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A METHOD FOR THE DETERMINATION OF

THE Space-DEPENDENT TrRITIUM PrRODUCTION RATE

IN A Fuston ReacTor BLANKET MODEL WITH THE AID OF
SOLID-STRATE-TRACK DETECTORS

H, Geiser, P. Cloth, D. Filges, R. Herzing, ¥. Kirch

ABSTRACT

An experimental method for measuring the relative, space—depandent
tritium production in a blanket model of Lithium metal was de-
veloped. This method is based upon the registering of tracks of
tonizing particles in solids. The special problems connected there-
with are discussed.

Measurements of the tritium "breeding-rate” distribution were per-
Tormed and compared with results of transport~ and Monte-Carlo-

caleculations. lHear the neubron source, considerable deviations
result Independent measurements of the fast neubron filux distri-
bution show deviations with the same fendency. So it must be

+
L1
supposed that the caleulations are not correct.
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E1N VERFAHREN ZUR BESTIMMUNG DER ORTSABHANG IGEX
TRITIUMPRODUKTIONSRATE [N EINEM
FUSTONSREAKTOR-{IODELLBLANKET MIT HILFE voOu
FESTKORPER-SPURDETEKTORE N

von

H. Geiser, P, Cloth, D. Filges, R. Herzing, ¥. Kirch

KURZFASSUNG

Ein MeBverfahren zur Bestimmung der relativen, ortsabhingigen
Tritiumproduktion in einem Modellblanket aus Lithiummetall wurde
entwickelt, Dieser Methode liegt die Registrierung von Spuren
ionisierender Teilchen in Festkidrpern zugrunde. Die damit zusam-
menhingenden speziellen Probleme wevden diskutiert.

Messungen der Tritiumbrutratenverteilung wurden durchgefiihrt
und mit Ergebnissen aus Transport~ und Monte-Carlo-Berechnungen
verglichen, In der NHhe der Neutronenquelle ergaben sich erheb-
liche Abweichungen. Unabhidngige Messungen der schnellen Neutro-
nenfluBverteilung zeigen Abwelchungen mit gleicher Tendenz, so
daffi angenommen werden muB, daf die Berechnungen inkorrekt sind.
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1. EINLEITUNG

Eine der méglichen langfristigen Ldsungen des weltweiten Ener-
gieproblems scheint der Fusionsreaktor zu sein., Wegen der rela-
tiv niedrigen Fusionstemperatur erscheint z.Zt. ein Reaktortyp,
der auf Peuterium-Tritium-Fusion basiert, am leichtesten zu

verwirklichen.

Deuterium ist in geniligendem MaBe in den Ozeanen enthalten, da-
gegen kommt Tritium in der Natur kaum vor. Es ist daher not-
wendig, Tritium kinstlich herzustellen. Zu diesem Zweck wird
die Fusionszone eines zukiinftigen Reaktors mit Brutstoff
{Lithium) umgeben, aus dem iuber (n,t)=~Reaktionen Tritium ge-

wonnen werden kann.

Eine solche Umhiillung mit Brutmaterial nennt man Blanket. Bel
der Verschmelzung von Deuterium und Tritium in der Fusionszone
eines Reaktors entstehen t-Teilchen und Neutronen.

Im Blanket werden tliber Kernreaktionen der Neutronen mit Lithium,
a~Teilchen und Tritonen gebildet,

Fines der Schlisselprobleme fir den Bau eines zukinftigen Fusions-
reaktorsist ausreichende KErzeugung von Tritium im Blanket.

Es ist notwendig, mehr Tritium zu erzeugen, als bei der Fusion
verbraucht wird. Um diese speziellen Tritiumbrutprobleme zu
untersuchen, hat man am Institut fir Reaktorentwicklung der

KFA Jilich ein Lithiummetall-Modellblanket aufgebaut. Die Fu-
sionszone, die ja realiter eine starke Neutronenguelle darstellt,
wird hier mit Hilfe eines Neutronengenerators simuliert.

purch Messungen der ortsabhdngigen Tritiumbrutraten, der Neu-
tronenflufiverteilungen und Neutronenspektren an diesem Modell-
blanket werden theoretische Modelle und Wirkungsquerschnitte
getestet, um die heutigen Systemstudien hinsichtlich der Blanket~
neutronik abzusichern.

Ziel dieser Arbeit isgst es, eine spezielle Mefitechnik anzuwenden
und weiter zu entwickeln, um die a-Teilchen, die bei der Tri-
tiumerzeugung im Lithium ebenfalls entstehen, zu registrieren.

Tyitonen selbst sind schwer nachweishar, dagegen lassen gich




a~Teilchen mit Hilfe von sog. Festkdrperdetektoren gut nach-
weisen. Wenn es gelingt alle oder einen definierten Bruchteil
der im Lithium erzeugten o-~Teilchen nachzuweisen, hat man ein
MaBR fFfir die Tritiumproduktion gefunden. Ionisiereande Teilchen
rufen in einigen Festkérpern wie z.B. in Kristallen, Gldsern
oder Kunststoffen Spuren strahlungsgeschddigten Materials her-
vor. Die latenten Spuren lassen sich unter einem Mikroskop be-
ehachten., Die Anzahl der Spuren pro Flidche im Detektormaterial
ist ein Mafi fiir die Anzahl der registrierten Teilchen. Man
nennpt einen Detektor, der nach diesem Prinzip ionisierende

Teilchen nachwelist, Festkérperspurdetektor.

Mit Hilfe von Festkér@erspurtechniken sollen a-Teilchen iIn
Lithium nachgewiesen und damit Aussagen ilber relative ortsab-
hédngige Tritiumproduktionsraten im Modellblanket gemacht wer-

den.




2. DER FESTKURPERSPURDETEKTOR

Seit einigen Jahren ist bekannt, daf schwere geladene Teilchen
Spuren von strahlengeschddigtem Material Iin einigen FestkdOrpern
wie Iin Kristallen, Gldsern oder Kunststoffen hinterlassen. Diese
Tatsache nutzt man aus, um mit Hilfe sog. Festkdrperspurdetek-
toren (solid state track detectors) geladene Teilchen nnachzu~-
weisen., Ein Festkdrperspurdetektor ist also nichts anderes als
ein Stiuckehen {ca. 1 cmzj Detektormaterial in dem man mit Hilfe
einez Mikroskopes Teilchenspuren registriert. Die Anzahl der
Spuren pro Fldcheneinheit ist ein Maf flr die Anzahl der re-

gistrierten Teilchen.

2.1 Spurbildung ionisierender Teilchen in FestkOrpern

Der Mechanismus der Spurbildung in Festkdrpern ist 2.Zt. noch
sehr wenig bekannt. Eine genaue Analyse der Zusammenhidnge bei
der Wechselwirkung ionisierender Strahlung speziell mit or-
ganischen Makromolekiilen ist auBerordentlich schwierig. Man
verzichtet deshalb auf eine detaillierte Beschreibung mikros-
koepischer Vorgdnge und begnligt sich mit einer phdnomenolo-
gischen Beschreibung der Strahlenwirkung mit Hilfe mehrerer Mo-
delle., Am besten gesichert erscheint z.Zt. eline modifizierte
Art des "ion-explosion-spike"-Modells;welches von Fleischer

et al, /1/ entwickelt wurde. Danach werden beim Durchgang eines
geladenen Teilchens in einem kristallinen FestkGrper Elektronen
von den Atomen abgeldst, die als soyg. G6=Strahlen tiefer ins
Material eindringen. Die zurilckbleibenden positiven Ionen wer-
den durch Coulomb sche Abstofungskrifte von ihren reguldren
Gitterpldtzen losgerissen, so daB entlang der Tellchenbahn

eine groBe Zahl von Leerstellen und Zwischengitterpldtzen ent-

steht., In Abb. 2~} ist dieser ProzeB schematisch dargestelll.

Voraussetzung Fiir die Bildung einer Teilchenspur ist die schnelle
Zerstreuung der beim Tonisationsvorgang gebildeten Elektronen,
so daf Rekombinationen mit den positiven Ionen nur @ine unterge-

ordnete Rolle spielen. Als Detektormaterial kommen somit nur




Ysolatoren in Frage, da in Materialien mit hoher Leitungselek-
tronendichte (Metalle} oder hoher Defektelektronenbeweglichkeit

(Haibleiter) scfort Rekombinationen mdglich sind.
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Abb., 2~1: Spurbildung in einem kristallinen Festkdérper nach /i1/

a}) Yonisierung beim PDurchgang des geladenen Tellchens
b} Coulomb'sche AbstoBung der positiven Ionen

Silikatgldser und Kunststoffe auf Cellulose-und Polycarbonat-
basis finden als Detektoren hdufige Verwendung. Allgemein gilt,
daR in Materialien mit einem spezifischen Widerstand von
mindestens 2000 {1 cm latente Spuren stabil bleiben und mit
Hilfe von Elektronenmikroskopen direkt bechachtet werden kdénnen.
Bei den Ionisierungsprozessenin organischen Kunststoffen werden
Bindungsbriicken zwischen den Makromolekilen aufgebrochen und
sog. freie Radikale gebildet. Auf diese Weise entstehen chemisch
gesehen besonders reaktive Zonen. Diese Bildung freier Radikale
wizrd ausgenutzt, um mit Hilfe eines geelgneten Atemittels die
latenten Spuren zu vergrdBern und lichtmikroskopisch sichtbar

zy machen, denn das Atzmittel greift die strahlengeschddigten
Gebiete entlang der Teilchenspur stdrker an, als die nicht

geschéddigte Umgebung.




2.2 Allgemeine Nachwelisbedingungen

Verantwortlich Fir die Erzeugung von sichtbaren Spuren, 1ist der
mittlere differentiells Energieverlust %%, den die Teilchen

im Detektormaterial erleiden. Eine allgemeine Begschreibung /2/
Fir den Energieverlust schwerer geladener Teilchen ist mit

Hilfe der Bethe-M&ller Formel méglich:

- 2
dE _ 4wN-z-z'e [1092!!:0’ In(i—Bz)--SZti
dx 2
me v [

N = Anzahl der Atome/cm]

Z = Ordnungszahl des Materials

z = Ladung des Teilchens

e = elektrische Elementarladung

m = Ruhmasse des FElektrons

v = Teilchengeschwindigkeit

y = mittleres Anregungspotential (linear mit der Kernladungszahl)
8 = v/¢ = Peilchengeschwindigkeit zu Lichtgeschwindigkeit

Man erkennt, daR g% umso kleiner wird, je grdfBer die Teilchen-

energie wird und umso gréfer wird, je gréBer die Ladung des

, , . E . ¢ , ,
Teilchens ist. Proportional zu dE ist die spezifische Yonisation

dx
%%, das ist die Anzahl der pro Wegeinheit gebildeten Ionen.

Da angenommen wird, dafl dhnlich wie bei Ionisierung in Luft,
die Energie zur Bildung eines JIonenpaares in einem Festkérper
ein konstanter Betrag ist, ist die pro Volumeneinheit aufge=
nommene Energie ein Maf fiir die Srtliche Schédigung. Dadurch
kann das ausgesprochene Schwellwertverhalten, wie es hei Fest-
kérperspurdetektoren auftritt erklért werden,
Diese Ergebnisse, die bereits 1930 von Rutherford und Chadwick
fir die spez. Ionpisation von Q-Teilchen in Luft gefunden wurden
(Abb. 2~2) lassen sich in modifizierter Art auf Festkdrper

dE

bbertragen. In Abb., 2-3 ist {mm

Funkti , _
dx}REL als unktion der Teilchen

energie aufgetragen.

az

dx)REL nur der Anteil, der tatsdchlich vom Fesgt-~

Dabei ist (
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Abb, 2-2: Spezifische Ionisation von G~-Strahlen in Luft als
Funktion des Weges bzw. der Energie

a1 02 05 1 2z 5 10 20 50
Energie [MeV/Nukleon]
Abb. Z2-~3: Energieverlust (berechnet) geladener Teilchen als
Funktion der Energie pro Nukleon




kérper aufgenommen wird (restricted energy loss). Der Anteil,
der durch die abgestreiften Elektronen grofier Reichwelite (einige
mm) transportiert wird, wurde subtrahiert., Oberhalb eines vom
Detektormaterial abhdngigen kritischen Energieverlustes, kénnen
alle Teilchen sichtbhar gemacht werden. In Abb. 2-3 sind die
Nachwelsschwellen fiir zwel in dieser Arbeit verwendete Detektor-~
materialien eingetragen. Der Nachwelis ionisierender Teilchen

in Festkdrpern ist also energieabhdngig. Wenn man bestimmte
Teilchen nicht registrieren will, muB man ein Detektormaterial
finden, dafB aufgrund seiner Nachwelsschwelle diese Teilchen
ausschlieft,

Daneben ist bei der Registrierung von Teilchen auch auf das

spaezielle Atzverhalten der Detektormaterialien zu achten,.

Die Entwicklung der Teilchenspuren in einem Atzbad hédngt in
komplizierter Weise von vielen Parametern ab. Neben der Ausg-
wahl des Ktemittels Fir die einzelnen Detektormaterialien sind
Atzdauer, Konzentration und Temperatur des KAtzmittels wichtige
GréBen. Oft werden auch spezilelle KEtzverfahren wie Atzen im
Ultraschallbad oder Ztzen unter Einwlirkung von Ozon angewandt.
pDie Atzbedingungen miissen Ffiir verschiedene Detektormaterialien
und verschiedene Teilchen experimentell ermittelt werden.

Vom Atzmittel werden nicht nur die strahlengeschddigten Stellen,
sondern auch die gesamte Oberfliche des FestkdSrpers angegriffen.
Feilchenspuren werden nur dann sichtbar, wenn der Winkel ©,

zwischen Oberflédche und Spur kleiner als ein durch die Beziehunyg

@c = arc cos {VB/VT)

festgelegter kritischer Einfallswinkel ist. Dabei ist VB {bulk
etching rate) die Atzgeschwindigkeit senkrecht zur Detektor-
cberfldche und V_ (track etching rate) die Atzgeschwindigkeit

T
in Richtung der Spur.
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Abhb. 2~4: Skizze zur Definition des krit. Winkels @c

= Spurlénge
= abgedtzte Oberfldche, § = VT cos @C

& = krit, Einfallswinkel

Der krit. Einfallswinkel ist fiir jedes Material eine Koenstante,
die aber von den speziellen Atzbedingungen abhdngt. Fir die

in dieser Arbeit verwendeten Materialien ist der krit. Winkel
bekannt /3/ und betrdgt ca. 867,

Obwohl der zur Registrierung notwendige Energieverlust %%
bei vielen Teilchen, z.B. Spaltfragmenten, Immer erreicht wird,
kann die FNachweiswahrscheinlichkeit kleiner als 1 sein. Aus
Abb, 2-4 erkennt man, daB die Registrierung auch vom Raumwinkel

$! abhidngt, unter dem die Spuren beobachtet werden. Die Nach-

welswahrscheinlichkeit € ergibt sich aus:

il

2m 6
1 i ©
£ = — [ di = e J f gin 0d¢do
41 47
o0

£ = L (1~ cos & }
P o




Daer Faktor §=gibt an, daffl im Mittel nur die HEiIfte aller auBer-
halb des Detektors erzeugten Teilchen registriert wird. Bel
Prozessen in denen mehrere ionisierende Teilchen gleichzeitig
erzeugt werden, ist € noch mit der Anzahl der pro ProzeB frei-

werdenen Teilchen zu multiplizieren.

2.3 Anwendung von Festkérperspurmethoden

Da Festkdrperspurdetektoren absolut unempfindlich fiir Teilchen
sind, deren Energieverlust unterhalb des fir das Material

krit. Wertes liegt, werden sie vor allem beli kernphysikalischen
Mgssungen eingesetzt, wo stdrender Untergrund z.B. durch v- und
B~Strahlung den Einsatz anderer MeRmethoden unmdglich macht.
Insbesondere verwendet man Festkdrperspurverfahren bei der
Registrierung von Spaltfragmenten aus (n,f)-Reaktionen, zur
Altersbestimmung von Materialien, zur Neutrconendosimetrie, zur
Untersuchung kosmischer Strahlung und zur Registrierung von

o-Teilchen.

Material (éﬁ) in Mev/mg/cmz Leichtestes
dx] REL nachwelishb. Teilchen
Cellulosenitrat Z H
Celluloseacetobutyrat 2 He
Polycarbonat 4 He
Polyester 4 g
Glimmer 13 g1
Mikroskopierglas Is5 5
Zirkon 1g Ca

In der Tabelle sind die Nachweisschwellen einiger gebrduchlicher

Detektormaterialien angegeben. Die Verwendung mehrerer Detektoren

dE

mit unterschiedlichen Fw~ ~Werten erdffnet die Mdglichkeit

dX)REL
Energiespektrometrie zu betreiben. Daneben kdnnen auch aus purch-
messeranalysen der Atzspuren Aussagen lber Energie- und Winkel-

verteilung von Teilchen gewonnen werden,




3, REGISTRIERVERHALTEN VON DETEKTORMATERIALIEN

Es sollte eine Reihe von Messungen mit Hilfe der Festkérper-
spurregistrierung am Modell~Blanket durchgefihrt werden. Ein
spezieller Detektor sollte entwickelt werden, der -Spuren aus
Li (n,0)t-Prozessen registrieren kann, und damit Aussagen lber
die relative Tritiumproduktion im Blanket liefert.

Dazu war es notwendig, das Registrierverhalten verschiedener
Detektormaterialien zu untersuchen. Speziell muBten Konkurrenz-
reaktionen, die im Detektormaterial selbst stattfinden und auch

a-Spuren erzeugen, ndher betrachtet werden.

3.} Registrierung von Spaltfragmenten

Der Detektor besteht aus einer Kombination einer Folie aus
spaltharem Material und einer Polycarbonatfolie (Abb. 3-1 }.

In der Spaltfolie werden durch Neutronen Spaltungen hervorge-
rufen. Die dabei entstehenden Spaltfragmente kdénnen Iim Detektor-
material registriert werden., Die Anzahl der Spuren auf der ge-
dtzten Detektoroberflidche ist ein MaB Fir den NeuwtronenflufR am

Ort des PDetektors.

3.1.1 Quantitative Bestimmung des Neutronenflusses

Um eine Beziehung zwischen Spurdichte und NeutronenfluB herzu-
stellen betrachtet man eine Spaltfolie, deren Dicke gréfer sei
als die maximale Reichweite der energiereichsten Spaltfragmente.

(AbbL., 3-1}

Die Spurdichte N ist mit dem Neutronenflufl ¢ wie folgt ver-

knidpfe:




__Spaltfolie

0
-

™ Detektorfolie

Abb. 3~1: 8Schematische Darstellung eines Detektors

Dabei sind:

jat
it

Zahl der spaltbaren Atome pro cm® der Spaltfolie

Q
it

Spaltguerschnitt

£ = Nachweiswahrscheinlichkelit (vergl. Abschn. 2.2)

Die Anzahl der spaltbaren Atome pro cm® der Spaltfolie berechnet

sich nach:

NL
n, = = o R
A
NL = Loschmidtsche Konstante
A = Atommasse des Spaltstoffes
p = Dichte des Spaltstoffes
R = mittl., Reichweite der Spaltfragmente in der Spaltfolie

Wenn man Iin der cobhigen Formel alle GrdBen kennt, ist es im Prin-

zip méglich eine guantitative Bestimmung des Neutronenflusses




zu machen. Der grépfte Unsicherheitsfaktor diirfte aber in der
genauven Bestimmung der Reichweite der Spaltfragmente Iin der
Spaltfolie liegen. Im allgemeinen wird man sich mit einem
Mittelwert der Reichweite von schweren und leichten Spaltfrag-

menten zufrieden geben missen.

In der Tabelle s5ind berechnete mittlere Relichweliten von Spalt-

fragmenten einiger Spaltmaterialien zusammengestellt. /6/

Spaltmaterial R in mg/cm?
Th-Metall lo,23
Uinat}~Metall 9,48
2”{;02 7,77
2355}02 7,82
23?’?1;02 7,70

Beriicksichtigt man, daB die Spaltfragmente unter beliebigen
Winkeln in die Detektorfolie eindringen, so wird an Stelle von
R eine mittlere Normalkomponentes E& in die obige Formel esinge-

setzt:

Spattfolie

Detektorfolie

Abb. 3-2: Detektorgeometrie zur Ermittlung von Eé




Man erhdlt E; durch Mittelung von R idber den Raumwinkel in dem

die Registrierung erfolgt:

B cos & sin O 4@
sin? 0O

I-cos Gc
sin 046

Mit dieser Beziehung ergibt sich fir die Spurdichte:

N
ch@gf««—-l:—i~p-£ sin%0
A 2 “

Gf ist dabei im allgemeinen von der Neutronenenergie abhédngig.

Das Ergebnis I1st also immer eine Aussage iber den integralen
NeutronenfluB oberhalb einer vom Spaltmaterial abhdngigen
Energieschwelle. Es kann nur so genau sein, wie der Spaltquer-
schnitt im betreffenden Energiebereich bekannt ist. Bei unseren

232

Messungen wurde Th als Spaltfolie verwandt. Die Spaltschwelle

liegt bei Th bei etwa 1,10 MeV (Abb. 3-3).

E A
203 . /
&

01

8 10 12 14 16
En-MeV

Abb. 3-3: Spaltguerschnitt O_ als Funktion der Neutronenenergie

F
Fiir 232Th




3.1.2 Richtungsabhdngigkeit

Im Blanket liegen die HauptfluBRantelile bei hohen Neutronen-
energien. Es ist aber bekannt, daf die Kernspaltung bei hohen
Neutronenenergien stark anisctrop ist. Da die Spaltfragment-
registrierung schon zur Messung der Richtungsabhdngigkeit der
Kernspaltung benutzt wurde /7/, ist auch umgekehrt eine richtungs-
abhdngige Anzeige des Festkdrperspurdetektors zu erwarten. Die
Anisctropie der Kernspaltung kann unter Vernachldssigung hdherer

Glieder beschrieben werden durch:
2
WiB) = § + b cos 9

Dabei ist 6 der Winkel zwischen der Einfallsrichtung der Neu-
tronen und dem Kernfragment, b Iist der sog. Anisotropiepara-
meter, er betrdgt bei einer Neutronenenergle von 14 MeV fir

Thorium b = o, 86 i o,38.

Die GréRe der Richtungsabhdngigkeit /8/ kann mit Hilfe einiger
Annahmen berechnet werden. Abb. 3-4 zelgt eine Skizze zur Be-
rechnung der Richtungsabhdngigkeit fiir Spaltfragmentspuren.
Der Neutrconeneinfall ist durch den wWinkel o definiert. Bel

o o= Oo fFallen die Neutronen senkrecht ein, bei o = 900 Fallen

die Neutronen parallel ein.

In einem beliebigen Punkt der Koordinaten (r, ¢. &) soll in
der Spaltfolie eine Kernspaltung stattfinden. Das Kernfragment
legt den Weg r zurick, und soll im Punkt A registriert werden.
Die max. Reichweite ist Toax = R.

Die Anzahl N der im Punkte A des Detektors registrierten Spalt-

fragmentspuren ist proportional.

N v J Ea (I + b 00528) cog B dv

r




Fallen die Neutronen unter einem beliebigen Winkel o ein, so

gilt:

cos 8 = (gin o sin & cos O + cos o cos 8)

Nach Integration

2 . 2 , 2
N v 1 + b (I+c0528 }) cos o o+ S sin B8 sin o
c ol
2 2
a) senkrechter Neutroneneinfall:
2
N v 1 o+ &3 {l1+cos Sc)
b} paralleler Neutroneneinfall:
Z
Nm1+§w sin" 0
Fol
4
Betrachtet man die Spezialfidlle o = o® {senkrechter Neutronen-
einfall}) und o = 900 {paralleler Neutroneneinfall)}, s¢ erkennt

man, daB die Anzeige eines Detektors mit Spaltfolie richtungs-
abhdngig ist. Diese richtungsabhdngige Anzeige ist aber Ffir
HMessungen im Blanket wegen der starken Vorwértsstreuung der
Neutronen unginstig.

Es 148t sich aber zeigen, daR die Summe der Anzeligen zweler
Detektoren, die gegeneinander um 30° gedreht angeordnet sind,
richtungsunabhdngig ist.

Flir Messungen des Neutronenflusses im Modellblanket wird des-

halb immer eine Anordnung von gekreuzten Detektoren verwendet.
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Abb. 3-4: Skizze zur Berechnung der Richtungsabhidngigkeit

Darstellung in Polarkoordinaten (r, ¢.,0)

3.2 Registrierung von 4-Spuren

Da w-Teilchen wesentlich geringere g% - Werte 1Im Detektormaterial
erreichen, als Spaltfragmente (vergl. Abb. 2-3}, sind auch andere
Registrierungseigenschaften zu erwarten. Daneben treten bel hohen
Neutronenenergien spezielle Schwierigkeiten durch sog. Rickstof-

prozaesse im Detektormaterial selbst auf, deren Spuren sich den

G-Spuren lberlagern.

3.2.1 Untersuchung verschiedener Detektormateriallien

Es scllte ein Detektormaterial gefunden werden, das oa-Spuren
aus Li{n,a}T-Prozessen registrieren kann. 2Zu diesem Zweck wurde
zundechst eine Reihe von verschiedenen Materialien mit g-~Tellchen

bestrahlt. Als a-QOuelle wurde dabel ein zglkm—Préparat benutzt,




- 4]

chem,Bezeichn.iHandelsname Hersteller {relativei Folien- Atzbedingungen
Empfindl] stéarke Mittel Zeit Temp
mm min %
Celluliose Celluloid Schildkrot 1,0 0,2 NaOH 30% 20 4o
Nitrat lo6-01 Kodak 1,0 0,1 NaOH 26% 3 55
LR-115/11 Kodak 0,15 0,009 NaOH lo% 65 60
0,25 0,013 NaOH lo% 99 6o
0,35 0,020 NadH lo% 180 60
Cellulose Triafol TN Bayer 0,30 0,3 KOH  3o0% 6o-180 6o
Acetat Triafol TX Bayer 0,30 041 KOH 30% 6o-180 6o
Cellulose
Acetobutyrat Triafol B Bayer 0,20 0,3 KOH 30% bo-180 60
Polycarbonat Makrofol E Bayer 0,10 0,3 KOH 3o0% 120 6o

Tabelle 1: Zusammenstellung einiger Eigenschaften von untersuchten Detektormaterialien




das nur etwa [0 keV maximalen Energieverlust in Vorwdrtsrich-
tung durch Selbstabscrption hatte. Die Energie der o-Teilchen
konnte durch Abbremsung 1In Makrofol KG~Folie verschiedener
Stdrke (Abb. 3-5) variiert werden.

Geelignete Atzhedingungen fiir einige Detektormaterialien wurden
gefunden. Daneben wurden bereits aus der Literatur bekannte

Atzverfahren /11, 12/ iiberpriift,.

Eine Ubersicht iliber die gefundenen Eigenschaften untersuchter
Materialien ist in Tabelle I zusammengestellt. Bei den Be-

2l am-q-Teilchen konnte festgestellt werden,

strahlungen mit
daff in allen untersuchten Materialien o-Spuren sichtbar gemachs
werden konnten. Dabel zeigte sich, dafB die beiden Cellulose-

nitrate, Celluloid und loé6-0l, am empfindlichsten waren.

3.2.2 Energieabhdngigkeit

Verschiedene Autoren /13, 14/ haben schon auf eine energieab-
hdngige Registrierung von o-Teilchen hingewiesen. Da bei o=
Teilchen aus Li{n,0)T-Reaktionen o-Energien von 1-5 MeV auf-
treten, mufite die Energieabhdngigkeit fir die Registrierung

in diesem Bereich untersucht werden.

Die Ausgangsenergie der 2481 pmeq-Teilchen betréidgt 5.44 MeV (13%)
und 5,48 MeV (87%). Durch Abbremsung in Makrofol KG-Folis ver-
schiedener Stdrke wird eine definierte Energiednderung der

a-~Telilchen erreicht. (Abkh. 3-5}

Untersucht wurde der Energiebereich 1-5 MeV, Die Nachweiswahr-~
scheinlichkeit fir alle untersuchten G-Ensrgien betrégt aufgrund
von g% - Betrachtungen W = 1. Allerdings wurde Ffestgestellt, dahB
die zu hdheren Energien gehérenden Spuren systematisch erst nach
ldngerem Atzen erscheinen., Bei ldngeren Atzzeiten werden die
Spuren zunehmend iberdtzt und verlieren wieder an optischen
Kontrast. Diese Tatsache kann bewirken, daf die energieintegrale

Nachweliswahrscheinlichkeit bei einem sehr breiten Energiespektrum

zu keiner Zeit W = 1 sein kann.




MeV

Hestenergie
r..,

Makrofol \\

0 A |
0 10 20 30 Dicke Mm

Abb. 3-~5: Abbremsung von 5,48 MeV w-Teilchen Iin Makrofol
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Abk., 3-6: Reglstrierung von a-Teilchen verschiedener Energie




In Abb. 3-6 ist eine Erkldrunyg fir diesen Sachverhalt anschaulich
dargestellt, Die hochenergetischen a-Teillchen erreichen erst
nach einer gewissen Wegstrecke im Material den zur Registrierung
notwendigen g% - Wert, Wihrend die Spuren der niederenergetischen
Teilchen bereits vollstdndig ausgedtzt sind, hat das Htzmittel
die Gebiete der gleichhohen Srtlichen Schédigung durch Teilchen
héherer Energie noch nicht erreicht,

Die Gebiete der ausreichenden Srtlichen Schiddigung sind in Abb,
3~6 schraffiert gezeichnet.

Bei der Spaltfragmentregistrierung treten diese Probleme nicht
auf, da Spaltfragmente aller Energien sofort den notwendigen
Energieverlust im Material erreichen.

Als Ergebnis der Energieuntersuchung 148t sich folgendes fest-
halten:

Makrofol E und Triafol B kommen als PDetektormaterial fiir a~Spuren
aus Lifn,u)~FEeaktionen nicht in Frage, da der Registrierbereich
bei diesen Materialien max. 2 MeV betrdgt. Triszfol TN und Tria-
fol TX haben einen Registrierbereich von 3 MeVs

Pgn grioften Registrierbereich weisen alle Folien aus Cellulose-
nitrat auf, mit denen man o-Spuren Uber den gesamten Energiebe-
reich bis 4 MeV bei einer einzigen Atzzeit registrieren kann. Bei
unseren weiteren Versuchen wird deshalb ausschiliieBlich Cellulose-

nitratfolie zur O=-Spurregistrierung verwendet.

Pie Energieabhdngigkeit der o-Spuren erdffnet eline interessante
Méglichkeit der Energiebestimmung von o~-Teilchen. Da der Purch-
messer der Spuren unter anderem von der Einfallsenergie der
Teilchen abhdngt, (Abb. 3-7) lassen sich anhand ven Durchmesser=
analysen Aussagen lbser die Energieverteilung von a~Teilchen

gewinnern.




Abb, 3-7: Durchmesser von ou-Spuren in Cellulosnitrat als

Funktion der oa-Energie nach /i5/

3.2.3 RickstoBspuren und (n,o)-Reaktionen

Bei Bestrahlungen mit schnellen Neutronen Ffinden im Detektor-
material selbst eine Relhe von (n,a)~Reaktionen mit Sauerstoff-
KEohlenstoff- und Stickstoffatomen statt. Daher werden viele
t-Teilchen im Detektor registriert, ohne daB eine duBere o=~
Quelle vorhanden Iist. Eine andere sehr stdérende Nebenerscheinung
ist die elastische Streuung schneller Neutronen an den Atomen
des Detektormaterials.

Bei der Streuung ven energiereichen Neutronen an Atomkernen
kénnen Elektronenhiille und KRern voneinander getrennt werden.

Die zurilickbleibenden hochionisierten Rilckstofikerne kénnen ihrer-
seits im Detektormaterial sichtbare Spuren erzeugen. Es ist
erforderlich abzuschéidtzen, wie grof der Untergrund durch Rilck-
steBSspuren auf der Detektorfolie ist. Dazu ist es notwendig

drei Fragen zu untersuchen:




!. Energie der €,N und O-~RilckstoBionen
2. Reichweite der RiickstoBionen als Funktion ihrer Energie
im Detektormaterial
3. Zahl der Rilckstoflspuren pro Neutron und Flécheneinheit des

Detektors

Mit Hilfe von Energie und Impulssatz ist eine Berechnung der
Energien von C,N und O-RickstofBiocnen méglich. Fir nicht relati-
vigtische Teilchen gilt im Labkorsystem beil Erhaltung von Energie

und Impuls /16,17/:

E_ = E' + E
It

~y

..... L
2 M E! g + 2 . E. co
V2w, sy cos v+ V2w g cos b

Vou e
I n

v A > ¥ y - /9 m B - i
0 VZMn B! sin Y \/2 M. E, sin o

Daraus folgt fir die mittlere Energie der RilckstoBteilchen:

(¥ + M)
i

Dabei ist

= Anfangsenergie des Neutrons

3o
t

= Epnergie des Neutrons nach dem Stof

= Masse des Neutrons

e’

kin. Energie des RiickstofBions

= Masse des Rickstofiions

S S - B < I o
i

= Winkel zwischen gestreutem Neuvtron und urspringlicher
Einfallgsrichtung des Neutrons
$ = Winkel zwischen gestreutem Ion und urspringlicher Ein-

fallsrichtung des Neutrons




Anhand der Energie kann man auf die Reichweite der Teilchen
im Detektormaterial schlieBen. Heckmann und Barkas /18/
geben die Reichweite eines Ions der Masse M, der Kernladung

Z und der Geschwindigkeit (kin. Energie) Bc an:

R(B) = "— X(B) + R__, (B

Dabei ist MB) die Reichwelte eines Protons mit der Geschwindig-
keit Be (¢ = Lichtgeschw. B = %). R__, (B) ist eine GrésBe,

die die Neutralisation des Ions durch Elektroneneinfang lédngs

des Weges korrigiert. Eine Zusammenfassung von Energie-Reich-
welte-Berechnungen ist in /19/ gegeben.

Energien und Relichweiten in Cellulosenitrat wurden mit Hilfe

der angegebenen Formel fir C,N und O-Riickstofkerne und Neutronen-

energien zwischen 4 MeV und 14 MeV berechnet.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 zusammengestellt.

Aus der prozentualen Zusammensetzung des Detektormaterials

an C,N, O-Atomen, 1ldft sich ungefdhr die Zahl der RilckstoBspuren
pro cm? und Neutron abschidtzen, wenn man lber den gesamten
Energiebereich die Streuguerschnitte mittelt. Cellulosenitrat
enth&lt 25% ¢, 60% O und 11,7% N. Die Gesamtzahl der Rilckstofl-

spuren pro em? N 148t sich bestimmen aus:

mit




Kohlenstoff

Stickstoff

Sauerstoff

En £ Re “elC Ey Ry T 1N Fo "o %610
MeV MeV ui barn MeV L barn MeV um barn
4,0 0,57

5,0 0,71 1,21 1,158 0,62

b,0 0,8h 1,37 o,87 0,75 1,2¢ 1,0

7,0 5,99 1,45 0,56 0,87 1,35 0,80 0,78

8.0 1,14 1,60 1,29 0,99 1,48 0,80 0,89 1,17 0,51
9.0 1,28 1,76 0,74 1,12 1,61 0,87 1,00 1,29 0,78
io,0 1,42 1,80 0,79 1,24 1,75 0,90 1,11 1,41 0,77
il,0 1,56 1,97 1,36 1,87 0,960 1,22 1,52

12,0 1,70 2,03 1,49 1,99 0,99 1,33 1,63 0,98
13,0 1,84 Z,09 1,62 2,11 1,44 1,74

14,0 1,99 2,15 0,77 1,74 Z.21 0,87 1,65 1,85 0,88

Tabelle 2: Energien und Reichweiten von RickstoBkernen in Cellulosenitrat

yeo-
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Neutronenflufi n - cm °
gemittelter Streuwirkungsqguerschnitt
Konzentration der Atome pro cm?
Loschmidt-Konstante

Kenzentration an ¢, N, ©

UelC (5 ~ Io MeV} = o,%6 b
GelN {6 -~ ioc MeV) = 0,93 b
gelO (8 ~ lo MeV)} = 0,73 b
NC = 3,82 - 1018 Atome/cm2
NN = 1,53 - Iolg Atome/cmz
Ng = 6,89 - 1018 Atome/cm2

ergibt sich die Zahl der RiickstoBSspuren pro Neutron bei einer

aktiven

Petektcocrdickese von 3o um:

i+ 1o ® 5
o1 ; RuckstoBsp. /Neutron

I 01w
=
¢

Mit Hilfe der gleichen Methode kann man versuchen, eine Ab~-

schétzung der o-Spuren aus {(n,o)~Reaktionen Im Detektormaterial

zu finden. Im einzelnen finden folgende {(n,u}-Reaktionen statt:

1z
C + n
6

lnN +
7

186 4+ n
8

— o+ zBe -~ 5,7 Mev (Ea = 39 mb)

—> g +''B - ©,15 MeV (gé = 164 mb)
5

—> g +'3Cc - 2,2 Mev {"c?a = 58 mb)
[




Bei der Berechnung der Energien der Reaktionsprodukte ist die
Reaktionsenergie { fiir die einzelnen (n,a)-Prcozesse zu berick-
sichtigen. Danach erhdlt man die Energie der Reaktionsprodukte

aus:

MQ + 2
E(x - £ = (En + 0}
(¥ o+ M.}?
n
_ 2 M M
= E o+
Eil { n o)

2z
M 4 M
{n l}

Fine Zusammenstellung der berechneten Energien und Relichweliten

ist in Tabelle 3 gegeben.

Nimmt man wieder iiber den gesamten Energiebereich gemittelte
Wwirkungsgquerschnitte fir die einzelnmen (n,o}-Prozesse an,
so ergibt sich bei einer aktiven Detektordicke von lo Um ein

g-Untergrund von:

T g : Ni-ﬁ 4 - 1o ° g~-Spuren/Neutrcn

Eine Abschdtzung des eigentlichen MeBwertes von a~Teilchen

aug Li(n,o)T-Reakticnen in der LIOH-Schicht des Detektors erhdlt
man durch eine &hnliche Betrachtung. Uber einen Neutronen-
energiebereich von 4,7 big 14 MeV erhdlt man einen mittleren
Wirkungsquerschnitt fiir (n,a)-Reaktionen in natirlichem Lithium

vaon:

g (4,7 - 14 MeV) = 470 mb
n,o




Kohlenstoff Stickstoff Saverstoff

Eﬂ ga RG s ta Ra o, Ta Ra s,
MeV MeV um mb MeV pm mb MeV ulm mb
4,0 3,37 13,6 365 1,60 5,30 76
5,0 4,25 19,2 230 2,49 9,07 89
6,0 0,25 1,07 1 5,12 25,2 95 3,38 13,6 16
7,0 1,11 3,52 lo 6,0 32,5 4o 4,27 19,3 63
8,0 1,97 6,8 74 6,87 40,9 60 5,16 25,5 50
9,0 Z,83 10,66 59 7,75 49,2 6,04 33,0 71
lo,0 3,68 15,5 126 8,63 55,5 6,93 41,4 86
11,0 4,55 21,4 9,5 66,2 7.85 49,8

12,0 5,4 27,6 lo,4 64,4 8,75 56,2

13,0 6,25 35,0 11,3 68,0 9,65 60,8

14,0 7,15 43,6 12,2 71,6 lo,55 65,0

Tabelle 3:

Energien und Reichweiten von a~Teilchen aus {n,a)}-Reaktionen in Cellulosenitrat

e, éz s
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Abb. 32~8: Erscheinungsformen von Teilchenspuren in verschiedenen

Detektormaterialien
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g-Spuren/Neutron

Aus diesen Abschdtzungen der Reaktionsraten 148t sich erkennen,
daf etwa 65% aller Spuren als Untergrunderelgnisse 2Zu werten
sind. In den spiteren Messungen konnten diese Abschdtzungen

im wesentlichen bestdtigt werden.

In Abb. 3-8 ist ein zusammenfassender Uberblick iber die Erschei-~-

nungsformen von Teilchenspuren in verschiedenen Detektormaterialle

gegeben. Spuren von o-Teilchen aus Li(n,a) T-Reaktionen in

Cellulosenitrat sind in Abb. 5-6 dargestellt.

3.3 Nachwels von Tritonen

Wie bhereits ausgefiihrt, soll die rel. Tritiumbrutrate iiber

den Nachweis der gleichzeitig entstehenden a-Teilchen bestimmt
werden., Es erhebt sich nun die Frage, ob auch Pritonen im De-
tektormaterial nachgewiesen werden kdnnen. In einer frilheren
Arheit /20/ wurde bereits die Frage nach dem gleichzeitigen
Nachweis von o-Teilchen und Tritenen aus Li(n,a}T-Reaktionen
verneint. In anderen Arbeiten /21, 22/ werden jedoch Tritonen-

und Protonenspuren in Cellulosenitrat nachgewiesen.

Anhand von %% Betrachtungen (Abb., 3=-9) 148t sich diskutieren,
unter welchen Bedingungen Tritcenen nachgewiesen werden.

Abb. 3~9 zeigt den berechneten Energlieverlust %%, den die
einfallenden Teilchen in Cellulosenitrat erleiden, als Funktion
der Teilchenenergie /21/.

Wie in Abschnitt 3.2.2 ausgefiihrt, wurden die Atzbedingungen

so gewdhlt, daB gerade noch a-Teilchen von 4 MeV nachgewiesen
werden., Das zugehdrige Bremsvermdgen, das a-Tellchen von 4 MeV
erreichen betrdgt 1,05 MeV - cmz/mg. Die Nachweisschwelle ist
im pPiagramm durch einen Pfeil gekennzeichnet. Wie aus Abb. 3-9

erkennbar ist, erreicht nur ein geringer Bruchteil der Tritonen
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Abb. 3-9: Energieverlust geladener PTeilchen in Cellulosenitrat

nach /21 /

und Protonen diese fir die Registrierung notwendige Material-
schddigungsrate. Das bedeutet, daB Tritonen und Protonen unter

den gewdhlten Atzbedingungen praktisch nicht nachgewiesen

werden.

Es ist zwar mdglich, die Atzbedingungen so zu widhlen, dah
Tritonen und a~Teilchen nebeneinander sichtbar werden. Das
MeRergebnis verliert jedoch dann an Aussagekraft, da neben den

t=-Teilchen und Tritonen auBerdem noch Rickstofiprotonen re-

gistriert werden.




4. DAS BLANKET-EXPERIMENT

Mit Hilfe der Festkérperspurregistrierung werden in dieser
Arbeit Messungen an einem speziellen Experiment zur Fusions-
reaktortechnologie, dem sog. Blanket-Experiment, durchgefilhrt.
Als Blanket berzeichnet man die Umhillung der Fusionszone esines
spdteren Fusionsreaktors mit Brutstoff und Kihlmittel. Ein
Modell eines Blanket wurde am Institut fir Reaktorentwicklung
der EKernforschungsanlage Jitlich aufgebaut. Neutronenphysika-
lische Messungen an diesem Modell sollen mit bereits vorhandenen
Rechnungen verglichen werden. Der physikalische Hintergrund

zu diesem Experiment soll im folgenden kurz aufgezeligt werden.

4.1 Thermonukleare Reaktlonen

Die Energiegewinnung mit Hilfe eines Reaktors beruht allgemein
darauf, daR die mittlere Bindungsenergie pro Nukleon bei den
leichtesten und den schwersten Kernen geringer ist, als bei
Kernen mittlerer Massenzahlen. Im Pringzip list es deshalb mdglich,
entwaeder aus der Spaltung schwerer Kerne oder der Verschmelzung
leichter Kerne den Differenzbetrag der Bindungsenergie zu ge-
winnen,

Bei einem Fusionsreaktor hdngt die Energiegewinnung sehr stark
von der Auswahl des Brennstoffs ab. Wegen des starken Anwachsens
der CoulombabstoRung mit wachsender Kernladungszahl, kommen

nur Verschmelzungsreaktionen sehr leichter Elemente In Frage.
Man denkt dabel in erster Linie an D-D, D-T und D - He®-Reak-
ticnen, da diese von allen mdglichen Fusionsreaktionen den

héchsten Wirkungsguerschnitt haben.

1) D 4+ D —> He® + n + 3.2 MeV (Neutronenzwelg)

> T + p + 4.0 MeV {Protonenzweliqg)
2) D + T me=> He' + n 4+ 17.6 MaV

3) D + He® ——> He' + p + 18.3 MeV

Bei der D-D-Verschmelzung kommen Neutronenzwelg und Protonen-
zweig mit gleicher Wahrscheinlichkeit mebeneinander vor. Die

bei allen Prozessen freiwerdende Reaktionsenergle verteilt sich




als kinetische Energie auf die Reaktionsprodukte,

Von allen méglichen Konzeptionen, glaubt man einen Fusiconsreak-
tor auf der Basis von D-TP-Fusion am ehesten zu verwirklichen,

da diese Fusionsreaktion gegeniber anderen bei einer vergleichs-
weise niedrigen Plasmatemperatur (15 keV) die héchste Reak~

tionsrate hat.
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Abb. 4-1: Reaktionsrate <0ov> als Funktion der Temperatur fir

verschiedene Fusionsreaktionen nach /5/

<gv> ist das lber eine Maxwellverteilung gemittelte Produkt aus
Fusionswirkungsguerschnitt ¢ und Relativgeschwindigkeit v. Die

Reaktionsrate pro Einheitsvolumen ist
r = pn “on <gv>
2

im Falle zweler Teillchensorten der Jonendichten nz und »n und

I s
I o e 1y LTy
2




im Falle einer Teilchensorte der Ionendichte n.
In Abb, 3~1 ist <0v> als Funktion der Temperatur fir verschiedene

Fusionsreaktionen dargestellt.

4.2 Das Blanket

Deuterium ist in geniigendem Mafe in den Ozeganen enthazlten, da-
gegen komwmt TPritium in der Natur Ffast nicht vor. Es ist daher
notwendig, Tritium kiinstlich herzustellen. Zu diesem Zweck
wird die Fusionszone eines zgukidnftigen Reaktors mit Brutstoff
(Lithium)} umgeben, aus dem iber (n,t}~Reaktionen Tritium in

ausreichenden Mengen gewonnen werden kann.

Eine solche Umhiillung mit Brutmaterial, das gleichzeitig als
Kihlmittel dienen kann, nennt man Blanket.
Abb. 4-2 zelgt die schematische Anordnung des Blankets in einem

zukiinftigen Fusionsreaktor.

Abb. 4-2: Schematische Anordnung des Blankets In einem zu-

kiinftigen Fusionsreaktor

Die bei der D - T = Fusion freiwerdende Bindungsenergie von
17.6 MeV verteilt sich (im umgekehrten Verhdltnis zur Masse)

als kinetische Energie auf die Reaktionsprodukte:

D+ T > He® (3.5 MeV) + n (14.1 MeV)




He™ erhdlt 3.5 MeV und das Neutron 14.1 MeV. Der Hauptteil der
Energie steckt also in Form von kinetischer Energie Iin den frei-
werdenden Neutronen. Im Blanket soll die Energie der Neutronen
durch Abbremsung Iin Wiérme umgesetzt werden. Eine weitere wichtige
Aufgabe des RBlankets besteht darin, Tritium {dber (n,t }~Reaktionen
Zu erzeugen.

Als Blanketmaterial ist natirliches Lithium vorgesehen, das aus
einem Isotopengemisch von 7.4 % Lithium-6 und 92.6 % Lithium~-7
besteht. Lithiuwm ist ein ausgezeichneter Wirmeleiter, ein guter

Moderator und besitzt zweil (n,r)~Reaktionen:

|
n+ Li =He"+ T + n - 247MeV

|

D+ T — He" + n

ﬂ -

n+ Li‘l—~He+ T + 4,78 MeV

Die Brutreaktion des Lithium-6 ist exotherm und verbessert die
Energiebilanz, widhrend die Brutreaktion des Lithium~7 endotherm
ist, aber gleichzeitig die Neutronenbilanz verbessert. Als
Tritiumbrutrate bhezeichnet man das Verhdletnis der pro Zeltein-
heit im Blanket erzeugten, zu den pro Zelteinheit im Plasma
verbrauchten Tritiumatome, Die Tritiumbrutrate soll mdglichst
grdifBer als eins sein. In Abb. 4~3 ist der Wirkungsguerschnitt

der Brutreaktionen als Funktion der Neutronenenergie aufgetragen.
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Abb. 4~3: Wirkungsguerschnitt der 6Li—und 7Li~Brutreaktionen

als Funktion der Neutronenenergie

4.3 Aufbau der Versuchsanordnung

Das Modellblanket besteht aus einem Edelstahlzylinder ,der mit
natirlichem Lithium gefidllit ist. Durchmesser und Hbhe des
zulinders betragen jeweils 1,20 m. In Richtung der Zylinderachse
befindet sich ein Bestrahlungskanal von 20 cm Durchmesser. Rund
um den Umfang symmetrisch angeordnet sind 12 MeBkandle, die mit
Lithiumstopfen verschlossen werden kénnen.

Das Modellblanket soll einen Ausschnitt aus einem Torus reprd-
sentieren, mit einer Li-Schichtdicke in der GréBenordnung, wie
sie Fir zuklnftige torcidale Reaktorkonzepte vorgesehen Iist.

Die Festkdrperspurdetektoren werden Iin verschiedenen Positionen
in den MeBkandlen des Blankets bestrahlt. Die Bestrahlungen
warden mit einem SAMES~Neutronengenerator durchgefiihrt. Dabei
wird das Blanket iber das Target des Neutronengenerators gefahren

und mit Hilfe einer Héhenverstellung justiert. Abb. 4-4 zeligt




den gesamten Versuchsaufbau. Wegen der intensiven RNeutronen-

strahlung bei Bestrahlungen ist um das Blanket-Experiment eine

1 m starke Betonwand aufgebauvt. Steuer und Kontrollelemente des

Neutronengenerators bhefinden sich auflerhallb dieser Abschirmung.

Abb. 4-4:

Versuchsaufbau des Blanketexperimentes




5, MESSUNGEN AM MODELLBLANKET

Zundchst scllte eine bereits mehrfach bewdhrte Technik, die
Spaltfragmentregistrierungen angewendet werden, um FluBverldufe
der schnellen Neutronen zu ermitteln, Anschliefiend wird mit
Hilfe von speziellen o-Detektoren die relative ortsabhdngige

Tritiumproduktion im Modellblanket bestimmt.

5.1 Neutronenflufmessung

Zur Bestimmung des relativen NeutronenfluBverlaufes in einem
Meflkanal des Blankets werden an sieben verschiedenen Posiftionen
Festkdrperspurdetektoren angeocordnet. Die Detektoren bestehen
aus einer Spaltfolie aus Thoriumblech (o.] mm Stdrke) und einer
Folie aus Makrofol E (Makrofol E ist der Handelsname einer
Polycarbonatfolie von Bayer Leverkusen] {(o.3 mm Stdrke). Wegen
der beschriebenen Richtungsabhdngigkeit befinden sich an den
einzelnen MeBpunkten jeweils zwei um 90° gegeneinander gedrehte
Detektoren. Der Mittelwert aus beiden Anzeigen ist der eigent-
liche MeBwert. Aus Abb.5-2 jsgt die Anordnung der Detektoren
ersichtlich. Die Bestrahlung im Blanket erfolgt mit Hilfe eines
FNeutronengenerators. Da im Target des Generators Neutronen durch
dieselben Prozesse entstehen, (d.h. gleiche Verteilung der Neu~
tronenenergie), wie in der Fusgsionszone eines Reaktors, sind
solche Bestrahlungen gut geeignet um eine Fusionszone zu simu-

lieren.

Abb. 5~! zeigt die Geometrie des Modellblankets. Alle Messungen

werden in Kanal 6 und 7 durchgefihrt.

Nach der Bestrahlung werden die Detektoren in 3o%iger Kalilauge
beli 6006 gedtzt. Nach etwa 5 min werden im Mikroskop bei 5c0-
facher VergrdBerung Spuren von Spaltfragmenten'sichtbar. bie
Anzahl der Spuren pro Fliche nimmt mit zunehmender Atzzeit zu-

ndchst linear zu, und bleibt dann nach etwa 4o min konstant.
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Abb, 5-1: Geometrie des Modellblankets

(Die Messungen werden in Kanal 6 und 7 durchgefihrt)
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Abb., 5~2: Anordnung der Detektoren im Blanket

In Abb. 5-3 gind Spuren von Spaltfragmenten filir verschiedene
Atzzeiten zu sehen. Fiir die verschiedenenen Atzzeiten wurde je-
weils der gleiche Bildausschnitt bei 5cofacher VergrdBerung
ausgewdhlt. Man erkennt deutlich, daf mit zunehmender Atzzeit
die Spuren grdBer werden, aber von einem gewissen Zeitpunkt ab
do min, die Anzahl der Spuren pro Fldche nicht mehr zunimmt.
Sogar das Gegenteil kann eintreten, dafl Spuren bei langen
Atzzeiten an optischen Kontrast verlieren und unsichthbar werden.
Alle Detektorfolien wurden bei unseren Versuchen 4o min lang
gedtzt, und anschliefBend ca. 1 h unter flieBendem Wasser ge-
widggert, damit Latgenreste Iin der Folie ausgewaschen werden,
Nach Trocknung an Luft werden die Folien bei geeigneter Ver-
groBferung, meist 5cofach, unter einem normalen Mikroskop ausgezdhlt.
Die Anzahl der Spuren/Fliche ist ein MaB Ffir die Spaltrate

am Ort des Detektors. Die effektive Spaltschwelle fiir Th-~232
liegt bei 1.75 MeV, somit ist die Spaltrate auch ein MaBR Ffir den

integralen Neutronenfluf oberhalb dieser Schwellenenergie.




Abb. 5~3: Spuren von Spaltfragmenten nach verschiedenen Atz-

zeiten, aber gleicher VergréBerung am gleichen Ort

der Detektorfolie
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Abb., 5-4: Verteilung des schnellen Neutronenflusses im Blanket

gemessen mit Th-Spaltspurdetektoren




In Abb. 3-4 ist das MeRergebnis fiir einen mittieren MeRkanal

im Blanket aufgetragen. Daneben sind theoretisch berechnete
Spaltraten eingetragen. Die berechneten Werte wurden mit Hilfe
des dreidimensionalen Rechenprogramms MORSE erstellt. Die Dig-
krepanzen zwischen Messung und Rechnung werden jin Abschnitt 5-3

diskutiert.

5.2 BrutratenmesSsung

Bel der Brutratenmessung konnte auf keine bewdhrte MeBtechnik

zur g-Teilchenregistrierung mit Festkdrpermethoden zurickge-
griffen werden. EBEs sollte ein spezieller Detektor entwickelt
werden, der o-Spuren auvs Li{(n,q) T~Prozessen registrieren kann,
und damit Aussagen idber die relative Tritiumproduktion im Blanket

liefert.
5,2.1 Aufbau eines o-Detektors

Aufgrund der vorausgegangenen Untersuchungen wurde als Petektor-
folie die spezielle Cellulosenitratfolie LR~115 von‘Kodak ausge-
wadhlt., In Ubereinstimmung mit anderen Autoren /23/ war némlich
festgestellt worden, dafi das "signal to noigse®-Verhdltnis bei

diesar Folie glnstiger ist, als bei anderen Cellulocsenitrat-~

folien. i
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Abb. 5-5: Schematische Darstellung des d-Detektors




Der Grund hierfir ist im besonderen Aufbau der Folie zu sehen.
Die lo um dicke empfindliche Cellulosenitrat-Schicht ist auf
eine unempfindliche 200 Um starke TPrédgerfolie aufgebracht. Da-
durech isgt die betektorfolie mechanisch sehr stabil, hat aber
durch die geringe Menge an (Cellulosenitrat relativ wenig Rilck-
stof- und (n,0}-Prozesse als Untergrund bei Neutronenbestrahlung.
Der gesamte Detektor besteht aus einer Kombination der Detektor-
folie und einer Glasplatte auf die metallisches Lithium aufge-
dampft ist. In Abb. 5-5 Ist diese Anordnung schematisch darge-

stellt,

5.2.2 Herstellung der Lithiumschicht

Die Lithiumschicht auf der Glasplatte lisgt Iin Form von Lithium-~
hydroxid vor und ist ca. 20 um dick. Obwohl metallisches Lithium
in einer Hochvakuum-~Aufdampfanlage aufgebracht wurde, ist es
nicht gelungen, die metalliische Li-Schicht zu konservieren., Es
wurden eine Reihe von Versuchen unternommen, Lithium direkt auf
das PDetektormaterial aufzubringen und durch eine weitere Auf-
dampfung von Aluminium idber der Lithiumschicht diese luftdicht
abzuschlieBen. Diese Versuche sind jedoch alle gescheitert, well
Lithium chemisch sehr reaktiv ist, und selbst unter Vakuum mit
Sauverstoff aus der Umgebung (z.B. aus der Cellulosenitratfolie)
reagiert. Zum Schluf wurde dann die skizzierte Anordnung gewdhlt.
Das metallische Lithium wird auf ein Glasplidttchen unter Vakuum
aufgedampft., Nach Beliftung oxidiert die Lithiumschicht inner-
halb von wenligen Minuten {(dunkle Farbe)}. Nach einigen Stunden
(ca. 24 h}) ist das Lithiumoxid vollstédndig in stabliles Lithium-
hydroxid (weiBe Farbe)} tbergegangen. Glas wird deshalb als Trédger-
material gencmmen, weill die Haftung der Huydroxidschicht hier
besonders gut ist. Die Dicke der Lithiumhydroxidschicht wird
durch Wigung ermittelt. Sie soll grédBer sein als die Reichweite
der energiereichsten o~Teilchen in dieser Schicht, damit nur
Teilchen aus einem bestimmten Volumen, welches durch die Reich-~
waite der Teilchen bestimmt wird, registriert werden. 2o bis

30 um dicke Aufdampfungen kdnnen gut erreicht werden, ohne daf

die Schichten pords werden oder abblittern.




Insgesamt wurden drei verschiedene Lithiumisotopengemische
aufgedampft: natiirliches Lithium (92,6%7Li; 7,4%6Li), 5% ange-

reichertes Lithium-6 und 29%,99% angereichertes Lithium-7.

5.2.3 Messung und Auswertung

Die beschriebenen a-Detektoren werden an die gleichen MeBposi-
tionen gebracht wie die Th-Spaltspurdetektoren (vgl. Abb. 5-2},
Ein Teil der g=Teilchen, die durch {(n,tn}-Prozesse im LIOH ent-
stehen, wird in der Detektorfolie registriert, und ist ein rel.
MafB Ffir die Pritiumproduktion an der Stelle. Da bisher keine
richtungsabhdngige Anzeige dieser Detektoren beobhachtet wurde,
wird auf eine Anordnung mit gekreuzten Folien verzidhtet. Dagegen
mufl wegen des Untergrundes an a-Spuren und RickstoBspuren in der
Detektorfolie selbst, an jeder Mefposition eine Leerfolie chne
LiOH mitbestrahlt werden,

Nach der Neutronenbestrahlung werden die Detektorfolien 65 min
beli 6ooC in 2,5 normaler NaOH gedtzt. Die Auswertung,d.h. Aus~
zdhlung der Spurenzahl pro Fldche, erfolgt durch einen Becbhachter
an einem Projektionsmikroskop. Die spezielle Kodakfolie LR-115
erlaubt eine besondere Auswertetechnik. Die dinne Cellulosenitrat-
schicht ist rot eingefdrbt. Die dickere unempfindliche TFrdger-
folie ist dagegen farblos. Die Andtzung der o-Spuren wird solange
fortgesetzt, bis die Cellulocsenitratschicht durchstofien ist.

Die du=~Spuren heben sich dann als helle Funkte deutlich auf den
dunkelroten Untergrund ab. Diese Technik kann noch weiter ver-
bessert werden, wenn man mit Hilfe elnes Grinfilters den Schirm
des Beobachtungsmikroskopes beleuchtet. Der rote Untergrund wird
durch das grine Licht in schwarz umgewandelt und nur noch die
Spuren bleiben als hellgriine Punkte sichtbhar.

In Abb. 5-6 sind Spuren von O-Teilchen aus LI (n,q} T-Reaktionen
in LR~115 mit und chne Grinfilter dargestellt. Bel einem Vergleich
von g~Spuren in LR-115 mit Spaltfragmentspuren oder G-Spuren

in Makrofol erkennt man, daf die a-Spuren fast alle kreisfdrmig
sind, wdhrend die Spaltfragmentspuren z.T. lidnglich sind. Der
Grund fir diese Formunterschiede ist darin zu sehen, dafi bei
Makrofol die gesamte Detektorschicht empfindlich ist, in derx

alle Spuren verschiedener Einfallswinkel bis zum Ende der Teilchen-
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Abbh. 5-6: Spuren von o~Teilchen in Cellulosenitratfolie LR-115
&} ohne CGriinfilter 125-fache Vergrdferung
b} mit Grinfilter 125~fache Vergréferung
«) ohne Grinfilter 5vo~-Ffache Vergrdferung

(links im Bild ist kein Lithium)




bahn ausgedtzt werden.

In LR-~115 ist nur eine diinne Schicht des Detektors wirksam,
die alle Teilchen verschiedener Einfallsrichtung durchschlagen.

Als Atzbild ergibt sich Fast immer ein Kreis (Abb. 5-7)

Teilichenbahn

N

b} CN-Folie LR 115

Abb,., 5-7: Spurbkildung a) in Makrofol k) in CN~Folie LRE-115

Von der Anzahl der Spuren eines Detektors in Kontakt mit LiOH
wurde die Anzahl der Spuren auf der Leerfolie subtrahiert. Der
Untergrund éus {n,0})-Reaktionen und Rickstofspuren betrdgt bis

zu 60% der Gesamtspurenzahl. Dies Iist auch aus dem Vergleich

der Wirkungsguerschnitte Ffir (n,o})-Reaktionen in Lithium und
Cellulosenitrat zu erwarten.

Bei hchen Neutronenenergien (lo-14 MeV) sind die Reaktionsraten
in beiden Stoffen von der gleichen GrédBencrdnung. Das FestkdSrper-
spurverfahren dient zundchst als relatives MeBverfahren zur Be-
stimmung der relativen ortsabhdngigen Tritiumproduktion Iim Modell~-
blanket.

Ein Absolutanschlufl ist z.Z2t. wegen der energieabhdngigen Re~
gistrierung der o-Teilchen nech nicht méglich. Ein geeignetes

Bichverfahren miBte noch ausgearbeltet werden.
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fn den Abb. 5-8 bis 5-10 sind die MeBergebnisse der ortsabhdn-
gigen o-Spurenzahl/Einheitsfldche als Funktion der MeBposition
im Modellblanket Fiir verschiedene Lithiumisotopengemische aufge-

tragen.

Bisher wurden RKonkurrenzreaktlionen zu den tritiumerzeugenden
Reakticnen 7Li(n,n’u)T und 6Li(n,u}T vernachlédssigt. Fir das
hier angewandte Nachweisverfahren sind das alle anderen (n,a)-
Prozesse im Lithium. Die Wirkungsguerschnitte der in Betracht

kommenden Reaktionen sind in Abb. 5«11 dargestellt.
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Akb, 5-11: Wirkungsguerschnitte der (n,u)=-Reaktionen des Lithiums

Um den Beitrag dieser parasitédren Reaktionen auf die gesamte
a~Rate abschdtzen 2zu kénnen, wurde gleichzeitig das berechnete
Neutronenspektrum des Modellblankets dargestellt. Man sieht,
dafl die Tritiumproduktion im 6Li in einem solchen Spektrum

um etwa 30% zu hoch bewertet wird durch den Einfluf der

. . 6. . . , ,
Li{n,n'a)b-Reaktion. Da Li im natidrlichen Lithium nur zu 7,4%




vorkommt, konnte dieser Fehler bei den entsprechenden Messungen
vernachlidssigt werden. Etwa ab 12 MeV kommt ein kleiner Beitrag

von der ?Li(n,Zn)apreaktion, der jedoch ebenfalls vernachldssigt

wurde.

3.3 Verglieich von gemessenen und gerechneten Werten

Mit Hilfe der dreidimensionalen Monte-Carlo-Rechnung MORSE wur-
den die Reaktionsraten fir Thoriumspaltung und Tritiumpro-
duktion ortsabhdngig im Blanket berechnet. AuBerdem wurden ver-
gleichende Berechnungen mit den ein- bzw. zweidimensionalen
Transportprogrammen ANISN und DOT-ITX durchgefihrt /24, 26/.
Dabei wurden die jeweils neuesten Wirkungsguerschnittdaten der
ENDF/B-Datenbiblicothek benutzt. Damit die gemessenen Werte mit
den theoretisch berechneten Reaktionsraten vergleichbar werden,
sind in den Abbildungen alle Werte fldchennormiert aufgetragen.
Die Fldchennormierung wurde deshalb einer Punktnormierung vorge-
zogen, um eine Auszeichnung eines bestimmten MeBpunktes zu ver-
meiden. In Abb. 5-4 ist die Verteilung des schnellen Neutronen-
flusses gemessen mit Thorium-Spaltspurdetektoren in einem
mittleren Kanal des Modellblankets dargestellt. Die theoretisch
berechnete FluBverteilung Ist gestrichelt eingezeichnet. Systema—
tische Abweichungen zwischen Messung und Rechnung treten in der
Néhe der Neutronenguelle {(r=10 cm}) auf.

Im Bereich 20-60 cm ist die Ubereinstimmung zwischen Messung
und Rechnung zufriedenstellend. Abb. 5-9 zeigt den Vergleich
von gemessenen und berechneten Tritiumproduktionsraten in
natiiriichem Lithium. Auch hier ftreten die gréften Abweichungen
in der Ndhe der Quelle auf. Als Vergleich ist in Abb. 5-9 eine
weitere experimentelle Tritiumproduktionsmessung, die mit Hilfe
einer radiochemischen Methode gefunden wurde, nehen der S8TD-
Messung eingetragen /25/.

Diese Messung zeigt gegeniber der Rechnung die gleiche Tendencz
der Abweichung im Nahbereich der Quelle.

Abb. 5-1C zeigt den Vergleich der Werte fiir Lithium-7.

Dabei sind zwel berechnete Kurven einmal mit etwas dlteren
Wirkungsguerschnittdaten ENDF/B~Y und einmal mit den neuesten

Daten ENDF/B-IITI nebeneinander eingetragen. Es ist deutlich




zu erkennen, dafi die mit den neueren Daten berechnete Kurve Ffiir
Lithium~7 besser mit der Messung Ubereinstimmt. Die systematische
Abweichung bei beiden Vergleichen bleibt aber auch hier in der
Nihe der Neutronenguelle erhalten.

Im Bereich von 20 bis 60 cm ist eine gute Ubereinstimmung zwischen

Messung und Rechnung Iim Rahmen der Fehlergrenzen erzielt worden.

5.4 Fehlerdiskussion

Wie schon erwdant, werden die MeBergebnisse durch Auszdhlen von
Spuren unter einem Mikroskop durch einen Beobachter gefunden.
Dabei ist nicht auszuschlieBen, dal der Reochachter Kratzer und
Staubteilchen als wahre Information registriert. AuBerdem kénnen
sich durch mangelhafte Konzentration und Ermidung des Beobachters
Zdhlfehler einschlelichen. Diese subjektiven Fehlerguellen kdénnen
reduziert werden, wenn mehrere RBechachter unabhdngig voneinander
die petektoren auswerten.S5c¢ wurde auch bei allen Auswertungen

in dieser Arbeit verfahren. Eine Grdéfe des MeRfehlers in Prozent
durch die subjektiven Figenschaften des Beobachters selbst ist
wohl kaum anzugeben.

Daneben kdénnen auch andere systematische Fehler, die durch un-
gleichmdfige Herstellung der Lithiumschichten und Detektorfclien
auftreten nur schwer zdhlenmdBig erfafit werden., Andere Auswerte-
fehler, die z.B. durch Schwankungen der Atztemperatur oder Atz-
mittelkonzentration innerhalb des Atzbades hervorgerufen werden,
spielen bei Relativmessungen kaum eine Rolle, da angenommen
werden kann, daf die Atzbedingungen fir eine einzige Charge gleich

sind.

Ein anderer systematischer MeBfehler entsteht dadurch, daf die
Atzbedingungen bewuft so gewdhlt sind, daB keine a-Teilchen
cbherhalb 4MeV registriert werden. Beim 7LinBrutprozeB kdnnen
aber G-Energienpis 5 MeV auftreten. Bel der Auswertung der
Messung konnte esine Korrektur in dieser Richtung nicht vorge-
nommen werden, da die Energievertelilung der o~Teilchen nicht
bekannt ist.

Bieiben noch die statistischen Meffehler, die auch in den Zh-

bildungen als Fehlerbalken eingezeichnet sind. Bei Spaltraten-




messungen (Abb. 5-4) kdénnen diese Fehler relativ klein gehalten
werden. Sie liegen je nach Mefposition bel 3-6%. Bei der Be-
stimmung der Tritiumbrutrate aus (Q~Registrierung sind die stat.
Meffehler erheblich gréBer. Wegen Fehlerfortpflanzung bel der
Subtraktion des rel. hohen Untergrundes erreichen diese Fehler
je nach MeBposition 25-35% des MeBwertes. Die grdBften Fehler
treten wegen der relativ geringen Zidhlstatistik an den Rand-
positionen des Blankets auf. Man wdre natiriich durchaus in der
Lage diese stat. Fehler zu verringern, miBte dann aber auf eine
automatische Auszdhlung der Detektorfeolien mit Maschinen zuriick-

greifen.
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Abb., 5~12: Ortgsabhdngige Tritiumproduktion im Blanket berechnet
mit DOT und MORSE und ENDF/E-Y bzw. ENDF/B-IXIII Daten-
sdtzen nach /26/

Die Diskrepanzen zwischen Messung und Rechnung, besonders im
guelinahen Teil des Blankets, kénnen von der ungeniigenden Kenntnis

der nuklearen PDaten im hohen Neutronenenergiebereich herrithren,




die bei der Rechnung verwendet werden. Diese Vermutung liegt
nahe, da die voneinander unabhdngig durchgefihrte radiochemische
MeBtechnik die gleiche Abweichung ergibt. Abb. 5~12 zeigt deut-
lich, daf bei der gleichen Rechentechnik, aber verschiedenen
Datensdtzen {(ENDF/B~-I und ENDF/B-¥II) schon systematische
Unterschiede zu erkennen sind.

In nachfolgenden Arbeiten werden die Ursachen fiir die Unter-
schiede zwischen den experimentellen Ergebnissen und den

Rechnungen weiter untersucht.




6. ZUSAMMENFASSUNG

Eine MeBtechnik zur Bestimmung der relativen ortsabhdngigen
Tritiumbrutrate in einem Modellblanket wurde entwickelt. Die
speziellen Probleme der oa~Spurregistrierung in Festkdrpern,

die dieser MeBmethode zugrunde liegt, wurden disKutiert.
Relativmessungen der ortsabhdngigen Tritiumproduktion wurden
fitr vergschiedene Lithiumisctopengemische durchgefithrt., Absolut-~
messungen mit dieser Methode kdnnen erst gemacht werden, wenn

geelignete Eichverfahren zur Verfigung stehen.

Brutratenmessungen und auch Messungen des schnellen Neutronen-
Flusses mit Spaltspurdetektoren wurden mit bereits vorhandenen
Rechnungen verglichen. Diskrepanzen zwischen Messung und Rech-
nung sind vor allem im guellnahen Bereich aufgetreten. Es wird
vermutet, dafB die ungenaue Kenntnis der nuklearen Daten fiir

diese Abwelichung verantwortlich ist.
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