angegeben.

In Abb.3 sind die Dosischarakteristiken der beiden hier zur Verwendung
kommenden Gliéser dargestellt. Die Charakteristik des Toshiba-Glases (T)

ist [2] entnommen, wdghrend die Charakteristik des Schott-Glases auf eigenen

‘ 1

Messungen beruht. Beide Dosisscharakteristiken wurden mit Cs 31

(Ey= 662 keV) aufgenommen. Wie aus der Abbildung hervorgeht, ist die RPL-
)

Intensitdt I im Bereich von 1 R bis etwa 10°R der mit einer Tonisations-

~-y-Quellen

kammer gemessenen y-Dosis D proportional. Hier gilt
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wobel die Streuung der Einzelwerte 3% ist. Im Dosisbereich D>—10§R macht
sich bel beiden Gldsern eine zunehmende Gelbfarbung bemerkbar, die auf eine
Ausscheidung von kolloidalem Silber zuriickgefiihrt wird [2] . Die hierdurch

bedingte Abweichung der RPL-Intensitdt vom linearen Verlauf kann folgender-
maBen beschrieben werden:

| 2.23°107° ‘D )
I(D)S=108i“-%'n'e R
-5 > (1a)
_ 2521077
I(D), =100 . p . e R J
Bei D< 107R ist die Abweichung von der Linearitdt <3% und somit nicht mehr

Wie man aus (la) durch Differentiation entnehmen kann, durchliuft I bei

D= 4-10 R ein Maximum. In der Nihe dieses Maximums ist aufgrund des flachen
Kurvenverlaufs eine Bestimmung von D aus I nur noch mit ungenﬁgender Ge-
nauigkeit moglich. Hieraus ergibt sich je nach Genauilgkeitsanforderungen

eine obere Grenze filir den Mefbereich.

Im Core-Zentrum von kritischen Anordnungen werden bei Reaktorleistungen
von etwa 100 W y-Dosisleistungen in der GrdSenordnung von 103 % erreicht;
im #uBeren Blanket sind die Dosisleistungen etwa zweli Zehnerpotenzen
kleiner. Demnach kann man hier bel geeigneter Wahl der Bestrahlungszeit

den Proportionalbereich der Glidser voll ausnutzen.
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3. Bestimmng der y-Heizung in Stahl mit RPL-Gldsern

Unter der y-Heizung HY versteht man die durch y-Strahlung in der Zeit-
einheit auf ein bestimmtes Material iibertragene Energie. In einem rium-
lich konstanten monoenergetischen Strahlungsfeld kann man HY unter ge-
wissen Voraussetzungen nach der folgenden Gleichung berechnen:

H(E)=E -£2E ). ¢ (E 2

Y(J) \ P(_Y) v(v) (@)
Dabei ist EY die y-Energie [MeV]
MeV
H die y-Heizung [g sec]

v 2
%F‘ der Massenenergleabsorptionskoeffizient EE—}
&

s
Y der y-FluB [cm2 secJ
Voraussetzung filir die Giiltigkeit von (2) ist einerseits. daB8 der y-FluB

im Material nicht abgesenkt wird und andererseits, daB die Verluste von
Sekunddrelektronen durch die Oberfliche der Materlalprobe vernachlédssig-
bar klein sind. Dies bedeutet, daf8 die Dimensionen der Materlalprobe einer-
seits klein gegen die Reichwelte der Primdrstrahlung und andererseits grof}
gegen die Reichweite der Sekunddrelektronen sein miissen. Hieraus ergeben
sich je nach y-Energie eine obere und eine untere Grenze fiir die Proben-
dimensionen. So darf zum Beispiel eine Eisenprobe bei mittleren y-Energien
(0.2 Mev‘=EY‘=4 MeV) nicht kleiner als 0.1 mm und nicht grofer als 1 mm
sein, wenn HY nach (2) berechnet werden soll.

Bel groBeren Dimensionen muB die FluBabsenkung im Material beriicksichtigt
werden. Dies bringt insbesondere in komplizierten Geometrien erhebliche
Schwierigkeiten mit sich, da der y-Transport nur schwer zu berechnen ist.
In einfachen Geometrien (Kugel, Wiirfel, planparallele Platte) geniigt
allerdings oft bereits ein exponentieller Schwichungsterm, S0 dafl man
hier fiir die y-Heizung schreiben kann

- uen(EY) - d

H(E)=E - BE ) o (E)-e
Y (Ey) = By R - G (B

—
Ny
[+ 4

~
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Abb.4 Massenenergieabsorptionskoeffizienten von Luft, Eisen und RPL-GlHsern
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wobel 4 eine effektive Probendicke ist. Wie aus diesen Gleichungen her-
vorgeht, unterscheidet sich die y-Heizung in verschiedenen Materialien
gerade durch den Massenenergieabsorptionskoeffizienten. In Abb.4 sind
diese Koeffizienten nach [3] fir Luft und Eisen sowle fiir die beiden
hier zur Verwendung kommenden (Glassorten dargestellt, wobel letztere

gemadl
o IRy

Glas i i

tlber die i Glaskomponenten gemittelt worden sind (pi = Gewichtsanteil
der i-ten Glaskomponente). Im Energiebereich 0.3 MeV<:Ey<:4 MeV sind
die Koeffizienten nahezu gleich. Demnach besteht hier - ungeachtet des
y-Spektrums - ein enger Zusammenhang zwischen der y-Heizung in Eisen

und in den Glasern.

Es ist naheliegend, dafB andererseitis auch ein Zusammenhang zwischen
der Energieabsorption im Glas und der Bildung von RPL-Zentren besteht,
s0 dafl eine mittelbare Bestimmung der y-Heizung in Eisen aus der RPL-
Intensitdt mbglich ist. Dieser Zusammenhang soll im folgenden Abschnitt

geklart werden.

5.1, y-Empfindlichkeit von RPL-Gldsern

3.1.1. Monoenergetische y-Strahlung

Fur die vorliegende Problemstellung ist es zweckmdBig, die y-Empfind-
lichkeit QY der Gliser folgendermafen zu definieren:
I (E
o LE)

H E)-t
¥ YGIas( Y)

(3)

Dabei ist IY(EY) die wdhrend der Bestrahlungszeit t durch y-Strahlung

der Energie EY erzeugte RPL-Intensitit und H (EY) die y-Heizung im
G!
Glas. *
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Leider liegen keine Angaben iiber die Reichweite der Sekundirelektronen
in den Glidsern vor. So kann man keine direkte Aussage iilber den Energie-
bereich machen, in dem HY/(bei den Glasdimensionen von 8mm x 8mm x 4.7mm)
nach (2) bzw. (2a) berechnet werden kann. Da aber die Gliser zu etwa

50 Gew.-% aus Aluminiumphosphat bestehen und da ihre Dichte mit p =

2.57 g/em3 nahezu gleich der Dichte von Aluminium ist, kann man die
Reichweite der Sekundidrelekironen in den Glisern mit der in Aluminium

vergleichen.

In Abb.5 sind die Reichwelten der Primdr-y-Strahlung und der Sekundir-
elektronen in Aluminium als Funktion der primidren y-Energie dargestellt.
Zum Vergleich ist in diese Abbildung auch das y-Spektrum in einer schnellen
Anordnung (vgl. 3.1.2.) aufgenommen worden. Es zeigt sich, da8 in dem

fir die Bestimmung der y-Helzung relevanten Enefsiebereich die Voraus-
setzungen fiir die Gliltigkeit von (2) bzw. (2a) erfiillt sind. Zwar sind

bei Energien Ey>- 3 MeV Verluste von Sekunddrelektronen zu erwarten,

aber diese Verluste treten bei einer Eisenprobe vergleichbarer Dimension
ebenfalls auf, so daB diesbeziiglich im Endeffekt kein groBer Fehler zu

erwarten ist.

Da es sich bei dem guaderfdrmigen Glas um eine relativ einfache Geometrie
handelt, kann man also H& nach (2a) berechnen. Zusammen mit (3) ergibt
sich dann fir die pro Zeiteinheit im Glas induzierte RPL-Intensitdt

I (E) ~ Mgy (E ) d
ALY - e . . Men . o las Y
- JE)E ) ) e )

wobel d eine effektive Glasdicke ist.

Zur Bestimmung von EY und d werden die Gldser bei verschiedenen y-Energien
bestrahlt. Der Jeweilige y-FluB ¢§ wird dabei mit einer geeichten Ionisa-
tionskammer bestimmt. Die Kammer mi8t primar die Ionisation in Luft. Da
aber der mittlere Energlieaufwand zur Bildung eines Ionenpaares in Luft
nshezu konstant ist (w, .. = 33 eV bei Coso—y-Strahlung) [4] , kann der
KammermeB8wert gleichzeitig als ein MaB fir die absorbierte Energie an-

gesehen werden.
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Die spezielle Einheit des KammermeBwertes ist das Roentgen (R):

- 2.58 1077 Asec

Die gebriduchlichen Ionisationskammern sind jeweils so ausgelegt, daB
in bestimmten angegebenen Energiebereichen die im aktiven Luftvolumen
absorbierte Energie nach (2) berechnet werden kann. Damit gilt unter
Zugrundelegung von w Wt = 33 eV fiir den KammermeBwert X in R:

X(E) 8 R e )
-—-Lt_ = 1.88 10 WV E, pLu(E) ® (E (5)
g
Zusammen mit (4) ergibt sich hieraus:
Ben
I (E ) 7 M . PGIas(EY) - l'Len (E ) d
N 5.32 10 —s— . sv(Ev) e Glas Y (6)
XE ) - Vo -g-e-"-(E )
Lot ¥

Das Verhdltnis von IY zu X wird in Vergleichsbestrahlungen bestimmt.

Als y-Quellen stehen hierfiir eine Roentgenrthre sowie verschiedene

Cs13 7- und 0060— Pradparate der ASS zur Verfiigung. Mit der Roentgen-

rohre kdnnen im Energiebereich 0.03 MeV<Ey< 0.24 MeV bei geeigneter
Filterung y-Linien mit einer Halbwertsbreite von etwa 25% erzeugt werden.
Die Cs137-Quellen emittieren eine y-Linie mit E_ = 0.662 MeV, wzhrend die
Co6O~Pr'a',parate zwei Linien mit EY = 1,332 MeV uxde EY = 1.173 MeV ab-
strahien. Da sich das Absorptionsverhalten aller hier in Betracht kom-
menden Materialien im Energiebereich von 1.1 MeV bis 1.4 MeV nicht
wesentlich &ndert (vgl.Abb.4), kann als mittlere Energie der von Co

emittierten y-Strahlung 1.25 MeV angenommen werden.

60

Die Vergleichsbestrahlungen ergeben die in Abb.6 dargestellten Verh#lt-
nisse von IY zu X. Zur Bestimmung von EY und d aus diesen Werten erweist

es sich als zweckmidBig, (6) folgendermaBen umzuschreiben:
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“Pans " G
P Y Glas
E . Glas = E
ey(» Y) € f(_ Y)
r (6a)
-8 R I (E) pLuft(EY)
mit f(E) = 1.88:107 =- XY .
Y = x(8) L)
g i Y pGIas Y 7

Tragt man nun f(E ) halblogarithmisch iiber dem zu E_ gehdrenden Massen-
energieabsorptionskoeffizienten'%QL(E ) des Jeweili;en Glases auf, so ergibt
sich innerhalb einer Streubreite von 7% eine Gerade (Abb.7). Dies bedeutet
aber nach (6a), da8 ey in dem betrachteten Bereich als energieunabhiéngig
angesehen werden kann. Aus dem Achsenschnitipunkt und der Steigung der

Geraden erhidlt man fir belde Gldser

Y MeVv
g
und d = 0.31 cm,
wobel fiir die Glasdichte,.Gl 2.57 g/cm3 angenommen worden ist. Setzt man
as

diese Werte in (4) ein, so ergibt sich:

I (E ) - 0.31cm - Hen (E )

L AN A 2.05-10 6 _BA_ ¢ (E ) - .E.zn_(E ) - Glas Y (7)

£ M. Glas Y
g

Hieraus erhidlt man schlieBlich mit (2) den folgenden Zusammenhang
zwischen RPL-Intensitét IY und der y-Heizung in Eisen H :

Yre
I(E) <

H E = h(E ) -

YFe( Y) ( v) N

r (8)
pen
5 Mev (E ) -~ 0.3lem - u’enG' (EY)
mit h(EY) = 4.88-10 _LuA P_en_(E ) -e

Glas Y

Der Koeffizient h, der in diesem Zusammenhang als Heizkoeffizient be-
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zeichnet werden soll, ist in Abb.8 als Funktion der y-Energie dargestellt.
Wie man dieser Abbildung entnehmen kann, ist h im Energie bereich 0.3 MeV
<EY < 10 MeV nahezu konstant, so daB man hier auch chne genaue Kenntnis
der y-Energie bzw. des y-Spektrums die y-Heizung mit etwa 10%-iger Ge-
nauigkeit direkt aus der RPL-Intensitdt bestimmen kann:

= 1
H = 5.10° 'ﬁ"‘" : -Eltlo% (0.3 MeV<E, <10 MeV) (8a)

Bei hoheren Genauigkeiltsanforderungen sind allerdings Angaben tiber das
y-Spektrum erforderlich.

2.1.2. y-Spektrum einer schnellen kritischen Anordnung

1. Prompte Spalt-y-Strahlung

2. Verzdgerte Spalt-y-Strahlung (Strahlung der Spaltprodukte)

3. Einfang-y-Strahlung

4, y-Strahlung, die bei inelastischer Streuung von Neutronen erzeugt wird.
Die Quellspektren der ersten drei Komponenten sind zum Beispiel in [ 3]
angegeben. Ferner wird von Herrn M.Kichle in [5] ein Verfahren erliutert,
nach dem man fiir Energien EY> 0.5 MeV aus diesen Quellspekiren in guter
Ndherung ein FluBspektrum berechnen kann. Nach diesem Verfahren, auf das
im 5.Abschnitt noch nidher eingegangen wird, ergibt sich fiir eine homo-
genisierte Core-Mischung (SNEAK-Material) das in Abb.9 als durchgezogene
Treppenkurve dargestellte Spektrum.

Zum Vergleich ist in dieser Abbildung auch ein mit Halblelterdetektoren
in einer schnellen kritischen Anordnung (ZPR 6 [6]) gemessenes y-Spektrum
dargestellt. Diese Messung stimmt‘gut mit der Rechnung lberein, allerdings
gibt auch sie keinen Aufschiufl liber die niederenergetische Komponente

(E <0.4 MeV) des Spektrums. Die niederenergetische Komponente ist jedoch

Y
gerade bei der Bestimmung der y-Heizung mit RPL-Gldsern von besonderer
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Bedeutung, weil hier der Heizkoeffizient h stark ansteigt (vgl. Abb.8).

Es existiert ein y-Transporitcode [7], mit dem die Energieverteilung des
Strahlungsfeldes von monoenergetischen y-Quellen in homogenen Materialien
berechnet werden kann. Rechnungen von Herrn H.Wiese mit diesem Code fiir
eine 1 MeV-y-Quelle in homogenisiertem Core-Material haben ergeben, daf
das Spektrum bis hinunter zu 0.3 MeV sehr flach verlduft (Compton-Plateau)
und dann zu noch kleineren y-Energien hin infolge des einsetzenden Photo-
Effekts sehr steil abf#llt. Bel Uberlagerungen mehrerer Quellen verschieden-
er Energie #ndert sich an diesem Bild qualitativ nichts, so daB man auch
fiir den niederenergetischen Bereich des Reaktorspektrums einen scléhen
Verlauf annehmen kann. Damit ergibt sich bei entsprechender Amnormierung
das in Abb.9 dargestellte Gesamtspektrum (durchgezogene Linie).

In diesem Spektrum ist die mittlere y-Energile E&:

(g .0 (E).a
. Y.; X - 0.601 Mev

E =
Y

Die FluBabsenkung bei kleinen y-Energien braucht nicht beriicksichtigt zu
werden, da in diesem Spektrum nur 0.45% der y-ﬁeizung von der Strahlung
mit Ey< 0.2 MeV geliefert wird (vgl. Abb.10). Somit gilt nach (2) fiir die
y-Heizung in Eisen: )

2

H Hen -2 MeV.cm
= \E - E)- & (E )4 = 1. .10 _______.5¢ E ).dE
YFe Y PI%( Y) Y( Y) Y 725 g Y( Y) Y

Ferner ergibt sich fir die pro Zeiteinhelt im Glas induzierte RPL-IntensitHt:

8

et H

= ) . Hen . . = %.169-10 com® . E)-
e, _SEY (Ey) ¢Y§Ey) dEY 3.169-10"" pA-cm S¢Y( v) dE_

pG!as‘

In diesem Spektrum ist also

MeV g ¥ o
= 5.48-10°—8-. X = 8,79-107° & .. X 10
HYFe 5 Tk 79 T (10)

[}
®
[e]
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in guter Ubereinstimmng mit der Abschitzung (8a). Bei der Bestimmung
von HY nach (10) ist noch mit einem systematischen Fehler von 3% zu
rechnen. Hinzu kommt der statistische Fehler von ebenfalls %%, der sich
allerdings bei gleichzeitiger Bestrahlung mehrerer Gliser hoch reduzieren
1d8t.

3.2. Neutroneneffekt

Beil der Bestrahlung von RPL-GlHsern in Kernreaktoren mufl man beriicksichtigen,
da auch Neutronen RPL-Zentren erzeugen konnen. Wie bei der y-Strahlung ist
auch hier ein enger Zusammenhang zwischen der durch Neutronen iiber eine
bestimmte Wechselwirkung auf das Glas iibertragenen Energie und der dabei

erzeugten RPL-Intensitédt zu erwarten.

Bei der Energieilbertragung von Neutronen auf Materie spielen die folgenden
Wechselwirkungen eine_ Rolle:
. Elastische Streuung (n,n)

[

. Inelastische Streuung (n,n’)
. Strahlungseinfang (n,y)
. Kernreaktionen (n,a) und (n,p)

oo N

Im vorliegenden Fall sind allerdings nur jene Prozesse von Bedeutung, bei
denen Sekund#rteilchen freiwerden, deren Reichweite klein gegen die Glas-
dimensionen sind, also Streuungen und Kernreaktionen.

Die bei elastischer Streuung von Neutronen auf das Glas iibertragene

Energie E 148t sich nach der folgenden Gleichung berechnen:

e.S.

E s(E) 1

e, 5.0

m - qe,S.(En) qDn(En) t
’ L (11)
L-p, 2A_E

i i™n
mit q_ o (E) =>: —= - ‘g (&)
e-Sn » n i Ai (Ai+l)2 e¢S.i n J
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Dabei ist q 3 (En) der Neutronenenergieiibertragungskoeffizient fiir
elastische Streuung {d.h. die pro Neutron der Energie En durch elastische

Streuung auf die Masseneinheit des (Glases libertragene Energie). Ferner ist

¢h(En) der Neutronenflu8

t die Bestrahlungszeit

L die Loschmidt’ sche Zahl

m die Masse des (lases

Py der Gewichisanteil

Ai das Atomgewicht der i-ten Material-

de,s. (En) dﬁr Wirkungsquerschnitt komponente des Glases
i fiir elastische Streuung

Da die Phosphatgliser jeweils zu etwa 85 Gew.-% aus POB-Ionen bestehen,
ist qe.s. fiir die einzelnen (lastypen - ungeachtet der speziellen Zusam-
mensetzung nahezu gleich. Die Wirkungsquerschnitte fiir elastische Streuung
sind bis hinauf zu einigen MeV etwa konstant; folglich nimmt q g, in
diesem Bereich etwa linear mit E_ zu. Bel grbBeren Neutronenenergien
stelgt die Wahrscheinliichkeit fﬁ; inelastische Streuung an. Die Energie-
tibertragung ist hier allerdings quantitativ nicht sehr verschieden von

der Energietbertragung bel elastischer Streuung. Man macht deshalb keinen
grofen Fehler, wenn man diese belden Prozesse zusammenfaB8t und die ins-
gesamt auf das Glas i{ibertragene Energie nach (11) berechnet, wobei fiir
6ens. jewells die Summe aus den Querschnitten fir elastische und in-
elast%sche Streuung gesetzt wird. Der auf diese Weise berechnete Neu-

tronenenergieiibertragungskoeffizient qs ist in Abb.1l1 dargestellt.

Die beil Kernreaktionen suf die Gldser iibertragene Energie EKR berechnet

sich folgendermaBen:

E_(E) ~
%—na— = qpE) e ()t
mit qm(En) = ""g‘;’ ' (QKRi + En) ) GKRi (En) ]
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Hier ist qKR(En) der Neutronenenergieiibertragungskoeffizient

GKR der Wirkungsquerschnitt der Kern-
i reaktion KR
QKR die Reaktionsenergie
i
Von besonderer Bedeutung sind dabei die im Toshiba-Glas auftretenden

Kernreaktionen mit positivem Q-Wert:

6 3 . - =
31.1 (n,a)lH : Q= 4,785 Mev (°tn 950 b)
B 0n,a).017 i Q= 2.793 Mev (6., = 4017 b)
5 2%) 5 : = e th

Fiir diese beiden Reaktionen ergibt sich nach (12) der in Abb.1l darge-
stellte Neutronenenergieiibertragungskoeffizient q(n,a)' Aus dieser Dar-
stellung geht hervor, daB die Energieiibertragung bei (n,a)-Reaktionen
im thermischen Bereich sehr viel grdBer als bei Streuungen im schnellen
Bereich ist. Demnach ist eine besonders starke Empfindlichkeit des

Toshiba-Glases filir thermische Neutronen zu erwarten.

Im MeV-Bereich kommen bei beiden Gliésernm
hinzu. Hierbei handelt es sich hauptsdchlich um (n,a)- und (n,p)-Prozesse
an Sauerstoff und an Phosphor:

8016(n,a) 6013 : Q= - 2.205 MeV
15PBl(n,a)lel28 : Q- 3 MeV
151>33'(n,p)wss.31 : Qx~ - 1.8 Mev

Der Q-Wert fiir die (n,a)-Reaktion in Sauerstoff ist [8] entnommen,
wdhrend die Q-Werte fir die Reaktionen in Phosphor als Schwellenenergien
aus den in [9J angegebenen Querschnittsverliufen ermittelt worden sind.
Mit diesen Werten ergibt sich der in Abb.11 dargestellte Verlauf des
Neutronenenergieiibertragungskoeffizienten qKR .

endo
Zum Vergleich sind in diese Abbildung auch zwei fiir die vorliegende
Arbeit wichtige Neutronenspektren (Reaktor, Bremszeitspektrometer) auf-

genommen worden. Es zeigt sich, da8 in diesen Spektren die Energieiiber-
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tragung von Neutronen auf RPL-Glaser durch elastische und inelastische.
Streuungen bestimmt wird. Hinzu kommt beim Toshiba-Glas noch ein Beitrag
aus den (n,a)-Prozessen in Lithium und Bor. Dagegen ist der Beitrag der
endothermen Kernreaktionen in beiden Glidsern offenbar vernachldssigbar
gering. Demnach gilt unter Zugrundelegung von (11) und (12) fiir die in
diesen oder #hnlichen Spektren auf die Glidser iibertragene Energie Eu:

Eﬁ Es
m S S m .Jhs(En)' Pp(Bp)dE - ¥
13)
E B Bl (
-i_j'. - -—s- n,a = S * * 2
mo, oW *Tm (a5 E,) + q’(n,a)(En)) F (B ) dE - ¢
Dabei bezeichnet der Index S das Schott-Glas und T das Toshiba-Glas.
Vermutlich bestenht sowohl bei den Streuungen als auch bei den (n,a)-
Prozessen ein fester Zusammenhang zwischen der im Glas absorbierten
Energie und der Dichte der dabei gebildeten RPL-Zentren. Demmach ist
es zweckmiBig. die neutroneninduzierte RPL-Intensitdt folgendermaflen
anzusetzen:
e s' n ¢
T = S )
y (14)
q_(E_) q (&)
- s'n (n,a) ' 'n >‘ E).dE -t
InT 5( u + v ¢n( n) n J
Die Koeffizienten u und v sind dabel ein MaB fiir den mittleren Energie—
aufwand zur Bildung eines RPL-Zentrums bei Streuungen bzw. bei (n,a)-
Prozessen. Definiert man nun als Neutronenempfindlichkeilt € die im
Mittel pro Neutron induzierte RPL-Intensitét,
e = In _ In
n 4xn-t f¢n(En)-dEn' t
so ergibt sich mit (14)
I -
n 1 lq(E)-¢ (E)-dE
c o L § - _”.S s n n_n n _ s (15a)
u

Rg Wt oy ;S¢n(En)-“dEn
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und analog I -
B SR
Ty &, T u

wobel der Querstrich fir die Mittelung iber das jeweilige Neutronen-

+

=B
< I3
L

(15b)

spektrum steht. Das Spektrum darf jedoch nicht zu hart sein, weil in
(15a) bzw. {15b) die endothermen Kernreaktionen nicht beriicksichtigt

werden.

Die Bestimmung von € 1duft also auf eine Bestimmung von u und v hinaus.
Der Koeffizient v 1d38t sich unmitielbar aus der RPL-Intensitdt gewinnen,
wenn man Toshiba-Gliser in einem y-freien thermischen Neutronenfeld
(z.B. in der thermischen S@ule eines Reaktors) bestrahlt. Wie aus Abb.11
hervorgeht gilt nédmlich fir thermische Neutronen:

a = 0
Sth
Mev-cm2
DU o) = 1.68 ——
\Jlth )

Setzt man diese Werte in (15b) ein, so ergibt sich fiir den Neutronen-
effekt im thermischen Feld (der zugleich der Gesamteffekt ist):

¢ t

n 2
InT . . eB EE%;EE_ (16)
A"

Mit den Angaben in [12] iiber die thermische Empfindlichkeit von Toshiba-
glasern ergibt sich:

I = 5.4 1077 uA~cm2 I
Bp th
Danach ist:
6 MeV
= 3.11:10° ——
vo=2 g

Im folgenden Abschnitt soll v zusammen mit u in einem schnellen Neutronen-

spektrum bestimmt werden.
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3.2.1. Messung der Neutronenempfindlichkeit im Bremszeltspekirometer

Bohrungen
tiir RPL=-Glaser

= | 9_5
e jz ~
7 - /"’"
/ o 9// Querkanal ///};/j
_,/.__8_.. 7/ ///

@(@ P i o

Aly- Buchsen

Bleischlittien

Bleiwlrfel
Abb. 12 Anordmung flr die (lasbestrahiungen im Bremszeiispektirometer

Das Hauptelement des Bremszeitspéktrometers ist ein Bleiwlirfel (130Ocm

% 130cm x 130cm) mit einem zentralen Lingskanal und einem Querkanal von
Jewells 10cm x 10cm Querschnitt. In den Lingskanal ragt bis zur Mitte

der Beschleunigerriissel, an dessen vorderem Ende das Targei zur Erzeugung
von 14 MeV-(d,t)-Neutronen angebracht ist (in Abb.12 nicht eingezeichnet).
Der Beschleuniger erreicht je nach Betriebszustand Quellstirken bis zu

lolo Neutronen pro Sekunde.

Das Neutronenspektrum in dem Bleiwlirfel wurde von Herrn J.Klunker mit
dem Monte-Carlo-Code KAMCCO [11] berechnet. Bei dieser Rechnung wird
der Bleiwirfel durch eine Kugel mit gleichem Buckling (r = 77.6cm)
approximiert. Die Kugel wird wiederum in zwei Schalen aufgeteilt (innere
Kugelschale: 2cm-<r-<40cm; HuBere Kugelschale: U40cm<r <T7.6cm). Die
Neutronenguelle befindet sich im Zentrum der Kugel (r = 2cm). Der Quer-
kanal, in dem die Glasbestrahlungen durchgefiihrt werden sollen, trans-
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formiert sich in die BuBlere Kugelschale. Allerdings werden die Kanile
in der Rechnung selbst nicht beriicksichtigt, was vermutlich eine Unter-
bewertung des thermischen Flusses mit sich bringt.

Die Rechnung liefert filr die HuBere Kugelschale das in Abb.13 dargestellte
Spektrum. (In Abb.ll ist dieses Spektrum zum besseren Vergleich auf die
Gruppenteilung des Reaktorspektrums umgerechnet worden.)

Zur Kontrolle des berechneten Spektirums werden im Querkanal mit U235-

237~Kammern Spaltratentraversen gemessen (Abb.14). Es zeigt sich,
daB das Spaltratenverhiltnis von U-2° zu Np°>! von der Kanalmitte nach

auBen hin zunimmt (Abb.15), was auf eine Moderation des Spektrums hin-

und Np

weist.

Aus dem berechneten Spektrum ergibt sich nach

E:: Tozs g e

°f ¥n
235 i
1 ) 1
SV = = 3‘34 =
) leto, o4,
T o3y Oy 1
ein Spaltratenverhdltnis von SV = 18.3 , wobei ¢n die Neutronenfliisse
i
und df die mittleren Spaltquerschnitte in der jJeweiligen Gruppe sind.
i

Dieser Wert stimmt mit dem in der Kanaimitte gemessenen Spaltratenver-
h#linis ilberein. Weiter auBen sind jedoch Rechnung und Messung nicht
mehr konsistent. Deswegen wird das berechnete Spekirum fir die einzelnen
Positionen im Querkanal Jeweils so ergidnzt, da8 das berechnete Spaltraten-
verhdltnis mit dem gemessenen ilbereinstimmt. Der Einfachheit halber wird
angenommen, daf sich die Moderation des Spektrums iiber die Lange des
Querkanals nur auf die Fliisse in den beiden untersten Gruppen (En< 1 eV)
auswirkt. Dariiberhinaus wird angenommen, da8 die Fliisse in diesen beiden
Gruppen gleich grof sind. Mit diesen Annahmen ergeben sich fiir den FluB
gn(En< 1 eV) prozentual die in Abb.16 dargestellten Werte.
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Berechnet man in dem auf diese Welse korrigierten Spektrum die mittleren
Neutronenenergieilberiragungskoeffizienten, so erhilt man fiir die einzelnen
Positionen im Querkanal die in Abb.l17 aufgetragenen Werte; wihrend E; iiber
die ganze Kanallidnge als konstant angesehen werden kann, nimmt q(n,a) fast
linear mit der Entfernung von der Kanalmitte zu. Demmach empfiehlt es sich ,
den Koeffizienten u, der die RPFL-Zentrenbildung durch Streuungen beschreibt,
in der Kanalmitte zu bestimmen und den Kbeffizienten v, der den Einfluf

der (n,z)-Reaktionen beriicksichtigt, weiter aufen.

Filr die Glasbestrahlungen wurde ein Bleischlitten (40cm x 10cm x 10cm)
angefertigt, mit dem die GlHdser in jede gewiinschte Position auf der Kanal-
achse gebracht werden kdnnen (Abb.12). Dieser Schlitten, der zur besseren
Beweglichkeit mit Aluminiumblech verkleidet ist, hat in seiner Lingsachse
zehn vertikale Bohrungen, die jewells zwel Gldser aufnehmen kbnnen. Ferner
sind im unteren Tell zwel Aluminiumblichsen eingelassen, in die Spaltkammern
bzw. y-ZZhlrohre geschoben werden konnen.

Zur Bestimmmng des y-Effekts wird in die (in Abb.12 linke) Aluminium-
blichse ein argongefiilltes y-Zdhlrohr eingefiihrt, dessen Empfindlichkeit
zuvor im Strahlungsfeld einer C5137-Quelle mit der y-Empfindlichkeit der
Gldser direkt verglichen worden ist. Und zwar gilt im homogenen Feld

= o1 MBA .
IY 2.21-10 Topuls zziY t (17)

wobel IY die y-induzierte RPL-Intensitit, ZRY die y-Zdhirate und t die
Bestrahlungszeit ist. Bedingt durch die Liénge des Zi¥hlrohrs (36cm) wird
der y-Effekt liber alle Glaspositionen im Schlitten gemittelt. Allerdings
mif berticksichtigt werden, da8 die Gliser eitwas weiter vom Target entfernt
sind als das y-Zdhlrohr; im kugelsymmetrischen Strahlungsfeld ergibt sich
hieraus eine Uberbewertung des mittleren y-Effekts durch das Zéhlrohr von
27.4%. Unter diesen Bedingungen gilt also

=T _BA__ +
= 1,7h.1 . .
y 7410 Impuls Zﬁy v (i72)

T
By
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Die Bestimmumng des Neutronenflusses erfolgt iiber dle Spaltrate einer in

der rechten Aluminiumbiichse untergebrachten U235—Kammer nach der folgenden
Gleichung: '
235
%n = Ty - O " SRozs (18)
235
Dabei ist SR235 die Spaltrate und
Gf der ilber das Spektrum am betreffenden Ort im Querkanal

235 gemittelte Spaltquerschnitt.

Als Monitor dient ein BF3~ZEhlrohr, welches an definierter Position auBer-
halb des Bleiwiirfels angebracht ist.

Zundchst werden zur Bestimmmg von u in der Mitte des Querkanals zehn
Schott-Glaser zwel Stunden lang bestrahlt. Dabel registrieren die elnzelnen
Zdhler folgende Impulszahlen:

v-Z&hlrohr: ZR -t = 6,00-10° Impulse
235 Y 7
U~ -Kammer: SRQ}ét = 2.84-10" Impulse
BF,-Z&hlrohr: ZR__'t = 1.95-1,08 Impulse
s nr
3 .
Nach der Bestrahlung wird in den Glésern eine mittlere RPL-Intengitédt von
I = 136.3 pA gemessen. Subtrahiert man hiervon den mit Hilfe der y-Zihl-

rate gewonnenen mittleren y-Effekt von E; = 102.0 pA, so erhdlt man
einen mittleren Neutroneneffekt von In = 34.3% uA, Andererseits ergibt
sich aus der Anzahl der Spaltkammerimpulse ein mittlerer zeltintegraler
Neutronenflu8 von ¢ t = 1.84-10'C cm 2. Setzt man diese Werte in (15a)
ein, so ergibt sich mit

2
-3 y—i——‘-‘-’i“-‘- (vgl. Abb.17)

qs = 1,31-10
fir den Koeffizienten u:

U = 7.03'10523%  (20)

Bel der zwelten Bestrahlung zur Bestimmung von v befindet sich der
h

Schlitten in Rendposition zwischen x = 25¢m und x = 65cm. Sechs Bohrungen
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sind mit jeweils einem Schott- und einem Toshiba-Glas belegt, wihrend
in den iibrigen vier Bohrungen zur Bestimmung der'Einzelwertstreuung
jewelils zwei Schott-Gliser untergebracht sind. Nach dieser Bestrahlung,
bei der das BF_-Zdhlrohr 2.55*108 Impulse registriert, werden in den ’

3
Gldsern die in Abb.18 dargestellten RPL-Intensititen gemessen.

Unter der Voraussetzung, daB beide Glédser sowohl gleiche y-Empfindlich-
keit als auch gleiches u (d.h. hinsichtlich der Streuung gleiche Neu-
tronenempfindlichkeit) haben, ist die Differenz zwischen IT und IS gerade
gleich dem durch (n,a)-Prozesse im Toshiba-Glas bedingten Neutronen-

effekt I(n,a)'

Es gilt also nach (15a) und (15b):

=5 e | Yo
$-t ¢t v
a3

(21)

Der zeitintegrale NeutronenfluB ¢ t (Abb 19) ist aus der BF-Zdhlrate
mit Hilfe von (18) und (19) sowie der U )b-Spaltratentraverse (Abb 14)
ermittelt worden.

In Abb.20 iét das Verhdltnis von I( ,a) zZu ¢ -t dargestellt. Zum Vergleich
ist in diese Abbildung auch der Verlauf von q(n a) eingezeichnet worden.

Es zeigt sich, da8 im mittleren Bereich des Schlittens die durch (21)
beschriebene Proportionalitédt sehr gut erfiillt ist; fiir v ergibt sich

6 MeV_

= 3.0-10 22
v 3. Py (22)

in guter Ubereinstimmung mit (16a).

Vergleicht man dieses Ergebnis mit dem Wert fiir u (20), so zeigt sich,
dafl der mittlere Energieaufwand zur Bildung eines RPL-Zentrums bei (n;a)—
Prozessen fast um den Fakior 5 grofer ist als bei Streuungen.
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Mit den Werten von u und v ergibt sich nach (15a) bzw. (15b) fiir die

Neutronenempfindlichkeit in einem schnellen Spektrum:

I A
fn, T 5. = e 5 ;2V |
5 4t T7.03010° B
r (24)
I% as E(n,a) pA
ny T Z; " 703100 | 3.0100 ’—%—V J

3.2.2. Bestimmung der Neutronenempfindlichkeit in schnellen kritischen
Anordnungen

Wie aus (24) hervorgeht, mu8 man zur Bestimmung der Neutronenempfindlich-
die Neutronenenergieiibertragungskoeffizienten q iiber das betreffende
Spektirum mitteln.

Es wurden Uberlegungen angestellt, inwieweit man die Neutronenempfindlich-
kelt auch chne genaue Kenntnis des Spekitrums mit Hllfe von Spaltraten
bestimmen kann: Wenn es zum Beisplel eine spalibare Substanz gidbe, deren
Spaltquerschnitt Gf(En) in dem hier interessierenden Energiebereich

(10 kevkeEﬂc 5 MeV) proportional zum Neutronenenergietibertragungskoeffi-
zienten qs(En) ist, dann wire das Problem zumindest fiir das Schott-Glas
sehr einfach zu ldsen. Dann wire ndmlich

I
e = N ~q = Sas(En)°¢n(En)'dEn - jbf(En)' ¢n(En)'dEn
n,

s Wt i .§¢n(En)'dEn .S¢n(En)'dEn

= Gf ~ S8R

die Neutronenempfindlichkeit g, in Jedem (schnellen) Spektrum der Spalt-

rate SR einer Kammer mit der betreffenden Substanz proportional.
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Eine solche Substanz ist jedoch nicht gefunden worden. Zwar besiteht eine
gewisse Ahnlichkeit zwischen df(NpQBT) und qs, aber auch hier ergibt sich
fiir die Mittelwerte in schnellen Spektren keine hinreichend gute Pro-

portionalitidt (vgl.Tabelle 2),

Demnach ist fiir eine genaue Bestimmung der Neutronenempfindlichkeit die
Kenntnis des Spekirums erforderliich. Abb.21 zeigt einige gerechnete

Spektren von schnellen Anordnungen (FR 3 [14] , SNEAK 6 D [10]), die je-
weils auf den gleichen GesamtflufS normiert sind. Die Mittelwerte in den
Tabellen 2 und 3 beziehen sich auf diese Spektren.

a_
o _(Np237) a_ >
£ s 3, (N5257)
r 2 2
MeV.cm MeV-cm
bl { g } [ gb }
FR 3 (Core) 0.406 2.01-107 4.95.107°
SNEAK 6 D (Core) 0.300 1.84-107 6.14-10"
SNEAK 6 D (Brutmantel) 0.161 1.38:107° | 8.58-107°

Tabelle 2 Mittlerer Spaltquerschnitt von Np

237

und mittlerer Neutronen-
energleiibertragungskoeffizient 5;‘1n schnellen Spektren

% q(n,a) En
[Mev csz [M eV]
g
FR 3 (Core) 2.01-1077 2.29-107° 0.603
SNEAK 6 D {Core) 1.84:1077 1.98-107> 0.490
SNEAK 6 D (Brutmantel) 1.38-10‘3 1.72-10’3 0.271

Tabelle 3 Mittlere Neutronenenergieiibertragungskoeffizienten Z= und

qa,. .y uwnd mittlere Neutronenenergie E“_i in schnellen Spektren

()

/
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In Tabelle 3 sind auBler den mittileren Neutronenenergleiibertragungs-
koeffizienten auch die mittleren Neutronenenergien des jeweiligen Spek-
trugf angefijhrt. Es zeigt sich, da8 sowohl E; iis auch E?;j;; monoton
mit En zunehmen; dieser Zusammenhang ist bei Qg trivial, nicht aber

bei q(n’a).

Demzufolge nehmen auch die nach (24) berechneten Neutronenempfindlich-
keiten von beiden Gliadsern monoton mit der mittleren Neutronenenergie

zu (vgl. Tabelle 4 bzw. Abb.22). Diese Tatsache gestattet es, die Neu-
tronenempfindlichkeiten (in &#hnlichen Spektren) auch fiir andere Werte

von Eﬁ zu Iinterpolieren.

En [uA-cnfﬂ

Schott-Glas

Toshiba-Glas

FR 3 (Core) 2.86-10° 3.60.1072
SNEAK 6 D (Core) 2.62-1077 }.28-10'9
SNEAK 6 D (Brutmantel) 1.96~1o'9 2.54-10'9

Tabelle 4 Neutronenempfindlichkeiten von RPL-Glidsern in schnellen

Spektren

So ergeben sich zum Beispiel aus einer Radialtraverse der mittleren
Neutronenenergie §$ in der Kquatorialebene von SNEAK 6 D [10] die in
Abb.23 dargestellien Neutronenempfindlichkeiten,

Bei den im folgenden Abschnitt beschriebenen Messungen werden zwar zen-
trale Achsialtraversen der Neutronenempfindlichkeit benotigt, aber man
kann annehmen, daB diese Traversen mit den in Abb.23 dargestellten ver-

gleichbar sind.
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energie und der Neutrone
SNEAK-6-D

nempfindlichkeiten in



4. Messungen und Ergebnisse

SNEAK 6 D

Bei SNEAX © D handelt es sich um eine schnelle Natrium-Anordnung mit
Stébchenkonfiguration.[IEJ. Die Brennelemente (S5cm x Sem Querschnitt)
sind mit Pu-, U02~, gabg_’ Fegoﬁ- und Ka-StéEbchen unterschiedlicher
Linge gefillt. Abb. 25 zelgli als Beispiel die StHbchenanordnung des
zentralen Brennelements (17/20), in dem eine zentrale Achsialtraverse

der y-Heizung gemessen werden soll.

1 2 3 4 1 2 3 4
MNa Pu Na Pu Na U()2 Na uo,
BRUTMANTEL 5 ) 7 8 5 5 7 8
{ d Fe203 Na Fe2<2)3 Na UO2 Na LEO2 Na
E = 9 10 11 12 9 0 ik 12
L
o 1 CORE ml = Na Uabg Na Pu Na uo, | Na | Uo,
) e
- -2 3 4 i5 i3 13 14 i5 16
- 30413 98 o -
Fe,0, Na |Fe,0,| Na uo, | Na -| U0, Na
(o) . .
: 124 N CORE BRUTMANTEL
Abb.24% Aufbau von SMNEAK 6 D Abb.25 Stdbchensnordnung im zentralen

Brennelement (17/20) von SNEAK 6 D

Bei dieser Messung werden zunichst nur Schott-Gliser verwendet. Sie sind
zum Schutz vor mechanischen Einfliissen mit einer Zinnkapselung versehen;
der EinfluB dileser Kapselung auf den MeBwert ist, wie spdter noch gezelgt
wird, vernachlédssigbar gering. Die gekapselten Gldser werden in den Na-
Adern 3 und 8 (Abb.25) zwischen Jeweils zwei Stidbchen eingefiigt und 50 min
bei einer Reaktorleistung von etwa 350 W bestrahlt. Die resultierenden
RPL-Intensititen sind (bezogen auf 1 sec Bestrahlungszeit) in Abb.26
dargestellt.

Zur Korrektur des Neutroneneffektis wird der NeutronenfluB mit Hilfe einer
U235-Kammer bestimmt, die in der Aquatorialebene des Elements (13/24) fest
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eingebaut ist. Das Verh#ltnis der Spaliraten im Core-Zentrum und am
Ort der Kammer ergibt sich aus der Rechmung [10] zu 1.216,

Mit Myss = 2.91-10% g
Gf = 2.21T b
235 -1
SRy = 3.92-10° sec
erhdlt man nach (18) fiir den Neutronenflu8 im Core-Zentrum:
¢h(z =0) = 2.88~109 sec tom 2

Normiert man eine gerechnete Achsialtraverse der U235

-Spaltrate mit
diesem Wert, so ergibt sich (unter der Voraussetzung, da8 der Spalt-
querschnitt in diesem Bereich konstant ist,) die in Abb.27 dargestellte

NeutronenfluBtraverse.

Den Neutroneneffekt in den Glidsern erhdlt man aus der FluBtraverse gemdR

Ins In
— S ¢n = En ¢ n
t © -t s

durch Multiplikation mit der Neutronenempfindlichkelt am jeweiligen Ort.
Mit den Werten aus Abb.23 ergibt sich dann die in Abb.26 dargestellte

Traverse des Neutroneneffekts.

Den y-Effekt erh#dlt man hieraus als Differenz zum Gesamteffekt. Die
schlieBlich nach (10) aus dem y-Effekt berechnete y-Heizung in Eisen
ist in Abb.28 dargestellt. Zum Vergleich ist in diese Abbildung auch
eine entsprechende Traverse der totalen Spaltrate SR eingezeichnet
worden. Diese Traverse hat infolge der unterschiedlichen Materialzu-
sammensetzung einen Sprung an der Grenze zwischen Core und Blanket.

Abgesehen von einer Ubergangszone zwischen Core und Blanket ist H¥'in
beiden Regionen proportional zu SR. Die {lbergangszone erstreckt sich
erwartungsgemi etwa eine mittlere y-Reichwelte (X = 6.5cm) in beide
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Regionen hinein. Fir das Verhdltnis von y-Heizung zu totaler Spaltirate

erhdlt man:
5.41_ 10-13 im Core
! W
Yre _ ~ / Spalt.
SR ol
-12 cm” sec
1.50-10 im Blanket

Bei einer weiteren Bestrahlung in Sneak 6 D soll untersucht werden, ob
und inwieweit die Kapselung der ClHser bzw. das umgebende Core-Material
einen EinfluB auf den Mefwert haben. Diese Bestrahlung wird im Element
(15/22) durchgefiinrt, welches die gleiche Stabohenanordnung hat wie das
Element (17/20). Und zwar wird jeweils ein gekapseltes und ein ungekap-
seltes Schoti-Glas zwischen die Stibchen der Na-Ader 8 und der Fegoj-Ader
5 (vgl.Abb.25) eingefiigt.

5
[
®

unabhiingig von Kapselung bzw. umgebender Core-Materie.

Dies ist auch nicht anders zu erwarten, demn einerseits ist die Reich-
weite der y-Strehlung (A = 6.5cm) gréSer als der Querschnitt eines Brenn-
elements, sc daf das y-PFeld unempfindlich gegen die Inhomogenit#t der
Materie innerhalb eines Brennelements ist, und andererseits ist die mit
Hilfe des Spektrums (Abb.9) berechnete Abschwidchung des y-Effekts durch
1 mm Zinn kleiner als 1% und somit nicht feststellbar.

MASURCA R 1

Das Core dieser Anordnung ist mit dem von SNEAK 6 D vergleichbar. Auch
hier handelt es sich um ein Stébchencore mit 50 Vol.-% Natrium. Allerdings
wird nicht Plutonium sondern angereichertes Uran als Spaltstoff verwendet.

Ferner sind im Gegensatz zu SNEAK 6 D jeweils 64 Adern zu einem Bremn- -
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element zusammengefaBt (Abb.30). In zwei

Fe O Na |Fe, 0.l .- gegeniiberliegenden Eckern eines jeden

273 273
Uang | Na |Uang | Na Elements sind zur Stabilisierung die

Na-Adern durch Stiitzsidulen ersetzt
Na Fe203 Na Fe203 - :

worden. In den (Gesamtabmessungen ist
die Anordnung etwa so grof wie SNEAK 6 D.

Uang Na Uabg Na

Zur Messung der y-Helzung werden Schott-

und Toshiba-GlHser - jewells paarweise

in Zinn gekapselt - an Herrn Y.Oceraies
nach Cadarache (Frankreich) geschickt.

Abb.30 Stadbchenanordnung im Herr Ocersies, der zusammen mit Herrn
zentralen Brennelement
(18/16) von MASURCA R 1

C.Tournier im zentralen Brennelement
(18/16) Messungen der y-Heizung mit
Ionisationskammern durchfilhrt (vgl. 5.Abschnitt), lieB die Gldser in

das gleiche Element einsetzen und 3504 sec bei einer Reaktorleistung

von 350 W bestrahlen.

Die Auswertung der Gldser ergibt die in Abb.31 dargestelltien RPL-Inten-
sitdten. Die im Core bestraniten Gldser zeigen bereiis elne leichte Gelb-
farbung, so da8 hier eine Korrektur der RPL-Intensit&dt nach (la) erforder-
lich wird. Bezieht man die korrigierten Werte auf eine Besirahlungszeit
von 1 sec und auf eine Reaktorleistung von 100 W, so erhidlt man die in

Abb.33 dargestellten Traversen des Gesamteffekis in beiden Glisern.

Der Neutroneneffekt wird wieder mit Hilfe einer U235-Spaltratentraverse
[17] vestimmt. Zur Normierung dieser Traverse dient die Angabe, da8 im
Core-Zentrum von MASURCA R 1 bei einer Leistung von 100 W 1.794-10
Spaltungen pro g U235 und sec stattfinden [17] . Damit ergibt sich die in
in Abb. 32 dargestellie Traverse des Neutronenflusses, wobel wieder
vorausgesetzt wird, daB sich der Spaltquerschﬁitt von ‘Uz}5 in diesém

Bereich nicht nennenswert dndert.
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Da iiber die mittleren Neuitronenenergien in MASURCA R 1 keine niheren
Angaben vorliiegen, werden fiir die Neutronenempfindlichkeiten der GlHser
die Werte von SNEAK 6 D iibernommen. Damit erh&lt man die in Abb.33 dar-
gestellten Traversen des Neutroneneffekts und als Differenz zum Gesamt-
effekt die Traversen des y-Effekts. Diese Traversen haben - abgesehen
von den Werten fiir z> 60cm - bei beiden Glidsern den gleichen Verlauf.
Im duBeren Blanket ist der Neutroneneffekt fast so groB wie der y-Effekt,
so daf sich hier ein Fehler in der Neutronenempfindlichkeit besonders

stark auswirkt.

Die schlleBlich mit Hilfe von (10) resultierende Traverse der y-Heizung
in Eisen ist in Abb.34 dargestellt. Die y-Heizung ist hier wesentlich
gréBer als in SMEAK 6 D, obwohl beide Messungen bei der gleichen Reaktor-
leistung durchgefiihrt worden sind. (Da die Anordnungen etwa gleich gro8
sind, sollte bel gleicher Leistung auch die Leistungsdichte und damit

Ade v Tad misries stwra oladal snafl csdn 3| NPPamhas 1damt hiosm o
A '_Ll.v.&bmib WG  Ed W d Wil 5&\1” DVJ.LIQ[ Wb & SCLEMWEAL ek T 1AL

der Leistungsnormierung vor, demn das Verhdltinis von y-Heizung zu Neu-
tronenfluf ist in beiden Fdllen etwa gleich groB.

2. Vergleich mit Rechnungen und Ionisationskammermessungen

SNEAK 6 D

Die von Herrn M.Kichle in [5] vorgeschlagene Methode zur Berechnung der
v~Helzung in Reakioren geht davon aus, daB8 in einem hinreichend grofien
Volumen mit homogen vertellien y-Quellen die pro Volumeneinheit erzeugte
y-Energie gleich der dort absorbierten Energie ist Es gilt also

jsy(EY)@EY = fch(EY) '/"en(_Ey)'dEY (25)

wobeil SY(EY) die Erzeugungsrate von y-Quanten der Energie EY , ¢%(EY)
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der y-FluB und pen(EY) der Energleabsorptionskoeffizient des Reaktor-

materials ist. In Gruppenschreibweise wird aus (25):

S = ¢ B (25a)

Diese Schreibweise ist erlaubi, wenn der Austausch zwischen den einzelnen
Gruppen durch Compton-Sireuung vernachldssigbar ist; die Gruppenbreite
darf also nicht zu klein gewdhlt werden.

Im Core-Zentrum von SNEAK 6 D ist der NeutronenfluB iiber ein Gebiet von
etwa 30 cm Durchmesser (entsprechend 5 mittleren y-Reichweiten) nahezu
konstant; ferner ist das Core-Material bel der mittleren y-Reichweite von
6.5cm als homogen verteilt anzusehen. Demmnach kann man hier auch die
v-Quellen als homogen verteilt betrachten. Da auBerdem die umgebende
Materie mehr als 10 y-Reichweiten dick ist, kann man hier (25) bzw. (25a)

anwenden.

riicksichtigt; alle anderen y-Quellen tragen zusammen nur weniger als 5%

zum gesamten Strahlungsfeld bei.

Fir S gilt:
Vi Z,
S = § + =— S 26)
Y3 Yf. Zf Yci (
i

Dabei ist SY die Spalt-y-Erzeugungsrate pro Spaltung

fy

3 die Einfang-y-Erzeugungsrate pro Einfang
Yci
. der makroskopische Spaltquerschnitt

Zc der makroskopische Einfangguerschnitt fiir U und Pu

Z

Demnach ist SY die Gesamt-y-Erzeugungsrate pro Spaltung.
i
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Im Core-Zentrum von SMEAK 6 D ist mach [10]:

2.856-107° em "
4.408:107° cmt

Zp

z
c

Mit diesen Werten gilt nach (25a) und (26) fiir die y-Gruppenfliisse:
3 + 1.415 8
¥ Y

£ c
4 = 1 1 (1)
i 3

en 1

Die einzelnen y-Erzeugungsraten sind nach [3] in Tabelle 5 aufgefiihrt.
Ferner sind in dieser Tabelle auch die mittleren Energiekoceffizienten
fiir SNEAX 6 D {Core) angegeben, welche mit Hilf%e des y-Spektrums (Abb.9)
iber die jeweilige Gruppe gemittelt worden sind. Schlieflich sind in der
Tabelle noch die nach (27) berechneten y-Gruppenfliisse ¢Yi angefiihrt.
Die y-Heizung in Eisen ergibt sich aus diesen Fliissen nach

g
=V en L LI Y

H
Yre LEA Pre, T1 Y3

S]]

i
zZu H‘Y = 5$.,302°10 g / Spalt.
Fe cmBSec

wobei der Massenenergieabsorptionskoeffizient von Eisen wieder mit Hilfe

des Spektrums (Abb.9) i{iber die jeweilige Gruppe gemittelt worden 1ist.

Dieser Wert ist eiwas kleiner als der mit den Gldsern gemessene Wert von

a3 [¥
H = 5,41-10 g/ Spalt.

Yre en’sec

was vermutlich darauf zurlickzufiihren ist, daB8 bel der Rechnung nur die

beiden wichtigsten y-Quellen beriicksichtigt worden sind.
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G S s
FHpps Yr Te ueni v
i i
_X's_
5 ’ -1 2
mer] | [et] [gE] | e onse] spal.
cm seéc
0 - 0.5 11.2 1.27 1.06 12.45
0.5 -1 7.04 1.27 0.314 28.82
1 -2 2.86 1.78 0.162 34,85
2-3 0.735 0.91 0.156 13.79
3 -4 0.1%6 0.34 0.152 4,395
4 - 5 0.045 - 0.153 1.425
5 -6 0.025 - 0.157 0.21
6 -7 0.004 - 0.160 0.069

Tabelle 5 (Berechnung von y-Gruppenfliissen in SNEAK-6-D;siehe Text)

In dieser Anordnung wurden von Y.Oceraies und C.Tournier Messungen der
y-Heizung mit kleinen gasdurchstromten Ionisationskammern durchgefﬁhrtil6]-
Fiir diese Messungen wurde im zentralen Element (18/16) durch Entfernen
einer Stidbchenader ein vertikaler Kanal mit dem Querschnitt lem x lem
freigemacht. In diesem Kanal wurden bei einer Reaktorleistung von 100 W
die in Abb.3%5 dargestellien Werte von H gemessen.

Fe
Zum Vergleich wurden von den gleichen Autoren auch Berechnungen der
y-Heizung nach dem MERCURE-III-Code angestellt [17]. Wie aus Abb.35
hervorgeht,bewirkt nach diesen Rechnungen der fiir die Ionisationskammer-
messungen vorgesehene Kanal im ZuBeren Blanket eine deutliche Absenkung
der y-Heizung.Trotzdem werden hier mit den Ionisationskammern grédfere

Werte gemessen sls mit den Glasern.
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Insgesamt gesehen stimmen die Ergebnisse der Glasbestrahlungen besser
mit den Rechnungen ilberein als die Ergebnisse der Ionisationskammer-

messungen.

6. Zusammenfassung

Es hat sich gezeigt, daB8 RPL-Glidser gut fiir die Bestimmung der y~Heizung

in schnellen kritischen Ancordnungen geeignet sind. Sie zeichnen sich

gegeniiber den Ionisationskammern insbesondere durch zwei Vorteile aus:

1. Bedingt durch die kleinen Glasdimensionen kdnnen relativ fein-
strukturierte Profile gemessen werden, ohne daB das y-Feld im
Reaktor merklich gestirt wird.

2. Es sind keine Kabelzufiihrungen bzw. Kandle erforderlich.

Die Gldser unterscheiden sich hinsichtlich ihres yv-Absorptionsverhaltens
nicht sehr von Stahl, so daB man auch im unbekannten y-Spektrum die
y-Heizung mit 10%-iger Genauigkeit bestimmen kann. Wenn das y-Spektrum
ungefdhr bekanntrist, 188t sich der Fehler auf etwa 5% reduzieren.

Bei Relativmessungen betrigt der Fehler 3%.

Die Neutronenempfindlichkeit der Gldser wurde in einem y-armen Neutronen-
feld (Bremszeitspektrometer) mit 15%-iger Genauigkeit bestimmt. Dabei
hat sich gezeigt, daB sowohl bei Neutronenstreuungen als auch bel (n,a)-
Prozessen ein fester Zusammenhang zwischen RPL-Zentrendichte und absor-
bierter Energie besteht. Dieser Zusammenhang gestattet es, den Neutronen-
effekt in schnellen Reaktoren zu berechnen. Dabei ergibt sich, da8 der Neu-
troneneffekt im Core nur 7% vom Gesamteffekt ausmacht, so daB8 hier der
Fehler in der Neutronenempfindlichkeit nicht nennenswert eingeht. Im
Blanket steigt der Neutroneneffekt allerdings bis auf etwa 50% an. Damit
erhtht sich hier der Gesamtfehler bis auf 10%. ‘

>

Der MeBbereich erstreckt sich von 1 R bis zu 10 R y-Dosis. Dem entspricht
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im Core von schnellen Anordnungen beli Bestraehlungszeiten von 1 h eine

-4 W ¥

Leistungsdichte von 2-10 3 bls zu 0.2 1 bzw. ein NeutronenfluR von

-2 - - -
2.5-106 cm  sec 1 bis zu 2.5-109 cm 2sec 1.
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