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Zusammenfassung

Bestrahlt man ein LWR-Brennelement mit Neutronen einer
Sb~-Be-Quelle, so ist die Zahl der Spaltneutronen ein MaB
fiir seinen U-235-Gehalt. Es wird gezeigt, daB sich die
Spaltneutronen bei Verwendung von RickstoBproportional-
zdhlrohren mit geeigneter ImpulshShendiskriminierung
zuverldssig vom Quelluntergrund trennen lassen. Die Unter-
suchungen des Zidhlrohrfiillgases ergeben, daf Methan wegen
der besseren y-n-Diskriminierung Helium-4 vorzuziehen ist.
Eine bessere Ausnutzung der Neutronen erzielt man durch
Nickelreflektoren. Es wird eine MeBanordnung beschrieben,
in der die Nachweiswahrscheinlichkeit fir Spaltstoff an
den verschiedenen Brennstabpositionen um weniger als 10 %
vom Mittelwert abweicht. Da die erzielbare Genauigkeit
stark von der Temperatur abhidngt, wurde deren EinfluBs

auf die verschiedenen Systemkomponenten gemessen. Die
schlieBlich angegebene Mefanordnung ergibt bei einer
Antimonaktivitdt von 10 Ci bei einer Stunde MeBzeit

einen statistischen Fehler von 0,5 % filir ein Brennelement

mit 2,5 % Anreicherung.



Assay of fresh fuel elements of boiling water
reactors for their U-235 content with an

Sb=~Be=source

Summary

When irradiating an LWR fuel element with neutrons from

a Sb-Be-source, the number of fission neutrons is a
measure of its content of U=235, It is shown that fission
neutrons can be reliably distinguished from the source
background by using recoil proportional counters together
with proper pulse height discrimination. Investigations
of the filling gas suggest to prefer methane to He-4 be-
cause of better y-n-discrimination. Better utilization

of the source neutrons is attained by nickel reflectors.
A measuring device is described in which the detection
probability of fissile material at the various fuel pin
positions differs by less than 10 % from the average.
Since the precision depends strongly on the temperature
its effects on the various components of the system were
determined. The finally described apparatus allows a
statistical precision of 0,5 % when measuring a fuel
element with 2,5 % enrichment for 1 hour with a Sb activity
of 10 Ci.



1. Einleitung

Eine der m&glichen Materialbilanzzonen /1/ im Brennstoff-
zyklus flir Leichtwasserreaktorbrennstoff ist das Auslie-
ferungslager fiir fertige Elemente in einer Brennelemente-
fabrik. Dabei wdre die Uranbestimmung im assemblierten
Brennelement (BE) eine Schliisselmessung /1/, die bei der
ttbernahme eines solchen BE oder bei einer Inventur durch-
gefiihrt werden kann. Wdhrend fiir die Qualitdtskontrolle
die Bestimmung des Gesamtgehalts an Spaltstoff in einem

BE nur den Charakter einer Verifikation hat, geniigt sie

fir die Bilanzierung im Rahmen der SpaltstofffluBkontrolle.
Ziel der vorliegenden Untersuchung war es, Spezifikationen
fliir eine MeBanlage zur zerstbrungsfreien Bestimmung des
Gesamtgehalts von U-235 in nichtvergifteten Brennelementen
fiir Siedewasserreaktoren zu erstellen. Sie bildet die Fort-
fihrung und den AbschluB von Experimenten, ilber die erst-
mals 1971 berichtet wurde /2/.

2. Auswahl des MeRverfahrens

2.1. Passive Methoden

Die Forderung nach einer einfachen MeBmethode 148t zundchst
an passive Verfahren denken, die auf dem radioaktiven Zer-
fall der sie bestimmenden Isotope basieren. Das interessie-
rende Isotop 235U geht durch a-Zerfall (Halbwertszeit =
7,1-108 a),bzw. in geringem Ma8 auch durch Spontanspaltung
(Halbwertszeit = 1,8¢101/
iiber. Wegen der grofien Halbwertszeit kann die Spontanspal-
tung nicht verwendet werden (3'10—4 Spaltungen/(ge¢s)).

Die a-Zerfallsrate des 235U ist mit 0,8-105/g-sec zu klein,

um die freigesetzte Energie durch Kalorimetrie messen zu

a) in Zustinde niedriger Energie

kénnen.,

Zum Druck im Juni 1976



235U einhergehende 185 keV=-y-

Strahlung hat im Brennstoff nur eine geringe Reichweite
(Halbwertsdicke in UO

ten Voraussetzungen zur Messung an einzelnen Brennstédben

Die mit dem a-Zerfall des
5 0,5 mm). Sie kann unter bestimm-
ausgenutzt werden /3/, fliir ganze Brennelemente ist sie

jedoch wegen der Selbstabschirmung unbrauchbar.

2.2, Aktive Methoden

Von den aktiven Verfahren scheiden diejenigen, die auf
der Spektrometrie von Einfang-y-Strahlung /4/ beruhen,
wegen des dazu bendtigten Reaktors als Neutronenquelle
aus. Aus dem gleichen Grunde werden auch Reaktivitdts-—

messungen /6/ nicht weiter betrachtet.

Verfahren, die auf der Messung der ?erzégerten y-Strahlung

nach der‘Spaltung beruhen /3,5/, kOnnen wegen deren ge-

ringer Durchdringungsfdhigkeit bei BE nicht eingesetzt

werden. Da wir wegen der Notwendigkeit, einen LINAC zu
verwenden, auch die Verfahren verwerfen, die mit hoch-
energetischer Bremsstrahlung Spaltungen induzieren, /12/ miissen
wir nur noch den Nachwels iber neutroneninduzierte Spaltung

betrachten.

Fiir den U-235-Nachweis in gering angereicherten BE schrénken
die folgenden Forderungen den Energiebereich der induzierenden

Neutronen ein:

a) Das Spektrum soll einen so geringen Anteil iber
der Spaltschwelle haben, daB der wesentliche An-

teil der Spaltungen in 235U stattfindet.

b) Das Spektrum soll einen so geringen Anteil im

Resonanzberelch des 2380 haben, daB im BE die

Selbstabschirmung keine Rolle spielt.



c) Verwendet man die Quelle nicht im gepulsten
Betrieb mit der Messung der verzbgerten Neu-
tronen, sondern im stationdren Betrieb, so
muB8 a) so verschirft werden, daf die indu-
zierten Spaltneutronen von den Primdrneu-~
tronen energetisch unterschieden werden

ké&nnen.

Bei den Verfahren, die hochenergetische Neutronenquellen
(Kalifornium oder 14 MeVéNeutronengeneratoren) zusammen
mit Moderatoren verwenden ("spectrum tailoring" /8/),
lassen sich (b) und (a) nicht gleichzeitig erfiillen.
Dies gelingt mit einem Van-de-Graaff-Generator bel Ver-
wendung der (p,n)-Reaktion an Lithium /7/. Wegen des
apparativen Aufwands betrachten wir diese Mdglichkeit
hier nicht weiter. |

Eine weitere MOglichkeit bietet die Sb-Be-Quelle.
124Sb, das im Reaktor durch Neutronenaktivierung erzeugt
wird, hat eine Halbwertszeit von 60 Tagen und emittiert
y—Strahlﬁng von 1,7 MeV, Diese erzeugt an 9Be Photoneutronen
von etwa 26 keV mit kleineren Anteilen bei 360 keV und

550 keV /10/. Diese Neutronenenergien liegen einerseits

unter der Spaltschwelle von 238

U (Forderung a), anderer-
seits liber dem Resonanzgebiet (Forderung b). In RickstoB-
proportionalz&hlrohren lassen sich die Spaltneutronen
durch Impulsh&hendiskrimination von den Quellneutronen
unterscheiden, womit Forderung c erfiillt ist. Die Methode,
mit den Photoneutronen von Be das Brennelement zu be-
strahlen und gleichzeitig die Neutronen der induzierten
Spaltung zu messen,; scheint die mit dem geringsten Aufwand
éu verwirklichende zu sein. In einer Versuchsanordnung wurde
deshalb untersucht, welche Probleme bei der praktischen
Durchfliihrung auftreten und welche MeBgenauigkeit erreicht

werden kann.



3. Versuchsdurchtfithrung

3.1. Mechanischer Aufbau

Die MeBapparatur wurde freistehend in einem mit Schwerbeton-
steinen abgetrennten Teil einer Experimentierhalle aufgebaut.
Mittels einer einfachen Fernbedienung kann eine im Handel

" . 124
erh&8ltliche

aus dem im Boden eingelassenen Quellschacht in ein Beryllium-

Sb=-Quelle von 23 mm Durchmesser und 65 mm H8he

gehduse von 14 mm Wandstdrke eingebracht werden,* Darin werden
nomine113,9'106 n/ (seceCi) freigesetzt. Die Quelle wurde im Reaktor
FR2 auf 100 Ci aktiviert, so daB Neutronenquellstidrken von
einigen 108 n/s zur Verfﬁguné standen. Die Quelle befand

sich in etwa 1 m HShe in einer 15 cm starken biologischen Ab-
schirmung aus Bleisteinen. Die 2&hlrohre werden durch ein 15 cm
starkes und 40 cm hohes massives Bleisegment vor der intensiven
Y-Strahlung abgeschirmt (vgl. Abb. 3a). Davor ist, symmetrisch
zur Quellebene, das Brennelementmodell auf einem Drehteller

um seine Ldngsachse drehbar angeordnet. Der Abstand der Dreh-
achse zur Quelle betrdgt 37 cm.

Das Brennelement (BE) besteht aus 7x7 Stdben, die in einem
Aluminiumrahmen mit einem Gitterabstand von 18.7 mm angeordnet
sind. Zur Abschirmung raumgestreuter thermalisierter Quell-

neutronen ist das BE in 1 mm starkes Cd-Blech gehiillt.

Die Brennstdbe sind 550 mm lang und haben einen &uBeren Durch-
messer von 16 mm. Das Hiillrohr besteht aus Zirkaloy 2 mit 0.8 mm
Wandstdrke. Der Brennstoff liegt in Form von UOZ-Pellets vor mit
Anreicherungen von 2% 235U (49 Stibe) und 2.5% (24 Stibe). Die
Pelletsdule ist 505 mm hoch und enthdlt 653 g UO2 pro Stab.
AuBerdem stehen 49 St&be mit Bleifiillung zur Verfiigung.

Die 8 ProtonenriickstoBproportionalz&hlrohre bestehen aus 1 mm
starkem Edelstahlrohr. Sie haben einen Aufendurchmesser von

45 mm, eine aktive Lidnge von 1 m und sind mit Methan von 3 at

" .
) Quelle mit der Bezeichnuna ABC 2 und Berylliummantel H.529
des Radiochemical Centre, Amersham



gefillt. Sie k&nnen auf einer kreisfdrmigen Halteschiene auf
einem Durchmesser von 29 cm konzentrisch zum BE verschoben

werden und sind symmetrisch zur Quellebene angeordnet.

Im Verlauf der Experimente wurden Neutronenreflektoren aus
Titan- bzw. Nickelblechen sowohl hinter der Quelle als auch
in zwei Konfigurationen um das BE herum eingesetzt (Aufbau 2
und 3 in Abb. 3).

3.2. MeBelektronik

Die Z&hlrohre sind einseitig mit einer Schutzringanordnung
versehen, an der die volle Betriebsspannung von 3600 V liegt.
Je 2 Zdhlrohre sind parallel auf einen Vorverstldrker geschal-
tet, der sich unmittelbar an den Z&hlrohren im hohen Strahlungs-
feld der Quelle befindet. Der Arbeitswiderstand betrdgt 10 MQ.
Unmittelbar hinter der ladungsempfindlichen Eingangsstufe des
Vorverstidrkers (ELSCINT CA-N-=270) durchlaufen die Impulse ein
LRC-Netzwerk mit einer Zeitkonstanten von etwa 30 ns. Dadurch
werden, wie in Abschnitt 4.1. noch beschrieben wird, die st&-
renden y-Impulse in ihrer Amplitude gegeniiber den Neutronen-
impulsen etwa um den Faktor 3 reduziert. Damit wird die Gefahr
von Pile-up an der frilhest mglichen Stelle optimal reduziert.

Die GauB-geformten Impulse gelangen danach in die hinter der
Betonabschirmung zugdnalichen Hauptverstdrker (ELSCINT CAV-N-1,
modifiziert) und in die Einkanaldiskriminatoren (ELSCINT SCA-N-4).
AuBer den Zihlraten wurden folgende Gr&fRen gemessen (Abb.4) und

periodisch wdhrend des MeBzyklus registriert:

HV Die gemeinsame Hochspannung der Z&hlrohre.
UD Die Diskriminatorspannung jedes der vier MeBkandle.
"220 v" Eine der Netzspannung proportionale Referenzspannung.
T1,T2 Die Temperatur eines der Z&hlrohre sowie die Gehduse-

temperatur des zugeh&rigen Vorverstédrkers.



Zur Messung der Gleichspannungen und der Werte der Thermo-
widerstinde (NTC) wird ein extern programmierbares Digital-
voltmeter (DANA DVM Modell 5333) mit einer Anzeige von 5 De-
kaden + 20% Uberlauf verwendet.

Die Datenerfassung und Experimentsteuerung geschieht in einem
CAMAC-System. Dazu geh8ren ein 8K-Rechner vom Typ HP 2100A,
ein Controller Borer HP-CC Type 1531, sowie ein Uberrahmen

mit den folgenden Einschiiben:

(1) 3 Quadscaler filir die 4 MeBkanile und den Monitor
(BORER Quad-Scaler Type 1004), wobei je 2 12-bit-
Zdhler zu einem 24-bit-Z&hler zusammengeschaltet
sind.

(2) 1 SIEMENS Timer, dessen Zeitbasis durch zwei zu-
sdtzliche Dekadenuntersetzer auf 1 kHz herunter-
geteilt wird, um zu hidufige Alarme beim Uberlauf
des Timers zu vermeiden. Die Steuerung der Z&hler-

gates erfolgt iliber externe Verbindungen.

(3) 1 Realzeituhr (LEM-52/25.2), die Tage, Stunden und
Minuten anzeigt. Mit Hilfe der Uhr k&nnen einfach
Anfangs- und Endzeiten der Mefzyklen festgehalten
und beispielsweise der radioaktive Zerfall der Sb-
Quelle i{iber mehrere Mefperioden hinweg laufend

korrigiert werden.

(4) Zwei 15-Kanal-Multiplexer (BORER Type 1701). Ein MPX
wird dazu verwendet, um verschiedene Analogsi¢gnal-
quellen bzw. die Thermowiderstdnde an das DVM anzu-
schlieBen. Mit dem zweiten Multiplexer (MPX 2) wird
bei einer Mefserie periodisch die Diskriminatorschwelle

eines MeBkanals heruntergesetzt (vgl. 4.4.).

(5) 1 Input-Output-Register (BORER Type 1031), liber das
die Funktion und die MeBSbereiche des Digitalvoltmeters

gesteuert und seine MeBergebnisse iibernommen werden.



Fiir die Steuerung des Timers und des Digitalvoltmeters sowie
fir die Abfrage der Realzeituhr wurden zur Vereinfachung der
Bedienung ASSEMBLER-Unterprogramme geschrieben. Die Funktion
der verschiedenen Moduln kann an einem Sichtgerdt ilberpriift

werden. Die MeBergebnisse werden wahlweise ilber Lochstreifen
oder/und Fernschreiber ausgegeben. Zum Einlesen der Programme
bzw. Programmsysteme steht ein optigcher Lochstreifenleser

zur Verfiigung.

3.3. Auswertung

Das MeBprogramm des Kleinrechners gestattet die Eingabe
der Dauer eines MeBzyklus sowle die Zahl der MeBzyklen.
Wdhrend eines MeBzyklus wird alle 20 s die Messung der
Zdhlraten unterbrochen, um die Analogsignale zu erfassen.
Nach Ablauf eines MeBzyklus (typisch 100 s ) werden die
Zdhlraten sowie die Mittelwerte der Analogsignale iiber
Lochstreifen ausgegeben. Die MeRzeit des Digitalvoltmeters
(250 ms pro MeBwert) sowie die Ausgabe verlingern die reine
MeBzeit um etwa 10%. Zu Beginn und am Ende des Programms
werden Datum und Uhrzeit sowie die Gesamtdauer der Messung
Uber den Fernschreiber ausgedruckt.

In Auswerteprogrammen werden zundchst die Zdhlraten auf
mdgliche St&rungen hin untersucht. MeBwerte, die mehr als
40 iber dem Mittelwert liegen,bzw. MeBwerte, deren zuge-
hdrige Monitorzdhlrate entsprechend abweicht, werden als
gestdrt betrachtet und aussortiert. Sodann werden die
Zihlraten bezliglich des stationdren Untergrundes und der
Abnahme von Quellstdrke und Quelluntergrund durch den
radioaktiven Zerfall des Sb-124 korrigiert. SchlieBlich
wird eine Korrektur vorgenommen, die die Abweichung der
die Z&hlrate beeinflussenden Parameter (z.B. Temperatur)
gegeniiber einem Sollwert beriicksichtigt. Ausgedruckt wer-
den die Mittelwerte der Zdhlraten sowie zur Kontrolle der
Giite der Messung die Zahl der brauchbaren Einzelmessungen.



Die GesamtmeBzeit wurde so gewdhlt, daB die statistische
Genauigkeit der Z&hlraten besser als 1% war, in praxi

zwischen 5 und 60 Minuten bei einer Beladung des Elements
mit 565 g 23°y

e

4, Vergleich der Z&hlgase CH, und 4He

Die hier beschriebene MeBmethode beruht im wesentlichen
darauf, Spaltneutronen in Gegenwart eines Untergrundes von
Y=Strahlung und niederenergetischen Neutronen zu zdhlen.
Die Mdglichkeit dazu ist durch die Verwendung wvon Rick-
stoBproportionalz&hlrohren (ZR) gegeben, wobei nach der

von der Energie des nachgewiesenen Teilchens abhdngigen
Impulshbhe diskriminiert wird. Die langsamer ansteigenden
vy-Impulse werden durch Differentiation mit einer geeigne~
ten Zeitkonstanten gegeniiber den Neutronenimpulsen zusdtz-
lich untei:driickte Als RiickstoBkerne kommen 1H oder 4He in
Betracht /2,10/. Als Argumente fiir das 4He—zahlrohr gegen-
tiber dem‘CH4fzahlrohr sind besonders der Verlauf des Streu-
querschnitts (vgl. Abb.2 nach /12/) und die Anisotropie der
Streuung zu werten. Der Streuquerschnitt besitzt ein ausge-
prigtes Maximum bei 1 MeV und bevorzugt dadurch Spalt-
gegeniiber den niederenergetischen Quellneutronen. Die be-
vorzugte Vorwidrtsstreuung des 4He-—Kerns verringert die
Streuung der Energiewerte der RiickstoBkerne (vgl. /10/

oder Kurve 4 in Abb.5), was flir die Stabilitdt der Diskri-
minatoreinstellung glinstig ist. Weiterhin spricht die nied-
rigere Betriebsspannung fiir 4He."Gegen das 4He-—Zéihlrohr
spricht der hohe Fiilldruck, der nétig ist, um gleiche
Empfindlichkeiten wie mit CH,-gefiillten ProtonriickstoB-
zdhlern zu erhalten. Um die Entscheidung filir ein bestimm-
tes Z&hlgas experimentell abzusichern, wurden die 4 in
Tabelle 4.1. aufgefiihrten Z&hlrohre untersucht.



Tabelle 4.1. Verwendete Zihlrohre

Bezeichng. Hersteller Fi{ill- Fiill- Durch- Betriebs-
gas druck messer spannung
[at]  [mm/ [Vo1t/
B Berthold CH4 3 45 3600
Reuter
M1 Stokes CH, 3 38,5 2200
M2 " CH, 4,5 38,5 2600
HE " He 18 38,5 1400

4.1. Energieeichung der Z&hlrohre

Die zur Normierung der Impulshdhenspektren benbtigte Ener-
gieeichung wurde iber die 3He(n,p)t-Reaktion mit ihrem Q-
Wert von 764 keV durchgefiihrt. Im He-ZR wurde der natiir-
liche 3He—Gehalt (1,37°1O—4%) ausgeniitzt, im CH4-ZR vom
Typ B wurden Spuren von 3He eingebracht. Die Anstiegs-
zeiten der Impulse im Methan sind so kurz, daB im Ver-
stdrker Zeitkonstanten 14 0,1 us verwendet werden kénnen.
Mit 50 ns wurde der 764 keV-Peak mit 6% Halbwertsbreite auf-
geldst. Im Helium sind die Anstiegszeiten so lang, dag mit

T = 1 us der Peak gerade erkennbar wurde. Die Impulsh&hen-
spektren wurden so normiert, daB gleiche Impulshthe gleicher

Neutronenenergie entspricht.

4.2. Nachweis von monoenergetischen Neutronen

Es wurden die ImpulshBhenspektren fiir 1 MeV-Neutronen am
van-de-Graaff-Generator aufgenommen, wobeili die Z&hlrohr-
achse auf das Target wies (Abb.5). Aus der Abhdngigkeit
von der Betriebsspannung wurde die Gasverstidrkung gewon-
nen, die im folgenden auf 10 eingestellt wurde. Die zu-
gehdrigen Spannungen stehen in Tabelle 4.1. Der beim He-2ZR
notwendige Wert ist sehr viel niedriger als der flir die

CH4—ZR.
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Wandeffekte, die ein "Abschmelzen®" der Impulsh&henvertei-
lung zu kleineren Impulsen hin zur Folge haben, nehmen
mit wachsendem Druck und Durchmesser ab, d.h. die Kurven
1 und 3 in Abb.5 verlaufen flacher als Kurve 2.

Das Energieaufldsungsvermsgen nimmt mit wachsendem Druck

ab, wie man am hochenergetischen Teil des Spektrumg er-
kennt. Der Effekt ist filr 4He besonders ausgeprigt (Kurve 4).
Dabei werden auch die Impulsanstiegszeiten lénger.

4,3. y-n-Diskriminierung

Die wegen des kleinen (y,n)-Wirkungsquerschnitts am 9Be not-
wendigen hohen y-Quellstdrken flthren zu groBen Untergrund-
zdhlraten, wenn nicht genligend Blei als Abschirmung verwen-
det wird. Man kann den y-Anteil am Untergrund aber auch
elektronisch stark reduzieren.

Der Nachweis von y-Strahlen erfolgt Uiber schnelle Elektronen,
die durch Compton-Prozesse aus der Zdhlrohrwand freigesetzt
werden. Die spezifische Ionisation der Elektronen im Z&hl-
gas (Ionenpaare pro Wegeinheit) ist klein. Dadurch ergeben
sich Ionisationsspuren von der Linege des Zdhlrohrdurch-
messers, was lange Sammelzeiten und damit lange Anstiegs-
zeiten des y-Impulses zur Folge hat. Protonen dagegen wer-
den auf kurzen Strecken abgebremst und filhren zu schnellen
Impulsanstiegen. Durch Anpassung der Zeitkonstanten des Ver-
stdrkers an die Anstiegszeit der Protonimpulse werden die
Amplituden der langsameren y-Impulse verkleinert. Durch
Messung der Hiufigkeitsverteilung der Impulse als Funktion
der zwei Parameter Impulshdhe und Impulsanstieg (Amplitude
des mit der Verstirkerzeitkonstanten "differenzierten" Im-
pulses) konnte die n-y-Diskriminierung in Abhédngigkeit von
der Zeitkonstanten bestimmt werden. Abb.6a zeigt einen
"Horizontalschnitt" durch die Verteilung, gemessen mit ZR M2
bei der Zeitkonstanten T = 50 ns. Zur Verdeutlichung wurden
in Abb.6b schematisch zwei Kurven konstanter H&ufigkeit
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herausgezeichnet. Die Steigungen der verschiedenen Aste der
Verteilung sind ein MaB fiir die Anstiegszeit tA der Impulse,
die als die Zeit definiert ist, die der Impuls bendtigt,

um von 10% auf 90% der maximalen Amplitude anzusteigen.

Es existiert eine maximale Steigung, die von Impulsen mit
Anstiegszeiten tA_gr herrithrt. Sind die Anstiegszeiten
ldnger, so resultiert ein Ast geringerer Steigung. Das
Verhdltnis der beiden Steigungen gibt an, wie stark die
Amplitude der langsameren Impulse reduziert wird. In Abb.7
ist die n-y-Diskriminierung fiir die Z&hlrohre B und HE

als Funktion der Zeitkonstanten dargestellt. Aus dieser
Darstellung sieht man, daB das Methan-ZR ein besseres Dis-
kriminationsvermfgen besitzt. Auferdem wird deutlich, daB
die Anstiegszeiten flir das Helium-ZR etwa um den Faktor 10
hdher liegen, was bei hohen Zd&hlraten zu grbfSeren Pile-up-

Problemen fiihrt.

4.4, Unterscheidung von Spaltneutronen und Untergrund

Flir die Z&hlrohre B und HE, bei denen die Energieeichung
durchgefiihrt werden konnte, wurden die Impulsh&henspektren
des y-Untergrunds, der Quellneutronen (zusammen mit der y-
Strahlung) sowie des die Spaltneutronen enthaltenden Ge-

samtsignals gemessen.

Das y-Spektrum (Kurvenpaar 1 in Abb.8a) liegt bei HE aus

zwel Griinden relativ hdher als beim ZRB. Erstens ibernehmen
4

die

nen damit relativ kleiner, zweitens konnte nur bei einer

He-Kerne maximal 16/25 der Neutronenenergie und erschei-

y-n-Diskrimination von 1,3 gemessen werden, da die Verstédrker-
zeitkonstanten wegen der sonst nicht durchfihrbarbn Energieeichung
relativ groB sein muBten (CH4—ZR B mit T = 50 ns, He-ZRHE mit t = 1us)
Kurvenpaar 2 zeigt die ImpulshOhenverteilung des Quellunter-

grunds (Neutronen + y-Strahlung, aufgenommen mit Aufbau 2,

Abb.3a in der Position von MeBSkanal II, wobei die Brennstédbe

zur Realisierung &hnlicher Bedingungen durch Bleistdbe er-
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setzt wurden). Die weit grdBere Empfindlichkeit des CH,-ZR
fir die 26 keV-Neutronen fihrt zu einem deutlich sichtbaren
pile-up und zeigt den erwarteten Vorteil des HE-ZR. Die
weiteren im Quellspektrum vorhandenen Anteile von 360 keV
und 550 keV dagegen werden durch die bevorzugte Vorwirts-
streuung des 4He hervorgehoben und verschlechtern im Ener-
giebereich von 400-600 keV, verglichen mit dem CH,-Z&hlrohr,
das Signal-zu-Untergrund-Verhdltnis.

4

Das Kurvenpaar 3 zeigt den Gesamteffekt bel einer Beladung
des Brennelements mit 49 Stdben von 2% Anreicherung, ent-
2350. Im Energiebereich von 400-600 keV
ist demnach das Methan dem He liberlegen. Legt man die

sprechend 565 g

Diskriminatorschwelle {iber diesen Bereich, so sind die
beiden Typen dquivalent.

Die Verteilungen in Abb.8a wurden bei einer 124Sb-—Aktivitéit
von 10 Ci aufgenommen. In der Praxis wird man zur Erzielung
kurzer MeBzeiten jedoch h8here Werte verwenden. Dabei spie-
len Pile-up-Effekte eine Rolle. Deren Abhidngigkeit von der
Quellstdrke und dem Ort des Z3hlrohrs ist aus Abb.8b fir
das Methan-ZR zu entnehmen. Die Impulshdhenverteilungen
wurden an der Anordnung 2 (Abb.3a) gemessen, Kurvenpaar 1
und 3 wurden mit MeBkanal II bei 124Sb—Aktivit:%a‘ten von

80 Ci bzw. 10 Ci gemessen. Das Kurvenpaar 2 zeigt die Ver-
hdltnisse fiir Mefkanal IV, also im Quellstrahlungsschatten
des Brennelements, ebenfalls bei einer Aktivitdt von 80 Ci.
Die Pile~up~Effekte werden dann wesentlich von den Quell-
neutronen hervorgerufen. Fr die He-gefilillten ZR erwartet
man grbBere Effekte, so daB insgesamt Methan als Fiillgas

vorzuziehen ist.

Fiir die in Aufbau 1 realisierte Geometrie betrdgt die to-
tale Nachweiswahrscheinlichkeit £ flir ein im Brennelement
freigesetztes Spaltneutron bei einer Diskriminatorschwelle
von 600 keV, MeB8kanal IV,

e = 1,5:10"%
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die spezifische Zdhlrate s, bezogen auf die Aktivitédt der

Quelle und die Anreicherung

-2

s = 4°10 © /(seceCi-% Anreicherung)

4.5, Zusammenfassung der Zihlrohruntersuchungen

- Der GasverstédrkungsprozeB8 l&duft in dem CH4—Z§h1rohr um
mehr als den Faktor 10 schneller ab als im He-ZR.

- Durch Differentiation der Zdhlrohrimpulse mit geeig-
neten Zeitkonstanten kann man n-y-Diskriminierungen
von 3 bis 3,5 mit CH4— und 2 bis 2,5 mit He-ZXhlrohren

erreichen.

- Fir eine MeBanlage mit Sb-Be-Neutronen ist Methan als
Zihlgas dem Helium vorzuziehen.

- Bei Z&hlrohren im Quellstrahlungsschatten kann man die
Diskriminatorschwelle fest bei 600 keV setzen. Dann be-
tragt dasvSignal—zu—Untergrund—Verhéltnis bei 124Sb-—
Aktivitdten von 100 bis 10 Ci (entsprechend einer Ab-
nahme dex Quellaktivitét‘ﬁber 200 Tage) rund 100:1.
Verwendet man Zahlrohre in der N&he der Quelle, dann
sollte man die Diskriminatorschwelle je nach Aktivitat
der Quelle zwischen 600 und 1200 keV legen.
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5. Reflektoruntersuchungen:

Die hohe Aktivitit des %%

habung der Quelle als auch in der Impulsverarbeitung gewisse

Sb, die einem sowohl in der Hand-

Beschrdnkungen auferlegt, 1l8Bt eine Verbesserung der Neutronen-
Okonomie wilinschenswert erscheinen. Eine M&glichkeit hierzu
bietet die Verwendung von Neutronenreflektoren, wie sie in

Abb. 3a und 3b dargestellt ist.

Als Reflektormaterial bieten sich Nickel und Titan an, da diese
Metalle im Energiebereich um 20 keV Streuresonanzen aufweisen
(vergl. Abb. 9). Ein 20 mm dicker Reflektor hinter der Quelle
soll die Neutronen zuriickstreuen, die die Quelle nicht in Rich-
tung Brennelement verlassen. Beli ausreichender HGhe (40 cm),
also anndhernd 2r-Geometrie, wurde mit Nickel eine Erh&hung

der Nutzzdhlrate um rund 60 % erzielt (Ti 47 %). Die Tatsache,
daB trotz des h8heren Streuquerschnittes des Titans im Energie-
bereich der Photoneutronen (theoretischer Wert En = 2€+1,5 keV,
vergl. /10/)der Effekt fiir Nickel grdBer ist, 148t darauf schlieBen,
daB ein groBer Teil der Neutronen bereits im Be-Konverter der
Quelle zu niederen Energien hin gestreut wird (mittlerer Ener-
gieverlust pro StoB AE = 5 keV). Im Resonanzbereich der Streu-
guerschnitte betrdgt die mittlere freie Weglédnge in den Reflek-
toren nur wenige Millimeter, so daB die Neutronen dort weiter
Energie verlieren (im Mittel 1 keV pro StoB). Insgesamt wird
das Spektrum so weich, daB die Resonanz des Nickels oberhalb

15 keV den Reflektorgewinn bestimmt.

Dies gilt insbesondere flir die Reflektoren hinter den Z&hlrohren
(HChe 60 cm, Breite 50 cm, Krimmungsradius 20 cm), da die mittlere
Energie der Quellneutronen allein in dem 15 cm dicken Bleiseg-
ment von E = 26 keV auf En = 21 keV reduziert wird (vergl. /707).
In Abb. 10 ist der Reflektorgewinn in Abh&dngigkeit von der Dicke
Gargestellt. Der Gewinn ist flir die Z&hlrohrgruppe IV, die am
weitesten von der Quelle entfernt ist, mit 55 % flr 13 mm Ni

und mit 37 % flir 20 mm Ti am grdBten. Dabei bringen die Reflek-

toren in diesen beiden F&dllen jeweils 20 % Z&hlratengewinn allein
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durch Riickstreuung von Spaltneutronen in die Z&hlrohre. Die-
ser Anteil am Reflektorgewinn nimmt mit der Entfernung vom
Reflektor ab und verschwindet fir die Z&hlrohrgruppe I. Die
Tatsache, daB man noch keine S&ttigung des Reflektorgewinns
erreicht hat, ist vermutlich vor allem der Rilickstreuung der
Spaltneutronen zuzuschreiben (Itotal flr Spaltneutronen be-
trédgt etwa 0,18 cm~1 fir Ti und 0,29 cm~1 fiir Ni).

Bei der im folgenden Abschnitt beschriebenen Untersuchung von
Geometrieeffekten wurden fiir eine MefBreihe mit 2 je 16 mm dicken
Nickelreflektoren(vergl. Abb. 3b, Aufbau 3) eine Erhthung der Z&hl-
rate um den Faktor 2,3 flir die Z&hlrohrgruppen I bis III gemessen.

Insgesamt kommt man flir die Verwendung von Reflektoren zu

folgendem Ergebnis:

- Als Reflektormaterial fir die Neutronen einer Sb=-Be=Quelle

ist Nickel besonders geeignet

- Die ErhShung der %Z&hlrate fiir die in Abb. 3b.gezeigte Anordnung
belduft sich auf einen Faktor 3.65 und setzt sich zusammen aus:
(1) Erhdhung der nutzbaren Quellstdrke: Faktor 1.6
(2) Erhbhung der Spaltrate im Element: Faktor 1.9

(3) Erhdhung der Spaltneutronennachweiswahrscheinlich-
keit: Faktor 1.2

- Die Reflektordické sollte etwa eine Transportweglédnge flr
Spaltneutronen 1/Ii, = 3,5 cm betragen.
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6. Geometrieceffekte

Eine wichtige Bedingung, die an die MeBmethode gestellt werden
muB, ist die Unabhingigkeit der Nachweiswahrscheinlichkeit vom
Ort des Spaltstoffs im Brennelement, eine Forderung, die bei

den vorliegenden Geometrieverh&ltnissen nicht leicht zu erfiillen

ist.

Das Spektrum und vor allem die Intensit&t der induzierenden Neutronen
hingt auBer von den im vorangehenden Abschnitt diskutierten

GrdBen wesentlich vom Ort im Brennelement ab. Dasselbe gilt fiir

die Nachweiswahrscheinlichkeit von Spaltneutronen, da sich durch

die Nihe der Zdhlrohre zum Brennelement starke Raumwinkelunter- '
schiede ergeben. Einen Einblick in die Abhdngigkeit von Spaltrate

und Spaltneutronennachweiswahrscheinlichkeit vom Azimutwinkel

zeigen die Kurven in Abb. 11, die mit einer kleinen 235-U~-Spalt-
kammer bzw. mit einer 252Cf-Quelle von 104n/s an der Anordnung 1
(vergl. Abb. 3a) in der Mittelebene des Brennelements (BE) in

den Eckpositionen gemessen wurden

Zur quantitativen Untersuchung der Ortsabhéngigkeit wurde ein
hoch angereicherter Stab in 10 Positionen der BE-Matrix einge-
setzt und das BE wdhrend der Messungen mit einer Frequenz von

0,5 Hz um die L&ngsachse gedreht. Die relative Z&hlratenerh&hung
durch den zusé&tzlichen Spaltstoff ist in Abb.12 flir die verschiede-
nen Zdhlrohrgruppen dargestellt. Da sich flir die Z&hlrohrgruppe 3
die gegenl&dufigen Anderungen von Spaltrate und Nachweisempfind-
lichkeit entlang des BE-Durchmessers offenbar gerade kompensieren,
ergeben sich daflir die besten Ergebnisse: Die Nachweiswahrschein-
lichkeit ist im Rahmen der MeBgenauigkeit unabhédngig vom Ort

des Spaltstoffs.

Die Verwendung des Reflektors hinter den Z&hlrohren in Anordnung 2
148t einen flacheren FluBverlauf und damit eine Verschlechterung
der oben erwdhnten Kompensation erwarten. Da der Reflektor auBer-
dem Rlickstreuung der Spaltneutronen gerade in den reflektornahen
Positionen erhdht, werden in dieser Konfiguration die Eckstébe

von den Z&hlrohrgruppen bevorzugt gemessen. In Tab.6.1 sind die
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Ergebnisse der Messungen ohne Reflektor und mit Reflektor in
Anordnung 2 gegenlibergestellt. Die Ortsabh&ngigkeit wird durch

den Reflektor so stark verdndert, daB sie nicht mehr akzeptabel

ist.
MeBkanal I IT ITII IV
Position M E M E M E M E
ohne Refl. 18 33 18,5 31,5 21,5 28 26 25,5
mit Refl. 16,5 29 18 29,5 20 26,5 22 29

Tabelle 6.1

Relative Z&hlratenerhShung [%7 durch Einsetzen eines hochange-
reicherten Stabes in die Brennelementmitte (M) bzw. in eine
Eckposition (E) flr Aufbau 2.

Da der Intensitdtsgewinn durch den Reflektor einen groBen Vorteil
bringt, wurde versucht, die Nachteile mit einer Art Rotationskolli-
mationsmethode [7}7 wieder zu beseitigen. Dabei wird (Anordnung 3,
Abb.3b) der Reflektor von einem Spalt (120 mm) durchbrochen, hinter
dem die Detektoren stehen. Die Bevorzugung der Randzonen, ins-
besondere der Ecken, durch Reflexion der Spaltneutronen in die
Zdhlrohre wird dadurch vermieden. Des weiteren wird der EinfluB

der Randzonen durch die Kollimation verringert, da sie sich w&h-
rend einer Umdrehung auch durch Schatten- und Halbschattengebiete
bewegen und nur bei Durchgang durch den Spalt einen wesentlichen
Beitrag zur Z&hlrate liefern, wohingegen die zentralen Bereiche

des BE wdhrend der ganzen Umdrehung flir die Z&hlrohre sichtbar
bleiben.

Die Ergebnisse der Messungen fir die 10 verschiedenen Matrix-
positionen und die verschiedenen Z&dhlrohrgruppen sind in Abb.12b
dargestellt. Es zeigt sich, daB die hinteren Z&hlrohrgruppen dies-
mal die mittleren Bereiche des Brennelements gegeniliber den Rand-

bereichen leicht bevorzugen!

Die Z&hlrohrgruppe IV im Inneren des Reflektors bevorzugt weiter-
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hin die Randbereiche des Brennelements. Da sich innerhalb des
Reflektors mehr Zdhlrohre unterbringen lassen als im Spalt und

die Zdhlrate durch den Gewinn an riickgestreuten Spaltneutronen
etwa 20 % hbther ist, wird man, wenn es auf kurze MeRzeiten an-
kommt, auf diese Z&hlrohrpositionen nicht verzichten. Die Z&hl-
ratenbeitrdge der einzelnen Stidhe fiir die Z&hlrohre im Swalt und
die innerhalb des Detektors sind unabhlngig voneinander und weisen

sogar gegenlidufige Tendenzen auf.

Bezeichnet man die Menge des Brennstoffs im i-ten Stab des aus
I Stdben bestehenden Brennelements mit m, und den Beitrag eines
Gramms davon zur Z3hlrate Zj der j-ten Z&hlrohrgrupre mit =z
so gilt

13"

Wichtet man die einzelnen Z&hlrohrgruppen mit Faktoren w so kann

il
man eine "Systemantwort" Z konstruieren:

) wimy zgy = m, ij 245
i i

Im allgemeinen wird der Beitrag z; = ij zij aus Stab i zur System-
zihlrate von i abhdngen. Diese Ortsabhingigkeit 188t sich verkleinern,
wenn man die Gewichte so bestimmt, daB S = | (z'—Zw_jzij)2 minimal
wird. Dadurch ldRt sich schreiben: i 3

z2'R § wiyzgy und damit als Map fiir die Gesamtmasse M = P omy:

Eine solche Optimierung wurde mit den in Abb. 12b angefiihrten zi~j
durchgefithrt. Abb. 12¢c zeigt die Ortsabhingigkeit der linear kombi. -

nierten Zihlraten z', bezogen auf die mittlere Zihlrate z, Pro Stab.

i

Es stellt sich heraus, daB es m8aglich ist, bei Ausnutzung der
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glinstigen Eigenschaften der Reflektoren die Ortsabhdngigkeit
der Spaltstoffnachweiswahrscheinlichkeit in radialer und azi-
mutaler Richtung bei dieser MeBmethode auf 10 % flir einen ein-
zelnen Stab zu reduzieren. Bezogen auf den gesamten Spaltstoff-
gehalt des Brennelements bedeutet dies eine Unsicherheit von
0,2 %.

Bel der Messung von ganzen BE ergibt sich die Notwendigkeit,

Uber die Gesamtlénge des BE zu integrieren. Man bendtigt dazu
eine Vorrichtung, die es erlaubt, das Brennelement wdhrend der
Messung rotierend und unter Einhaltung der radialen Abstdnde ent-

lang der L&dngsachse durch die MeBapparatur zu verfahren.

7. Stabilitdtsfragen

Wie schon einleitend zu Kapitel 3 erwdhnt wurde, ergab die
wiederholte Messung einer bestimmten Brennelementzusammen-
setzung Abweichungen, die weit auBerhalb der statistischen
Genauigkeit lagen. Als mdgliche Stérquellen wurden Schwan-
kungen der Diskriminatorschwellen, der Hochspannung, sowie
Temperatureffekte angenommen. Zur Kldrung des Phdnomens
wurden deshalb die in Abschnitt 3.2. genannten Gr&Ben, nidm-
lich Diskriminatorspannungen, Hochspannung, Z&hlrohr- und Vor-
verstédrkertemperatur von MeBkanal IV, die Netzspannung sowie
fir Kanal IV eine Kontrollz&hlrate, in einem Dauerversuch re-
gistriert.

Da die Drifteffekte bei kleinen Z&hlraten in den statistischen
Schwankungen untergehen, wurde zur Untersuchung der Temperatur-

abhdngigkeit die Kreuzkorrelationsfunktion
t
Ende
KK _(t) = [ X (t+1) T(t)dt
x o

der verschiedenen zeitabhidngigen GréBen x(t) mit der Zshlrohr-
temperatur T(t) berechnet. Es stellt sich heraus, (vergl.

Abb. 13) daB die Z&hlrate, aber auch die Diskriminatorschwelle
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und die Hochspannung, mit der Temperatur verknlipft sind. Der
geringe Phasenunterschied der T, HV-Korrelationsfunktion gegen-
liber der T-Autokorrelationsfunktion 148t darauf schlieBen, daB
diese Abh&dngigkeit vor allem durch das Hochspannungssiebglied‘
und den Spannungsteiler verursacht wird, die wie das Zihlrohr
der Raumtemperatur direkt ausgesetzt sind. Der Einkanaldis-
kriminator befindet sich in einem Ger&teschrank und folgt der
Raumtemperatur entsprechend mit einer Verzdgerung von etwa

40 min. Die Z&hlrate folgt der Temperatur ebenfalls verzdgert.

Die Abhédngigkeit der Z&hlrate von Diskriminatorschwelle und
Hochspannung 148t sich durch die Aufnahme von Plateaukurven
experimentell bestimmen. Es zeigt sich, daB man eine korri-
gierte Zdhlrate Zo aus der gemessenen Zdhlrate Z aus der Be-

ziehung

Zo = Z -'exp( - k, o(HV-HVO)) -,exp( ky (UD-UDO))

erhdlt, wobei flir den speziellen Fall galt

= 2,83 « 107 3)v
4,33 » 10" 3/mv

~ ~
-_—
i

Der Index o deutet auf die Parameter zum Anfangszeitpunkt

der Messung hin.

Da die Temperaturabhdngigkeit dieser beiden Parameter HV und
UD bestimmt wurde (vgl. Tab. 7.1.), konnten die iUber sie
wirksamen Temperaturschwankungen bestimmt werden. Berechnet
man nun die Korrelationsfunktion der korrigierten Zihlraten
mit der Temperatur, so zeigt sich, daB weiterhin eine, etwa

um den Faktor 3 reduzierte, Temperaturabhédngigkeit der z&hl-
rate besteht. Die Untersuchung der Vorverstédrker-Hauptverstdr-
ker-Kombination aber ergab eine Abnahme der Verstdrkung mit
der Temperatur (vgl. Tab. 7.1.), die aus einer Abnahme im
Vorverstdrker und einer schwachen Zunahme im Hauptverstdrker
resultiert. Die verbleibende Zunahme der Z&hlrate mit der Tem-
peratur beruht auf dem im folgenden beséhriebenen Zdhlrohr-

effekt.
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In Abb. 14 ist die Abhadngigkeit der Z&dhlrate von der Z&hlrohr-
temperatur flir verschiedene Strahlungsfelder dargestellt. Die
Zunahme der Zdhlrate beruht demnach vor allem auf der Zunahme
der y-Z8hlrate. Die Vermutung, daB die Temperaturerhdhung

eine Beschleunigung des Gasverétérkungsprozesses und durch
Verdnderung der Anstiegszeiten eine Anderung der y—n-Dis-
kriminierung zur Folge hat, konnte nicht bestdtigt werden:

Zweli-Parameter—~Messungen der in Kapitel 4 beschriebenen Art

zeigten, daB siéh nicht die Anstiegszeiten, wohl aber selek~-
tiv die Amplituden der y-Impulse mit der Temperatur &ndern.
Dies wurde auch durch Messung mit sehr langen Zeitkonsfanten’
(5us) bestdtigt, bei denen die Amplitude unabhdngig vom An=-

stieg ist.

Der Grund fir diesen Zdhlrohreffekt ist in der unterschied-
lichen spezifischen Ionisation von RiickstoBfkernen und schnel-
len Elektronen zu suchen; Die hohe Ionisation durch die Pro-
tonen fihrt zu einer rdumlichen eng begrenzten Wolke freier
Ladungstrdger. Die hohe Konzentration der Ladungstrdger fihrt
zu_Séttiépngserséheinungen im GasverstdrkungsprozefB: der

"Ladungsverstérker" Zéhlrohr ist ibersteuert.

Im vorliegenden Fall wurden die Zdhlrohre offensichtlich mit
einer so hohen Spannung betrieben, daB die Protonenimpulse

bei dem angestrebten Wert der Gasmultiplikation von 10 be-
reits in die Ndhe dieses Grenzwerts der Gasverstdrkung kommen.,
Bei derselben Betriebsspannung sind die Y—Nachweisprozesse‘we—
gen der kleinen spezifischén Ionisation noch weit von solchen
Sdttigungserscheinungen entfernt. Dies hat Zur Folge, daB ein-
mal die Gasverstérkﬁnq insgésamt héher ist, und daB sich ander-
erseits die Temperaturabhdngigkeit des Gasverstédrkungsprozesses
auswirken kann, die im Fall der Protonenimpulse durch die
ibersteuerung unsichtbar bleibt. Der Zahlenwert fiir diesen
Zédhlrohreffekt ist ebenfalls in Tabelle 7.1. angegeben.
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Tabelle 7.1.: Relative Z&hlratendnderungen bei 20°C:

Parameter " Temperaturgang EinfluB auf
‘ AP/P pro ©C die Z&hlrate
AZ/Z pro ©C
Hochspannung + 2,5 x 1074 + 0,25 %
Diskr.schwelle -~ 1 x 1073 0,005 %
Verstdrkung - 7 X 10-4 - 0,7 %
Zihlrohreffekt - o + 0,85 %
Summe + 0,4 %

Der reSultierende Wert von 0,4 %/9C gilt filir eine Diskrimi-
natorschwelle von 600 keV und h&dngt stark von der Lage der
Schwelle im Pulsh&henspektrum ab.

Die Hochspannung zeigt auBerdem eine Abh&ngigkeit von der
Netzspannung von + 0,11 % pro Prozent Netzspannungsédnderung,

entsprechend einer Z&hlratendnderung von + 1 %.

Die Kontrollzdhlrate (bei stark herabgesetzter Diskriminator-
spannung) rﬁhft vor allem von iliberlagerten Quellneutronen-
impulseﬁ her. Die Schwankungen des Pile-up sind offensicht-
1ich nicht mit der Temperatur korreliert und so hoch, da8

sie alle anderen Effekte iiberdecken. Die Kontrollz&hlrate

ist weder mit der Temperatur noch mit der Nutzz&hlrate
korreliert und kann demnach zur Driftkorrektur nicht heran-

gezogen werden.
Zusammenfassend ist zum Driftproblem festzuhalten

- Die Z&dhlratenschwankungen gehen auf Temperatur- und

Netzspannungsdnderungen zurilicks
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- Als kritisch erweisen sich die Temperaturabhédngigkeit
der Verstdrkung und der Hochspannung, sowie der Z&hl-
rohreffekt

- Die Schwankungen pro Grad liegen abhdngig von der Dis-

kriminatorschwelle in der Gr&B8enordnung + 1 %.

-‘bie Drifteffekte, insbesondere der Zdhlrohreffekt,
wirken sich auf die Wahl der Diskriminatorschwelle
aus. Nimmt man eine Drift = Null. an, so ist die Ge-
nauigkeit der Messung durch die statistische Genauig-
keit von Zdhlrate und Untergrundzdhlrate bestimmt. Die
Forderung nach Minimalisierung des Fehlers flir eine
vorgegebene Mefzeit ergibt eine relativ niedrige Dis-
kriminatorschwelle bei kleinem Signal-zu-Untergrund-
Verhdltnis (SUV). | |

Im realistischen Fall, also beim Auftreten von Driften,
fiihrt die gleiche Forderung zu einer hohen Diskriminator-
schwelle in einem m&glichst flachen Bereich der Plateau-
kurve und, wegen des Zihlrohreffekts, zu groBem SUV.

Wie aus den Abbildungen 8a und 8b zu entnehmen ist, &ndert
sich das SUV fir Z&hlrohre im Quellstrahlungsschatten ober-
halb 600 keV nicht mehr, so daB diese Schwelle, in Uber-
einstimmung mit dem Ergebnis von Kap. 4, als guter Kompro-
miB gelten darf. Werden Zdhlrohre verwendet, die der Quell-
strahlung ausgesetzt sind, so sollte die Diskriminator-
schwelle den jeweils herrschenden Verh&dltnissen (Quell-

stdrke, SUV) angepaBt werden.

Die Betriebsspannung sollte so gewdhlt werden, daB die Pro-
tonenimpulse noch nicht zu Sittigungserscheinungen des Gas-
verstédrkungsprozesses filhren. Dadurch verschwindet zwar

die Abhdngigkeit der Z&hlrate von der Z#hlrohrtemperatur
nicht (weil dann die ImpulshShe der Protonen auch teim-
peraturabhdngig wird), wohl aber werden die Amplituden des
y¥=Untergrundes stark reduziert, wodurch sich das SUV ver-
bessert. In diesem Fall sollte man dann wegen der kleinen

Amplituden rauscharme Vorverstdrker verwenden.
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8. Zusammenfassung

235U—Gehaltes

frischer SWR-Brennelemente an einem Versuchsaufbau unter-

Es wurde eine MeBanlage zur Bestimmung des

sucht. Die Messung des Spaltstoffs erfolgt ililber neutronen-
induzierte Spaltung. Die Messung beruht auf dem Nachweis
der prompten Spaltneutronen in Gegenwart der induzierenden
26 keV-Neutronen einer Sb-Be-Quelle mittels RilckstoBpro-
portionalzédhlrohren. Aus den Ergebnissen der beschriebenen
Experimenté lassen sich folgende Spezifikationen fir eine

MeBanlage ableiten:

8.1. Neutronenquelle

124Sb—y—Quelle und einen

Die Neutronenquelle wird in die
topffdrmigen 9Be—Konverter aufgeteilt. Damit kann die Neu-
tronenproduktion "abgeschaltet" und die Handhabung erleich-
tert werden. Beli Verwendung der in 5.2. spezifizierten

1244y aktivititen zwischen

Z&dhlrohre k&hnen Messungen mit
10 Ci und 100 Ci ohne Verdnderungen an der Apparatur durch-
gefihrt werden. Bei einer Halbwertszeit von 60.5 d bedeutet
dies, daB man nach der Aktivierung der y-Quelle in einem
Reaktor auf 100 Ci rund 200 Tage MeBzeit zur Verfigung hat,
wenn man die MeBdauer pro Brennelement auf 60 Min beschrédnkt.
Stehen lédngere MeBdauern zur Verfiligung, so kommt man auch

mit Aktivitdten unter 10 Ci aus.

Dies gilt aber nur unter der Bedingung, dafB die Neutronen-

tOkonomie durch den Einsatz von Reflektoren verbessert wird:

Als Reflektormaterial ist Nickel gut geeignet, die Reflektor-
dicke sollte 3,5-4 cm betragen. Der Reflektor hinter der
Quelle sollte m8glichst einen Raumwinkel von 21 erfassen,
es empfiehlt sich ein die Quelle halbumfassendes Zylinderring—
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segment von etwa 40 cm H&he (vergl. Abb.3b). Der Reflektor
um das Brennelement herum sollte eine HOhe von etwa 100 cm
haben und von der Quelle aus gesehen einen mdglichst groBen
Raumwinkel erfassen. Dies bedeutet, daB das Brennelement
moglichst nahe an die Quelle gebracht und mdglichst eng

von den Reflektoren umgeben werden sollte. Auf der der Quel-
le gegenilberliegenden Seite wird ein Kollimatorspalt von
etwa 12 cm Breite in Richtung der Lidngsachse freigelassen,
hinter dem die Z&hlrohre aufgebaut werden (Abb.3b). Der
durch die Verwendung dieser Reflektoren erzielbare Z&ihl-
ratengewinn betrdgt iber 350 g,

3.2. Detektoren:

Als Detektoren werden methangefiillte ProtonriickstoBRpropor-
tionalzdhlrohre verwendet. Die Linge der Z&dhlrohre sollte

100 cm betragen. Durchmesser und Gasdruck sollten nicht zu
hoch gewédhlt werden, weil die Impulse dadurch langsamer
werden, und sich somit die Gefahr von Pile-up vergroBert.

Als Richtwerte koénnen 50 mm Durchmesser und 3at Methan gelten.
Zur Vermeidung von Pile-up sollten die Z&hlrohre bei Spannungen
betrieben werden, bei denen der GasverstdrkungsprozeB fir
Protonenimpulse noch nicht seinen S&dttigungszustand erreicht
hat. (Eine weitere Erh6hung liber diesen Wert hinaus wilirde
im wesentlichen die Amplitude der y=-Impulse erh&hen und

so das Signal=-zu-Untergrund-Verh&dltnis verschlechtern.)

Dies bedeutet in der Praxis Gasverstdrkungswerte von 2-5,
Daraus ergibt sich die Notwendigkeit, rauscharme Vorver-
stidrker zu verwenden. Zur Reduzierung von Pile-up sollten
héchstens zwei, besser nur ein Z&dhlrohr an einen Vorver-
stdrker angeschlossen sein. Zur n-y-Diskriminierung sollten
die Z&dhlrohrimpulse m8glichst schon im Vorverstédrker mit
einer Zeitkonstante von max. 50ns differenziert werden. Zum
Schutz vor Stérimpulsen, die durch Kriechstrtme an der An-
odendurchfihrung des Z&hlrohrs entstehen kbnnen, sollte diese
von einem Schutzring umgeben sein, der auf Arbeitspotential

liegt.
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Zur Energieeichungwird ein Z&hlrohr mit einer kleinen Zu-
gabe von 3He benutzt (3He(n,p)t + 765 keV). Flir Detektoren
im Quellstrahlungsschatten des Brennelements, also hinter
dem Kollimatorspalt kann die Diskriminatorschwelle fest
auf 600 keV eingestellt werden. Geht man von 1 Stunde MeB-
zeit bei einer minimalen Aktivitdt von 10 Ci aus, so ge-

nigen 6 Z&hlrohre in der Anordnung wie auf Abb.3b.

Flir kiirzere MeRzeiten kdnnen auch Detektoren innerhalb des
Reflektors eingesetzt werden. Deren Diskriminatorschwellen
sollten wegen des stark von der Quellstdrke abhdngigen Sig-
nal-zu-Untergrund-Verhdltnisses wdhrend des Abklingens

der Quelle den jeweils herrschenden Bedingungen angepaft

werden.

8.3. Aufbau und MeBanlage

Zum Ausgleich der radialen und azimutalen Ortsabhédngig-
keit der Nachweiswahrscheinlichkeit mu8 das Brennelement
wdhrend der Messung mit einer Frequenz von einigen O.1 Hz
um seine Ldngsachse gedreht werden. Zum Ausgleich der axi-
alen Ortsabhédngigkeit muB es wdhrend der MeBzeit entlang
der L&ngsachse einmal in voller Lé&nge und unter Einhaltung
der radialen Abstédnde durch die eigentliche MeBapparatur
(Quelle, Reflektoren und Z&hlrohre) verfahren werden. Um
die Messung nicht durch das Strukturmaterial eines Trage-
geriists zu stbren, sollte das Element vertikal und frei
hdngend, etwa mittels einer Spindel, durch die MeBapparatur
transportiert werden.

Fir den Aufbau der MeBapparatur kann die Anordnung 3, Abb.3b,
als Anhaltspunkt dienen. Wenn keine Z&hlrohre innerhalb des
Reflektors eingesetzt werden, so kann man den Abstand des

Reflektors zum Brennelement verringern.
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Im Bereich der Z&hlrohre und des Reflektors, also etwa 100 cm
oberhalb bis 100 cm unterhalb der Quellebene muB eine Ab-
schirmung aus 1 mm starkem Cd-Blech angebracht werden, die
das Brennelement als Rohr umgibt und raumgestreute, therma-

lisierte Quellneutronen absorbiert.

8.4. MeBgenauigkeit:

Wegen der Abnahme der Quellstdrke durch radioaktiven Zer-
fall und wegen der Drifteffekte werden die Messungen, vor
allem bei l&ngeren MeBpausen, immer gegen ein Standardele-
ment vorgenommen, das in seiner Geometrie und Anreicherung
den zu untersuchenden Brennelementen mtglichst nahe kommt.
Die erreichbare Genauigkeit h&ngt aufer von der Genauigkeit
und Ahnlichkeit des zum Vergleich herangezogenen Standards

von folgenden Faktoren ab:

8.4.1 Ortsabhidngigkeit der Nachweiswahrscheinlichkeit

Die Béitrége der einzelnen Stdbe zum MeBSsignal weichen in
der Versuchsanordnung 3, Abb.3b, bis zu 30 % voneinander

ab. Bezogen auf das ganze Brennelement bedeutet dies eine
Unsicherheit von 0,6 %. Wird beispielsweise einer der Brenn-
sdbe durch eine Attrappe ersetzt, so kann je nach dessen
Position das MeBergebnis bis zu 0,6 % vom tatsdchlichen
235U—Geha.1t abweichen. Durch Optimierung der Spaltbreite
auf die Abmessungen des Brennelements oder Linearkombina-
tion des Signals aus den Ergebnissen mehrerer MeBkanile
nach der in Kap. 6 beschriebenen Art sollte obiger Fehler

jedoch auf weniger als 0,3 % reduziert werden kdnnen.

Die axiale Abhdngigkeit wird mit der Bewegung des Brenn-
elements durch die MeBanlage eliminiert, weil dabei alle
Bereiche des Elements eine bestimmte MeBposition durch-

laufen.
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8.4.2 Statistische Genauigkeit:

Die statistische Genauigkeit der Spaltneutronenzdhlrate
betrdgt fir folgenden Fall

- 124Sb—Aktivit'ait 10 Ci, also Ende der vorgeschlagenen

Lebensdauver
- Versuchsaufbau wie in Abb.3b

= 3 Z&hlrohrpaare hinter dem Kollimatorspalt

- Anreicherung des Brennstoffs 2,5 % 235U

- MeBzeit 60 Min

0,5 % bel einem Signal-zu-Untergrundverh&dltnis von etwa
100. Die Untergrundzdhlrate riihrt von der natlirlichen Ra-
diocaktivitdt sowie von ilberlagerten Quellstrahlungsimpulsen
her. Der Wert der Untergrundz&hlrate kdnnte exakt mit einem
Brennelement gemessen werden, das nur 238U enthdlt. Er kann
ndherungsweise bei Verwendung mehrerer Standards verschie-
dener Anreicherung extrapoliert oder mit einem Dummy aus

Bleistdben gemessen werden.

8.4.3 Drifteffekte

Je nach Art der verwendeten elektronischen Gerdte ﬁnd wegen
des durch y-Strahlung verursachten Z&hlrohreffekts (vergl.
Abs. 7.4.) koénnen Temperaturschwankungen von 1°C Zihlraten-
schwankungen bis zu 1 % zur Folge haben. Unter Umst&dnden
wirken sich auch Netzspannungsschwankungen auf die Z&hl-

rate aus. Daraus ergeben sich folgende Forderungen

1) Die MeBanlage sollte bei m8glichst konstanten Tem-

peraturen betrieben werden (Klimaanlage) .
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2) Zur Vermeidung von Netzspannungsschwankungen (etwa
durch Belastungsédnderungen) sollte eine Stabili-

sierung vorgenommen werden,

3) Zur Vermeidung des Z&dhlrohreffekts sollten die Z&hl-
rohre bei kleinen Gasverstdrkungen (2-5) betrieben
und eine sorgfdltige Abschirmung der Zé&hlrohre gegen

die y=-Strahlung der Quelle vorgenommen werden.,

Fir Ihre Unterstilitzung bei der Durchfiihrung dieser
Arbeit danken wir den Herren H. Massier und P. Kreuter
sowie der Betriebsmannschaft des van-de-Graaff-
Beschleunigers. Herr M. Kiichle hat uns mit vielen

Anregungen und Diskussionen unterstiitzt.
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Anordnung 1 Ano’rdnurng 2
! :

1 1?‘['Sb—(luelle 5 Bleisegment

2 ~ Be-Konverter , 6 Bleiziegelabschirmung
3 SWR-Brennelement (7«7 Stdbe) 7 Ni-Reflektor 20 mm
4 p - RiickstoBproportionalzdhirohr 8 Ni-Reflektor

Abb. 3a  Versuchsanordnungen 1 und 2
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2 9Be- Konverte_r
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4 p-Riickstof3proportionatzdhirohr

MeBkanal | —f'@
n — _@ B 5 Bleisegment
: 6 Bleiziegelabschimung

7 Ni-Reflektor 20mm

8 Ni- Reflektor  16mm
8 Cd-Abschirmung 1mm

Abb, 3b Versuchsanordnung
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