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NEUTRONIC INVESTIGATIONS ON TNE APPLICATION OF

LI TH I U M PLO I NATES I N THE TR I T I UM BREED I NG BLANKET OF

FUTURE FUSION REACTORS

by

A . Mohsin

ABSTRACT

A survey is given about the state of developrnent work at the blanket.
lt shows that present designs aim at a fusion reactor with low tritium
inventory . This aim can be achieved with a solid blanket . In this paper
this concept is deseribed and the selection of appropriate materials
for the solid blanket is discussed.

The lithium aluminates turned out to be the most suitable materials.
Comparing the different lithium aluminates the compounds Li 5Al0w and LiA10 2
proved to be the most favourable . The improvement of the breeding ratio when
using lead as neutron multiplier was investigated . Employing, for example,
a lead tone of 15 cm thickness in front of a 60 cm thick breeding zone,
the tritium breeding ratio is raised to 1 .65 for Li 5 Al04 and to 1 .48 for
LiA10 2 . The originally higher breeding ratio of the Li 5 A10 4 in contrary
to the LIA10 2 is compensated hereby . 8y this LiA10 2 becomes a very in-
teresting material for a solid blanket since it furthermore exhibits a
higher rtelting point and higher phase transition temperature . For ex-
perimental check of the nuclear date, of this material and the computa-
tional techniques used, a test model was designed and built . This blanket
model was used für measuring the space-dependent tritium production rate,
which could be compared to corresponding computations . The assenibly was
made of a lead zone as neutron multiplier, LiA10 2 as breeding material,
and polyethylene as neutron reflector .
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LI TH I II 1AL.l I NATEN IM TR I T I t RUTMANTEL VON

ZUKÜNFTIGEN FUSIONSREAKTOREN

von

A . Mohsin

KURZFASSUNG

Es wird ein Überblick über den Stand der Entwicklungsarbeiten am Blanket
gegeben, aus dem zu entnehmen ist, daß heutige Entwürfe auf einen Fusions-
reaktor mit niedrigem Tritiuminventar zielen . Dieses Ziel kann mit einem
Feststoffblanket erreicht werden . In dieser Arbeit wird deshalb ausführlich
auf dieses Konzept eingegangen, um die Auswahl von geeigneten Materialien
für das Feststoffblanket zu diskutieren.

Es stellten sich die Lithiumaluminate als die geeignetsten Materialien
heraus . Danach wurden die Lithiumaluminate unter sich verglichen, wobei sich
die Verbindungen Li 5 A10 4 und LiAlO 2 als die geeignetsten Kandidaten erwiesen.
Die durch Blei als Neutronenmultiplikator erreichbare Verbesserung der Brut-
rate wurde untersucht . Bei einer Bleidicke von 15 cm z .B . vor einer Brut-
materialschicht von 60 cm ergab sich eine Anhebung der Tritiumbrutrate auf
1 .65 für Li 5A10 4 und auf 1 .48 für LiAIO 2 . Die ursprünglich höhere Brutrate
des LisAl0 4 gegenüber dem LiA10 2 wird dadurch ausgeglichen . LiA10 2 wird somit
in Verbindung mit seinem höheren Schmelzpunkt und höherer Phasenübergangs-
temperatur ein besonders interessantes Material für ein Feststoffblanket.
Zur experimentellen Sicherung der nuklearen Daten dieses Materials und der
benutzten Rechentechniken wurde ein Versuchsmodell ausgelegt und gebaut.
Dieses Modellblanket diente zur Messung von ortsabhängigen Tritiumproduktions-
raten, die mit entsprechenden Rechnungen verglichen werden konnten . Die An-
ordnung bestand aus einer Bleischicht als Neutronenmultiplikator, LiAl0 2 als
Brutmaterial und Polyäthylen als Neutronenreflektor .





1

INHALTSVERZEICHNIS

Seite

EINFÜHRUNG

DIE PHYSIKALISCHEN GRUNDLAGEN DES

	

FUSIONSREAKTORS

IV

1

1 .1 Die

	

Fusionsreaktionen 1

1 .2 Das

	

Blanket

	

eines

	

DT-Fusionsreaktors 5

1 .2 .1 Aufbau

	

und

	

Aufgaben

	

eines

	

Biankets 5

1 .2 .2 Blanket

	

Konzepte 7

2 . DAS FESTSTOFF-BLANKETKONZEPT 13

2 .1 Die

	

Auswahl

	

des

	

Materials

	

für

	

das

	

feste

	

Blanket 16

2 .2 Die

	

Lithiumaluminate 19

DER RECHENCODE 22

3 .1 Die

	

Neutronen-Transportgleichung 22

3 .2 Die

	

Monte-Carlo-Methode 23

3 .2 .1 Die

	

Technik

	

der

	

Monte-Carlo-Methode 23

3 .3 Das

	

Monte-Carlo-Programm

	

MORSE 27

3 .3 .1 Die

	

ENDF/B-Datei 28

3 .3,2 Das

	

Programm

	

SUPERTOG 28

STUDIE ZUR AUSWAHL EINES GEEIGNETEN

BLANKET-MODELLS 30

Die

	

rechnerischen

	

Untersuchungen 31

4 .1 .1 Erste

	

Ergebnisse

	

und

	

deren

	

Diskussion 31

4 .2 Möglichkeiten

	

zur

	

Verbesserung

	

der

	

Neutronik 34

4 .2 .1 Der

	

Ein f luß

	

des

	

Multiplikators 35

4 .2 .2 Der

	

Einfluß

	

des

	

Reflektors 40

4 .2 .3 Einfluß

	

der

	

6 Li-Anreicherung 42

5 BERECHNUNG EINES LIALO2-VERSUCHSMODELLS 44

5 .1 Dimensionierung

	

des

	

Pb

	

LiA10 2 -Versuchsmodells 44

5 .1 .1 Variation

	

der

	

Bleizone

	

bei

	

einer

	

konstanten

	

Brut-

zonendicke 45



Seite

5 .1 .2 Variation

	

der

	

Brutzone

	

bei

	

einer

	

konstanten

Multiplikatordicke 55

5 .2 Erweiterung

	

des

	

(Pb

	

~-

	

LiA10 2 )-Konzeptes

durch

	

einen

	

geeigneten

	

Reflektor 58

5 .3 Zusammenfassung

	

der

	

Rechenergebnisse 62

6 . DAS VERSUCHSMODELL 64

6 .1 Auswahl

	

der

	

Versuchsmodellgeometrie 64

6 .1 .1 Vergleich

	

zwischen

	

der

	

zylindrischen

	

und

	

kubischen

Geometrie

	

in

	

Hinsicht

	

auf

	

die

	

Tritiumproduktion 64

6 .2 Das

	

kubische

	

Versuchsmodell 65

6 .3 Aufbau

	

des

	

Standard-Versuchsmodells 67

6 .4 Das

	

Pulver

	

der

	

Brutzone 73

6 .4 .1 Einfluß

	

der

	

Pulverdichte

	

auf

	

die

	

Tritium-

brutraten

	

in

	

dem

	

Standardmodell 74

7 . MESSUNGEN AM BLANKET-VERSUCHSMODELL 78

7 .1 Einleitung 78

7 .2 Methoden

	

zur

	

Messung

	

der

	

Tritiumbrutraten 78

7 .2 .1 Die

	

Flüssig-Szintillator-Methode 79

7,22 Die

	

Thermolumineszenzdosimetrie-Methode 81

7 .2 .3 Die

	

Bestimmung

	

der

	

T 6 -Brutrate

	

durch

eine

	

Doppelionisationskammer 84

7 .3 Tritiurmessungen

	

am

	

Versuchsmodell 85

7 .3 .1 Die

	

Neutronenquelle 85

7 .3 .2 Bestimmung

	

der

	

Neutronenquellstärke 87

7 .3 .3 Das

	

Tritiumbrutratenexperiment mit der

flüssigen

	

Szintillationsmethode 92

7 .3 .3 .1.

	

Die

	

Me3ergebnisse

	

der

	

Flüssig-Szintillations-

96Methode

7 .3 .4 Vergleich

	

zwischen

	

den

	

theoretisch

	

ermittelten

Tritiumbrutraten

	

und

	

den

	

mit

	

der

	

Flüssig-

Szintillationsmethode

	

gemessenen

	

Werten 98
7 .3 .5 Bestimmung

	

der

	

Tritiumproduktion

	

durch

	

die

7 .4

TLD-Methode

	

104

Vergleich

	

der

	

T 6 -Messungen

	

im

	

Versuchsmodell

mit

	

den

	

beschriebenen

	

Meßmethoden

	

108



III

	

Seite

ZUSAMMENFASSUNG

9

	

LITERATUR

110

113



IV

EINFÜHRUNG

Die wachsende Weltbevölkerung zusammen mit dem steigenden Ener-

gieverbrauch pro Kopf bringen auf lange Sicht ernste Probleme

bezüglich der Deckung des Weltenergiebedarfs . Eine effektive

Deckung im 21 . Jahrhundert kann aus heutiger Sicht nur durch

die Kernenergie erbracht werden, etwa durch den schnellen Brü-

ter oder den Fusionsreaktor oder durch beide . Das gleichzeitig

wachsende Umweltbewußtsein wird aber möglicherweise den Fusions-

reaktor begünstigen . Auch die Weltvorräte an Deuteri.um und -

Lithium, den Fusionsreaktorwerkstoffen, sprechen nach Ansicht

mancher Autoren für diesen . Im Gegensatz zum schnellen Brüter

steht der Fusionsreaktor jedoch ganz am Anfang seiner Entwick-

lung . Die Gewinnung von Energie aus der Kernverschmelzung ist

deshalb in vielen Ländern ein Forschungsziel, das mit hohem Auf-

wand verfolgt wird . Diese Forschungsarbeiten haben in den letz-

ten Jahren recht ermutigende Ergebnisse gebracht und bestärken

die Hoffnung, noch in diesem Jahrhundert den prinzipiellen Durch-

bruch zur Nutzbarkeit der Fusionsenergie zu erzielen.

Eines der wichtigsten Objekte der Fusionsforschung ist das Fusi-

onsreaktorblanket, derjenige Teil, der das Plasma umschließend

die Energie der das Plasma verlassenden Neutronen aufnimmt und

in Form von Wärme nutzbar macht . Darüber hinaus erfüllt das

Blanket andere wichtige Aufgaben, wie das Brüten des bei der

Fusion benötigten, in der Natur nicht vorkommenden, Brennstoffes

Tritium . Tritium entsteht bei der Reaktion von Neutronen mit

Lithium im Blanket.

Die ersten vollständigen Fusionsentwürfe sahen metallisches

Lithium für das Blanket vor . Neben der Brutfunktion hatte das

flüssige Lithium noch für die Kühlung zu sorgen . Es wurde das

sogenannte Flüssigmetallblanket entwickelt mit einem Lithium-

kreislauf für die Kühlung und den Tritiumentzug . Wegen der gro-

ßen Men g e an Lithium mußte auch ein großes Tritiuminventar ak-

zeptiert werden . Aus Gründen der Umweltgefährdun g und Sicher-

heit wurde die Entwicklung von Fusionsblankets mit geringem

Tritiuminventar vorangetrieben . Anfang der Siebziger Jahre ging
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man mehr und mehr zu Entwürfen von Feststoffblankets über, in

denen die Kühlung durch ein gesondertes Medium, etwa Helium oder

Wasser, besorgt wurde, während das Brutmaterial aus festen Li-

thiumverbindungen z .B . Lithiumaluminaten bestand . Diese Stoffe

besitzen r e l a t i v hohe Schmelzpunkte und e i n k l e i n e s T r i t i u m r ü c k -
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an Brutmaterial sind kleiner als beimMce i

n
~~.gv.e~~

n

Flüssigmetallblanket, so daß sich das gewünschte kleinere Tri-

tiuminventar ergibt . Ein Nachteil des Feststoffblankets ist das

g eringere Tritiumbrutvermögen, das grundsätzlich durch Neutro-

nenmultiplikatoren aufgebessert werden muß . Als Neutronenmulti-

plikatoren werden Stoffe mit hohem(n, 2n-Wirkungsquerschnitt)

wie z .B . Beryllium eingesetzt . Einige Nachteile, unter diesen

der hohe Preis und die wahrscheinlich äußerst begrenzten Welt-

vorräte des Berylliums, ließen das Blei als Neutronenmultipli-

kator in der letzten Zeit mehr in den Vordergrund treten.

Eines der Hauptziele dieser Arbeit ist es, die Einsatzmöglich-

keiten des Bleies zu diesem Zweck von der Seite der Neutronen-

ökonomie und damit des Tritiumbrutpotentiais zu untersuchen . Die

Arbeit gliedert sich in einen theoretischen und einen experimen-

tellen Teil . Im theoretischen Teil wird eine Zahl von Lithiumver-

bindungen auf ihre Bruteigenschaften untersucht, vor allem in

Kombination mit einem Bleimultiplikator . Am Ende dieser Unter-

suchungen stand der Entwurf einer Versuchseinrichtung, die es

gestattete, die theoretisch ermittelten Ergebnisse teilweise ex-

perimentell zu überprüfen . Der experimentelle Teil umfaßte neben

dem Aufbau der notwendigen Versuchseinrichtung die Messung der

Tritiumproduktion in einer Modellanordnung . Die Messung der ört-

lichen Tritiumbrutrate wurde mit Hilfe der Flüssig-Szintillations-

Methode durchgeführt . Die Eignung dieser Methode wurde in frü-

heren Arbeiten im IRE festgestellt . Darüber hinaus wurden zwei

weitere Meßmethoden, die TLD-Methode und die Messung mit einer

Doppelionisationskammer, auf ihre Verwendbarkeit für die Tritium-

bestimmung in einem Blanket untersucht .
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DIE PHYSIKALISCHEN GRUNDLAGEN DES FUSIONSREAKTORS

1 1

	

Die Fusionsreaktionen

Das Prinzip der Fusion besteht in einer Verschmelzung von zwei

leichten Kernen zu einem schwereren, dessen Bindungsenergie

viel höher ist als die Bindungsenergie der Ausgangskerne.

Die Differenz dieser Bindungsernergien wird als freier Energie-

betrag abgegeben . So ist beispielsweise die Bindungsenergie von

2 H gleich 2,2 MeV, die von 4 He dagegen 28 MeV, so daß bei der

Fusion von zwei Deuteronen zu einem Heliumkern eine Energie von

23,6 MeV frei wird.

Die wichtigsten leichten Kerne, die für einen Fusionsreaktor in

Betracht kommen, sind die Wasserstoffisotope 1H(Proton),

IH
(Deuteron) und 1H (Trition) sowie das Heliumisotop 32 He.

Für den Betrieb eines Fusionsreaktors nutzbar sind die folgen-

den Reaktionen:

a) D +

	

D > 3 He(0 .8)

	

+ n(2 .45)

	

+ 3 .25 MeV

b) D

	

+

	

3 He > 4 He(3 .67)

	

+ p(14 .67)

	

+ 18 .34 `ieV

c) D

	

+

	

D > T

	

(1 .0)

	

+ p(3 .0)

	

+ 4 .0 MeV

d) 0

	

+ T --> 4 He(3 .6)

	

+ n(14 .1)

	

+ 17 .7 Met!

Die Wahrscheinlichkeit der Fusion eines leichten Wasserstoff-

atoms mit einem anderen oder mit einem schwereren Isotop ist

zu klein und daher hier von geringem Interesse . Deuteronen zei-

gen sowohl unter sich als auch mit einem Triton- oder einem

leichten Heliumkern bedeutend größere Reaktionsquerschnitte für

eine Fusionsreaktion . Die Wirkungsquerschnitte dieser Prozesse

als Funktion der Deuteronenenergie sind in Abb . 1 dargestellt.

Zwei Deuteronen können zwei verschiedene Reaktionen (a) und

(c) eingehen . Die Wirkungsquerschnitte dieser beiden Reaktionen

sind ungefähr gleich.

Der leichte Heliumkern, der bei der Reaktion (a) entsteht, kann

bei der Reaktion mit einem weiteren Deuteron die Reaktion (b)

verursachen . Tritium auf der anderen Seite reagiert noch
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Abb . 1 : Die Wirkungsquerschnitte von DT-, D 3 He-

und D0-Reaktionen als Funktion der

Deuteronenenergie

leichter mit Deuteronen und kann dabei ungefähr die gleiche

Energiemenge wie bei der Reaktion (b) freisetzen.

Bei der gesamten DD-Reaktion entfallen im Mittel 66% der Reak-

tionsenergie auf die geladenen Teilchen und 34% auf das Neutron.

Bei der DT-Reaktion sind die entsprechenden Werte 20% und 80%.

Das bedeutet aber, daß bei einer DT-Reaktion 80% der im Plama

freiwerdenden Energie durch das Neutron aus dem Plasma heraus-

transportiert werden und etwa in einem dieses umgebenden mode-

rierenden System als nutzbare Energie abgegeben werden können

und 20% durch das a-Partikel zur Heizung des Plasmas zur Ver-

fügung stehen.

Ein zukünftiger thermonuklearer Fusionsreaktor wird nach dem

Prinzip des'°Energieverstärkers" arbei ten . Eine bestimmte Energie

muß dem Plasma zugeführt werden, um es auf Zündbedingungen zu



3

bringen, wobei dann durch Kernverschmelzung ein Vielfaches der

aufgebrachten Energie freigesetzt wird . Um zu dieser positiven

Energiebilanz zu kommen, müssen die im Plasma befindlichen

Brennstoffteilchen aber die Gelegenheit haben, zu Fusionsstößen

zu kommen . Da die Streuquerschnitte 10 3 -mal größer als die

Fusionsquerschnitte sind, spielt dabei die Einschlußzeit eine

wichtige Rolle, aber auch die Anzahl der Teilchen n pro Volumen-

einheit . Lawson /1/ hat zum ersten Mal diese physikalischen Ge-

gebenheiten erkannt und eine charakteristische Größe für den

Plasmazustand eingeführt, die aus dem Produkt von Plasmadichte

n (Kerne in 1 cm 3 ) und der Einschlußzeit r (sec) besteht . Dieser

Parameter gibt den physikalischen Zustand an, der mindestens ge-

schaffen werden muß, um ein selbsterhaltendes Plasma zu erzeu-

gen . Lawson zeigte, daß für einen Fusionsreaktor, der mit DT-

Brennstoffmischung arbeitet, das Produkt n•T den Betrag von

	

10 1' 4 bis 10 1	cm'3 haben muß . Reaktoren, die auf der Basis

des elektromagnetischen Einschlusses arbeiten, brauchen also

bei Teilchendichten von ie 10 1`1 bis 10 16 cm -3	Einschluß-

zeiten

	

von 10 bis 0,1 sec . In Fusionsreaktoren, die nach dem

Trägheitseinschlußprinzip arbeiten, wird eine momentane Dichte

von 10 26 cm
-3

benötigt wegen der sehr kleinen Zeiten von

ti 10
-12

sec, in den Fusionsbedingungen vorliegen . Die Eusions-

reaktionsrate zwischen Teilchen der Sorte (a) und Teilchen der

Sorte (b) ist definiert als:

ab

	

a

	

b

	

ab ab

	

a

	

b <av a	(1)

n a und n b sind Teilchendichte, <°ab vab> ist das über die Ge-

schwindigkeitsverteilung gemittelte Produkt aus Wirkungsquer-

schnitt und Relativgeschwindigkeit . Diese Größe ist von der

Temperatur des Plasmas abhängig . Sie ist demnach ein charakteri-

stischer Parameter für die Reaktionsrate . In Abb . 2 ist der

Reaktionsparameter < v > für verschiedene Reaktionen über der

Ionentemperatur T 1 dargestellt . Die Kurve zeigt, daß bei einer

Temperatur entsprechend 20 keV die Wahrscheinlichkeit einer DT-

Reaktion mehr als 10 2 mal größer ist als bei einer DD-Reaktion.

Auch die Zündbedingung der DT-Reaktion ist viel günstiger als

bei der DD-Reaktion . Die Zündbedingung einer Fusionsreaktion
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wird erreicht, wenn die durch die geladenen Teilchen freige-

setzte Fusionsleistung gleich den Energieverlusten ist.

Abb . 2 : Die Reaktionsparameter < Qv> von Abb . 3 : Die Leistungsdichte der

D-T, D-D und D-3He Plasma als Funktion

	

DT- und D0-Reaktionen sowie die

der Deuteronenenergie .

	

Bremsstrahlung in Abhängigkeit

der Temperatur.

Der meiste Energieverlust im Plasma kommt von der Bremsstrah-

lung . In Abb . 3 ist die Leistungsdichte pro Volumeneinheit für

die DT- und DD-Reaktion sowie die Bremsstrahlung in Abhängig-

keit von der Temperatur dargestellt /2/ . Laut Abbildung wächst

die Fusionsleistungsdichte mit der Temperatur wesentlich schnel-

ler als die Strahlungsverluste . Der Schnittpunkt der beiden

Kurven definiert die Zündtemperatur . Oberhalb dieses Schnitt-

punktes überwiegt die Aufheizung des Plasmas die Strahlungsver-

luste . Die Zündtemperatur eines reinen Deuteriumplasmas beträgt

35 keV, während sie bei 50% Beimischung von Tritium auf 4 keV
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reduziert wird . So wirkt das Tritium im positiven Sinne auf die

Zündbedingung des Plasmas (ein sogenanntes "Zündgas").

Die Vorteile des DT-Plasmas gegenüber anderen Reaktionen sind

deutlich . Der erste in Zukunft zu realisierende Fusionsreaktor

wird daher mit großer Wahrscheinlichkeit auf dem Prinzip der

0T-Reaktion beruhen, ganz g leich, ob er nach dem Prinzip des

magnetischen Einschlusses oder nach dem Trägheits-Prinzip kon-

struiert wird . Deuterium ist in der Natur (Ozeane) ausreichend

und relativ leicht gewinnbar vorhanden, dagegen ist der "radio-

aktive Brennstoff" Tritium in der Natur praktisch nicht zu fin-

den . Um auf Dauer Tritium für den Fusionsreaktor verfügbar zu

haben, muß daher das Tritium z .B . in einem Blanket, das den

Fusionsreaktor umgibt, erbrütet werden . Das "Blanket" eines

solchen Reaktors hat also nach dem Vorangegangenen die Aufgabe,

die schnellen Neutronen, in denen ja 80% der freigesetzten

Energie stecken, abzubremsen und diese Energie damit als ther-

mische Energie gewinnbar zu machen . Es soll aber auch aus Sub-

stanzen bestehen, die in der Lage sind, durch Neutroneneinfang

Tritium zu erzeugen ; es muß also Tritium brüten, möglichst

mehr als im Plasma verbrannt wird . Schließlich muß das Blanket

die Neutronenstrahlung sowie die Plasmastrahlung auch noch von

den Strukturen des Reaktors wie Magnetfeldspulen etc . fernhalten;

es hat also auch "Abschirmfunktionen".

1 .2

	

Das	 Blanket eines DT-Fusionsreaktors

2 i Aufbau und Aufgaben eines Blankets

In einem DT-Fusionsreaktor stellt das Blanket eine wichtige Ein-

heit dar . Es umgibt das Plasma, und seine innere Wandung ("firnt wall")

stellt auch für den Plasmaeinschluß die feste und dichte mecha-

nische Einfassung dar . Der Hauptteil eines Blankets ist das

Brutmedium, daneben enthält es im allgemeinen das notwendige

Strukturmaterial sowie Kühlmedium und in manchen Fällen den

Neutronenmoderator . Einige Blankets besitzen dazu noch einen

Neutronenmultiplikator nahe der ersten Wand sowie eventuell

einen Neutronenreflektor . Die wichtigsten Aufgaben eines Blan-

kets sind :



-6

1. Das Brüten des für das Plasma benötigten Tritiums

2. Umsetzung der kinetischen Energie der Fusionsneu-

tronen in Wärme und deren Abführung

3. Abschirmung der supraleitenden Magnetspulen und

der Umgebung.

Damit die erste Aufgabe eines Blankets erfüllt werden kann,

muß das Blanketmaterial aus Lithium oder Lithiumverbindungen

bestehen . Für das Brüten von Tritium im Blanket sind die fol-

genden Reaktionen nämlich von entscheidender Bedeutung

3Li + n	 	 •>

	

4He +

	

T + 4 .79 MeV

7Li + n	 > 4 He + T + n -2 .47 MeV

Wie aus den obigen Gleichungen zu ersehen ist, ist die

6 Li(n,ct)T- Reaktion eine exotherme Reaktion . Hier werden zu-

sätzlich zu den 14 .1 MeV des Fusionsneutrons nochmals 4 .79 MeV

freigesetzt . Das bedeutet eine Erhöhung der Energiefreisetzungs-

rate im Blanket . Demgegenüber ist die Reaktion 7 Li(n,a,n`)T

endotherm . Das einfallende Neutron muß mindestens eine kine-

tische Energie von 2 .47 MeV haben, damit die Reaktion über-

haupt stattfinden kann . Das Lithium-Isotop 7 Li wirkt also vor-

zugsweise im Bereich hoher Neutronenenergien tritiumbrütend

und zeigt daselbst noch neutronenmultiplikative Eigenschaften.

Die Eintrittswahrscheinlichkeiten der beiden Reaktionen hängen

von der kinetischen Energie der Neutronen ab . Die makroskopi-

schen Wirkungsquerschnitte für die Lithium-Isotope 6 Li und 7 Li

sind in Abb . 4 dargestellt . Wie aus der Abbildung hervorgeht,

überwiegt die endotherme Reaktion 7 Li(n,a,n')T im Bereich der

höheren Energien . Mit abnehmender Energie steigt die exotherme

Reaktion 0 Li(n,a)T an, durchläuft bei einer Energie von 250 keV

eine Resonanz und steigt mit weiter abnehmender Energie ent-

sprechend einem 1/v-Verlauf .

( 2 )

(3)
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Abb . 4 : Makroskopische Wirkungsquerschnitte

für Lithium

.2 .2

	

Blanket Konzepte

Die ersten Arbeiten für einen Blanketentwurf gehen auf das

Jahr 1954 zurück . Damals wurde für einen Stellarator-Reaktor

(Princeton) von Spitzer und Mitarbeitern /3/ ein Blanket vor-

geschlagen . Dieses Blanket enthielt dabei im wesentlichen

Lithium als Brutmaterial, Stahl als Strukturmaterial und

Beryllium als Neutronenmultiplikator . Die zugehörigen neutro-

nenphysikalischen Berechnungen wurden mit Hilfe der Fermi-

Alterstheorie durchgeführt . Diese Theorie eignet sich jedoch

nicht für Medien mit leichten Kernen wie Lithium, daß außerdem

noch ein starker Neutronenabsorber ist, Trotz der nicht als

repräsentativ zu betrachtenden Ergebnisse stellt diese Arbeit

den Beginn einer Vielzahl von Untersuchungen auf diesem Gebiet

dar .
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Ein wesentlicher Fortschritt bei Blanketkonzeptstudien wurde

Mitte der sechziger Jahre durch eine Gruppe von Wissenschaft-

lern /4-6/ des Massachusetts Institute of Technology (MIT) er-

arbeitet . Es wurde zum ersten Mal ein von Impink und Homayer

/4/ entwickeltes statistisches Rechenmodell (MONTE-CARLO-Ver-

fahren) bei den neutronenphysikalischen Berechnun g en verwen-

det . Zudem wurden auch erstmals in realistischer Weise Material-

probleme berücksichtigt . Das MIT-Blanketkonzept besteht im

wesentlichen aus 2 cm Molybdän als Vakuumwand, einer 6,25 cm

dicken Salzschmelze (2LiF BeF 2 ) dem sogenannten "Flibe" als

Kühlmittel und einer Brutzone von 56 cm, die 79% Flibe plus

21% Graphit enthielt . An diesem Blanketkonzept wurden mehrere

Parameterstudien durchgeführt . Neben Molybdän untersuchte man

die Einsatzmöglichkeit von Nb, U, Th, Be und Pb als mögliche

Materialien für die erste Wand . Der Einfluß der 6 Li-Anreiche-

rung sowie die Änderung der Flibe-Zusammensetzung auf die Tri-

tiumproduktion waren ebenfalls Gegenstand einiger Parameter-

studien . Man kam zu dem Schluß, daß Molybdän neben seinen gu-

ten mechanischen und neutro p ischen Eigenschaften ein geeig-

netes Material für die erste Wand ist . Auch Flibe als Kühl-

und Brutmaterial in Kombination mit Grabhit als Reflektor

wurden in den MIT-Arbeiten als gute "Blanketkombination'° mit

guten Brutraten ermittelt.

1968 entwickelte D . Steiner /7/ ein Blanketkonzept, das dem

MIT-Konzept ähnelte, bei dem jedoch anstatt Molybdän Niob als

Material für die erste Wand vorgeschlagen wurde.

1969 präsentierte Steiner /8/ in der "BNES-Nuclear Fusion

Reactor Conference" /9/ zwei Blanketkonzepte, die sich nur in

der Art der Kühlung durch Flibe oder Lithium unterschieden.

Beide Konzepte besitzen eine Blanketdicke von 100 cm.

Neben mehreren Parameterstudien wurden an diesem Blanketmodell

zum ersten Mal Aktivierungs- und Nachwärmeberechnungen der

ersten Wand durchgeführt . In der oben genannten Konferenz

(BNES) wurden auch mehrere andere Blanketkonzepte /10 - 16/

vorgestellt . Diese Arbeiten beschäftigen sich mit vielen Pro-

blemen des Blanketkomplexes . Der Schwerpunkt dieser Blanket-

arbeiten liegt jedoch bei der Ermittlung der neutronenphysika-
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lischen Eigenschaften verschiedener Blanketmaterialien.

Als eine neue Phase bei der Untersuchung von Blanketkonzepten

sind die Arbeiten, die ab Anfang der siebziger Jahre erschienen,

anzusehen . Es wurde jetzt sowohl in den Forschungszentren als

auch an einigen Universitäten damit begonnen, vollständige Fu-

sionsreaktorentwürfe auch ingenieurmäßig zu durchdenken /17-23/.

Einer der ersten und vollständigsten Entwürfe ist der von der

Wisconsin-Universität entwickelte Fusionsreaktorentwurf UWMAK 1.

Das Blanket dieses Entwurfes besteht aus Edelstahl als Material

für die erste Wand, metallischem Lithium als Brutmaterial und

als Kühlmedium, Beryllium als Neutronenmultiplikator und Graphit

als Refektor /20/.

Als neue Variante bei den Blanketkonzepten i ß t der von Powel

/24/ gemachte Vorschlag anzusehen . Es wurde ein Bianketkonzept

entwickelt, das eine feste Lithiumverbindung wie LiAl als Brut-

material und gesintertes Aluminium (SAP) als Strukturmaterial

vorsieht . Dieses Blanketkonzept zeichnet sich in erster Linie

durch ein geringes Tritiuminventar und durch eine geringe Lang-

zeitaktivierung aus . Diese Richtung wurde dann bei dem Entwurf

von mehreren anderen Blanektkonzepten weiterverfolgt /25, 26,

28, 29, 30/.

Die in den letzten Jahren durchgeführten oder verbesserten

Fusionsstudien zielen verstärkt auf einen Fusionsreaktor mit

minimalem Tritiuminventar ab . Das liegt im Interesse günstiger

Kosten und einer Wartungsfreundlichkeit der Anlage sowie einer

geringen Umweltbelastung . Bei der Verwirklichung dieser Aufgabe

spielt der Aufbau des Blankets eine wichtige Rolle.

Bei Inbetriebnahme jedes neuen Fusionsreaktors muß das für

seinen Betrieb benöti g te Tritium aus einer externen Tritium-

quelle bezogen werden . Damit diese Menge für den Start sowie

für eine gewisse Betriebszeit nicht zu groß ist, muß an das

Blanketmaterial die Forderung gestellt werden daß er nicht

nur schnell und effektiv brütet, sondern auch, daß das Tritium

leicht - besser kontinuierlich - zurückgewonnen werden kann für

die Aufrechterhaltung des weiteren Betriebes . Diese Forderung

geht Hand in Hand mit obiger Forderung nach geringem Tritium-
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Inventar aus Sicherheitsgründen.

Es werden daher am Anfang auch Fusionsreaktoren gebaut werden

müssen, die ihr Tritiuminventar in kurzer Zeit verdoppeln

können, um die Möglichkeit zu schaffen, den Brennstoff für

einen neuen Fusionsreaktor bereitzustellen, da sonst Tritium

mit Hilfe konventioneller Kernreaktoren relativ teuer erzeugt

und erkauft werden muß . Zwischen dieser interessierenden Tri-

tiumverdopplungszeit - das ist die Zeit, die notwendig ist,

um die Menge des Tritiums im Reaktor zu verdoppeln - und der

Tritiumbrutrate besteht ein enger Zusammenhang . Dieser Zu-

sammenhang ist in der Gleichung (4) dargestellt /25/.

0 .693

(T) ( T - 1 )

Es bedeuten:

t D

	

= Tritiumverdopplunszeit

= spezifische Abbrandrate, das ist das Produkt aus

spezifischer Reaktorleistung und dem Fusionsenergie-

Äquivalent

T

	

= Tritiumbrutrate

Geht man von der Voraussetzung aus, daß die spezifische Reakor-

leistung 500 MWth pro kg Tritium beträgt, und setzen wir für

das Fusionsenergie-Äquivalent den Wert von 1 .5 . 10 -4 kg Tritium

pro
MWth und Tag ein, so beträgt nach Gleichung (4) für eine

Tritiumbrutrate von 1 .3 die Tritiumverdoppiungszeit 0 .08 Jahre.

Das ist eine relativ sehr kurze Zeit - aber wünschenswert -,

insbesondere bei den ersten kommerziell zu betreibenden Fusions-

reaktoren . Bei den späteren Fusionsreaktoren muß das Blanket

nur noch in der Lage sein, den Tritiumbedarf infolge des dann

langsameren Zuwachses von Fusionsreaktoren zu decken . Nach dem

( 4 )

di -

dt



jetzigen Energiezuwachs muß t D zwischen 7 - 10 Jahren betragen.

Dieser Wert ist erreichbar bei einem T = 1 .002 . Selbstverständ-

lich setzt eine solche Angabe voraus, daß zum betrachteten Zeit-

raum der ganze Energiebedarf durch Zubau von Fusionsreaktoren

g edeckt werden wird . Eine solche Betrachtungsweise erscheint

uns im Lichte auch der Erfahrungen der Brüterentwicklung bei

Spaltungsreaktoren wenig realistisch . Wir nennen diese Zahlen

hier nur aus dem Bestreben, die Ansichten der Fachliteratur

wiederzugeben und möglichst Zahlenbereiche aufzuzeigen, in de-

nen Brutraten wünschbar sein sollten.

Die meisten Blanketkonzepte, die aus Sicherheitsgründen ein

minimales Trtiuminventar anstreben, müssen die Tritiumreaktioas-

rate 6 Li(n,a)T erhöhen . Das wird einmal durch die Anreicherung

von 6 Li innerhalb des Brutmaterials erreicht . Andererseits kann

zur Erzielung einer Brutrate höher als 1 auch ein Neutronen-

multiplikator verwendet werden, wie Beryllium oder Blei.

Ein Blanketkonzept, das auf ein minimales Tritiuminventar zielt,

wurde in der Kernfroschungsanlage Jülich entwickelt /26, 27/.

Der Entwurf besteht im wesentlichen aus einer 1 cm dicken Brut-

zone mit 25% 6 Li-Anreicherung . Als Neutronenmultiplikator dient

dabei eine Berylliumschicht von 20 cm Dicke . Ebenso wird eine

Graphitschicht von 80 cm Dicke als Reflektor verwendet.

Die mit diesem Blanketkonzept erreichte Tritiumbrutrate beträgt

1 .22 ; Abb . 5 stellt den KFA-Entwurf dar.

Alle Blanketkonzepte, die als Brutmaterial "metallisches Lithi-

um" verwenden, werden der Kategorie der "flüssigen Blankets" zu-

geordnet .
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Abschirmung

Helium -Kühlung

Abb . 5 : Entwurf des KFA-Fusionsreaktorblankets



-13-

2 DAS FESTSTOFF-BLANKETKONZEPT

Viele ernste Probleme des Fusions-Reaktorblankets würden ver-

mindert, wenn die in ihm enthaltene Radioaktivität herunterge-

setzt werden könnte . Als Folge davon wären Reparatur und Aus-

tausch von B
W I

	

e t kompo nen ten leichter9 auch das Problem der1 Üilk€~

	

4.

	

Ff V II ~-IS

Lagerung sperriger radioaktiver Bauteile wäre nach Austausch

und Reparatur leichter zu lösen . Die Anlagekosten und Reparatur-

kosten würden erheblich niedriger und das Unfallrisiko vermin-

dert . Damit würde die Einführung des Fusionsreaktors insgesamt

erleichtert.

Die Realitäten stellen sich jedoch aus heutiger Sichtnoch an-

ders dar . Das Radioaktivitätsinventar eines Fusionsreaktors be-

steht aus zwei Komponenten : Die erste Komponente stellt die

flüchtige Brennstoffkomponente Tritium, die zweite Komponente

entsteht durch Wechselwirkung des Neutronenfeldes mit dem Struk-

turmaterial (Aktivierung) . Die Mengen beider Aktivitätskomponen-

ten hängen in erster Linie vom technischen Konzept des Reaktors

ab . Mit der Wahl eines festen Blanketkonzeptes in Verbindung mit

Helium als Kühlmittel könnte man das gesamte Tritiuminventar des

Fusionsreaktors bis auf etwa 1 Ci/MW e herabsetzen /31/ . In einem

flüssigen Blanket übernimmt das metallische Lithium mehrere Auf-

gaben : es dient als Brutmaterial, Moderator und Kühlmittel zu-

gleich . Zwecks Tritiumentfernung muß das Lithium zu einer Tri-

tiumentfernungsanlage gepumpt werden . Das bedeutet : ein großer

Teil des Lithium- bzw . Tritiuminventars befindet sich nicht im

Blanket, sondern im Kühl- und Tritiumentzugssystem . Die Anteile

des Tritiuminventars für zwei verschiedene Fusions-Peaktorenta

würfe gleicher Leistung - einmal mit Flüssigmetallblanket und

einmal mit Feststoffblanket - können sich um mehr als den Faktor

100 unterscheiden ; so beträgt das Tritiuminventar einmal für den

mit Flüssigmetall arbeitenden Fusionsreaktorentwurf UWMAK 1 /20/

8 .7 kg, während der mit festen Blanket arbeitende Fusionsreaktor-

entwurf UWMAK 11 /28/ nur 0 .04 kg Tritium enthält . Hier zeigt

sich ganz klar ein sicherheitstechnischer Vorteil des Feststoff-

blankets, selbst dann wenn man andere Probleme, die der Umgang

mit flüssigem Lithium mit sich bringt als "konventionelle'

beiseite schiebt .



-14-

In einem festen Blanket ist der Kühlkreislauf vom Brutmaterial

getrennt . Es wird bei den meisten Entwürfen, die ein festes

Blanket vorsehen, Helium als Kühlmittel vorgeschla g en /24, 26,

28, 30/ . Helium ist dazu ein Nebenprodukt des Fusionsreaktors,

was bei der Reinigung der Brennstoffmischung zum Teil gewonnen

werden konnte . Es besitzt neben seiner chemischen und neutroni -

sehen "Neutralität" eine gute Wärmeleitfähigkeit im Vergleich zu

anderen Gasen . Es muß aber erwähnt werden, daß die Wärmeleitfä-

higkeit des flüssigen Lithiums höher als die des Heliums ist . Die

Trennung der Kühlung vom Brutmaterial ermöglicht im Prinzip auch

die Verwendung von Strukturmaterialien wie Aluminium oder gesin-

terter Aluminiumverbindungen (SA)) . Die Verwendung von Aluminium-

werkstoffen als Struktur- bzw . sogar als erste Wandmaterialien in

einem festen Blanket setzt das Problem der induzierten Radioak-

tivität erheblich herab . Wegen der Korrsionsgefahr kann eine Ver-

wendung von solchen Strukturwerkstoffen bei den flüssigen Blan-

kets jedoch nicht erfolgen.

J . Powell /32/ hat für den Werkstoff Aluminium unter Berücksich-

tigung der wesentlichen Verunreinigungen das spezifische Radio-

aktivitätsinventar und das Gefährdungspotential -- das ist per De-

finitionen das Verhältnis des spezifischen Radioaktivitätsinven -

tars (Ci/kW th ) zu der maximal zulässigen Konzentration (MZK) in

Luft (Ci/km ) - während des Reaktorbetriebes bestimmt . Das er-

mittelte spezifische Reaktivitätsinventar sowie das Gefährdungs-

potential sind für Aluminium viel kleiner als für die Werkstoffe

Niob und Edelstahl . Niob und Edelstahl sind als Strukturmaterial

bei mehreren flüssigen Blanketkonzepten vorgeschlagen worden.

Die Vorteile der Verwendung von Aluminium in Zusammenhang mit

einem festen Blanketkonzept zeigen sich auch beim Abklingverhal-

ten der Aktivität nach der Abschaltung des Fusionsreaktors deut-

lich . Die wesentliche Aktivitätskomponente des Aluminiums klingt

mit 2,5 min HWZ ab . Es muß trotz dieser verlockenden Vorteile je-

doch zugegeben werden, daß die Verwendung von Al andere Probleme

und Begrenzungen mit sich bringt und daher noch nicht ausdisku-

tiert ist.

R .W . Conn /33/ untersuchte fünf leistungsgleiche Reaktorentwürfe

auf ihr Aktivitäts-Zeitverhalten nach einer Betriebsdauer von

zwei Jahren . Die fünf Fusionsreaktorentwürfe sind der Wisconsin
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University-Entwurf (UWMAK 1), der Oak Ridge National Laboratory-

Entwurf (ORNL), der Princeton Plasma Physics-Laboratory-Entwurf

(PPPL), der Lawrence Livermore Laboratory-Entwurf (LLL) und der

Brookhaven National Laboratory-Entwurf (BNL) . Das Strukturmate-

rial der fünf erwähnten Reaktorentwürfe ist unterschiedlich.

Die Ergebnisse dieser Untersuchung sind in der Abb . 6 darge-

stellt . Das Aktivitätsinventar nach einer Betriebsdauer von zwei

Jahren ist für alle Reaktorentwürfe gleich und beträgt ca.

10 6 Ci/W th . Nach Abschalten der Reaktoren zeigte sich das

schnelle Aktivitätsabklingen beim Aluminium sehr deutlich.

Innerhalb von einer Woche nimmt es um 7 Größenordnungen ab.

BNL (Ai)

	

{ UWMAK-1 1t1
(316 SS(

100 -

10 -1
10min
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des Reaktors
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Wie wichtig dieser Vorteil ist zeigt sich, wenn man bedenkt,

daß manche Komponenten des Fusionsreaktors, wie die erste Wand,

nur eine begrenzte Lebensdauer haben und von Zeit zu Zeit aus-

gewechselt werden müssen (u .U . in relativ kurzer Zeit).

Ein weiterer Nachteil des flüssigen Blankets gegenüber dem

festen Blanket ist die Verwendung des elektrisch leitenden

Lithiums . Durch das Umpumpen des Lithiums im Rohrsystem ent-

stehen in Verbindung mit dem magnetischen Feld des Plasmaein-

schlusses magnetohadrodynamische Probleme (MHD) . Diese führen

zu Pumpschwierigkeiten und ergeben außerdem eine empfindliche

Stdr#eng des magnetischen Feldes.

2 .1

	

Die Auswahl des Materials für das feste Blanket

Als Kandidaten für das Feststoff-Blanketmaterial sind die

metallischen Lithiumlegierungen wie LiAl, Li 7 Pb 2 , Li 4 Si und

Li 4 Sn oder die keramischen Lithiumverbindungen Li 2 0, LiA10 2 ,

LiSO 4 , Li 2 SO 3 , Li 2 Be 2 0 3 , Li 2 B 4 O 7 , Li5A10 4 , LiA1 5 O S und

Li 3 A1O 3 vorgeschlagen worden /34, 37/

Für eine optimale Auswahl von Materialien für die Verwendung

als Brutmaterial in einem festen Blanket unter Berücksichtigung

der Blanketarbeitstemperatur müssen mehrere Eigenschaften ge-

g eben sein . Man kann sie zusammenfassen als

- gute Brut-, Moderator- und Multiplikationseigenschaften

chemische Stabilität und gute Verträglichkeit mit den

anderen Komponenten des Blankets

- niedrige Aktivierbarkeit

- gute Wärmeleitfähigkeit, keine Nachsinterun g sprobleme

(bei den Lithiumverbindungen)

niedrige Tritiumlbslichkeit (niedrige mittlere Tritium-

Verweildauer), große Diffusionsgeschwindigkeit

hohe Schmelztemperatur
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Diese Eigenschaften sind leider in keinem festen Blanketmate-

rial ideal vereint . Auch ist die Untersuchung der verschiede-

nen festen Blanketmaterialien auf die oben erwähnten Eigen-

schaften noch nicht vollständig abgeschlossen und bedarf wei-

terer intensiver Forschung.

In den letzten Jahren sind einige Lithiumlegierungen bzw.

Lithiumverbindungen als festes Brutmaterial für die Blankets

einiger Fusionsreaktorentwürfe vorgeschlagen worden /24, 28,

30/ . Die Festlegung der in den erwähnten Arbeiten ausgewählten

Blanketmaterialien war bestimmt von den Aspekten, die prioritär

bei jeweiligen Entwurf angestrebt wurden . Das sind insbeson-

dere Radioaktivitäts-, Thermodynamik- und Resourcen-Aspekte.

Keines der ausgewählten festen Blanketmaterialien der erwähn-

ten Arbeiten kann man bereits als das gegebene feste Blanket-

material bezeichnen, da ihre Eigenschaften im Zusammenhang mit

ihrer Verwendbarkeit für den Fusionsreaktor z .Z . noch unter-

sucht werden.

Untersucht man die möglichen festen Blanketmaterialien auf die

oben geforderten Eigenschaften, so ergibt sich, daß z .B . die

Lithiumlegierungen eine bessere Wärmeleitfähigkeit gegenüber

den Lithiumverbindungen besitzen . Auf der anderen Seite haben

die meisten Lithiumlegierungen den großen Nachteil, da3 sie

bei den gewünschten Arbeitstemperaturen eines Blankets zur

Bildung von flüssigen eutektischen Gemischen niedriger Schmelz-

temperatur neigen, und zwar durch die Reaktion der Neutronen

mit den Lithiumatomen der Lithiumlegierung . So beträgt z .B.

die Schmelztemperatur der Lithiumlegierung Li 3 Bi

	

1145
o C.

Durch die Reaktion der Neutronen mit den Lithiumatomen der

Li 3 Bi-Verbindung vergrößert sich der Anteil des Wismuthele-

mentes in der Li 3 -Bi-Verbindung.

Diese Li 3 Bi-Verbindung mit dem hohen Bi-Anteil besitzt jetzt

einen Schmelzpunkt von nur 415 o C . Das führt zur Entstehung

von flüssigen Phasen im normalen Blanketmaterial Li 3 Bi . Der

Einfluß der hohen Blanket-Temperatur in Verbindung mit der

flüssigen Phase führt jedoch zur Sinterung weiterer diskreter
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Partikel innerhalb des Brutmaterials . Als Folge davon ergibt

sich eine radikale Absenkung der Tritiumdiffusionsrate inner-

halb des Blankets . Die Erscheinung der eutektischen Flüssig-

keit tritt bei den Lithiumverbindungen erst bei höheren Tem-

peraturen auf, die meist über der Blanketarbeitstemperatur

liegen /35/.

Die Bruteigenschaft der Lithiumlegierung ist wie bei den Li-

thiumverbindungen im wesentlichen von der Anzahl der Lithium-

atome abhängig.

Ober das Verhalten der Tritiumlöslichkeit bei den Lithium-

verbindungen sind in den letzten fünf Jahren mehrere Arbeiten

veröffentlicht worden /36 - 38/ . Die keramischen Lithiumver-

bindungen sind wegen ihres sehr niedrigen Tritiumlösungsver-

mögens an die erste Stelle unter den festen Bianketmaterialien

gerückt . Zwei keramische Lithiumverbindungen sind als feste

Brutmaterialien in zwei verschiedenen Fusionsreaktorentwürfen

vorgeschlagen worden . Im JAERI-Entwurf wurde das Lithiumoxid

Li 2 0 und im UWMAK II das Lithiumaluminat LiA10 2 verwendet.

Lithiumoxid ist ein sehr gutes Blanketmaterial in Bezug auf

Bruteigenschaften . Seine Eigenschaften in Bezug auf Tritium-

löslichkeit sind hervorragend . So besitzt es bei einer

Blankettemperatur von 400 - 600 ° C eine sehr kleine Tritium-

verweilzeit /38/ . Dadurch ist das Tritiuminventar im Blanket

(einige Gramm) sehr klein.

Leider hat das Lithiumoxid einen Nachteil :

	

seine Affinität

zum Wasser und zum CO 2 ist sehr groß . So ist seine Herstellung

als trockenes Pulver sehr schwierig . Als Ausweg kann man es in

Form von Lithiumhydroxyd

	

(LiOH) herstellen und danach im

Blanket durch Erhitzen entwässern . Das wird aber für ein

großes Blanket und wegen des niedrigen Schmelzpunktes des

Hydroxyds

	

(471 ° C)

	

technisch schwierig sein .
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Dagegen besitzen die Lithiumaluminate eine relativ zum Lithium-

oxid sehr kleine Affinität zu Wasser und CO 2 . Ihre Herstellung

in Form von trockenem Pulver ist also möglich . Auch die Lithium-

aluminate besitzen, ähnlich wie das Lithiumoxid, eine kleinere

Tritiumlöslichkeit . Vorzüge der Lithiumaluminate gegenüber dem

Lithiumoxid sind eine höherer Schmelzpunkt und eine höhere

Temperatur, bei der die Zersetzung der Verbindung in die Hydrid-

form beginnt . Wegen der kleineren Anzahl der Lithiumatome und

der größeren parasitären Neutronenabsorptionsrate zeigen die

Lithiumaluminate gegenüber dem Lithiumoxid schlechtere Tritium-

bruteigenschaften . Man kann jedoch versuchen, diesen Nachteil

durch einen guten Neutronenmultiplikator zu kompensieren.

2 .2

	

Die Lithiumaluminate

Durch das Tempern eines Gemisches von Li 2 0 und a-A1 2 0 3 bei

verschiedenen Molverhältnissen und Temperaturen entsteht die

Lithiumaluminat-Gruppe LiA10 2 , LiA1 B 0 B , Li 3 A10 3 und Li 5 A10 4 .

Diese Verbindungen sind in den Temperaturbereichen, die in

einem CTR-Blanket herrschen, thermostabil ; ausgenommen davon

ist Li 3 A10 3 , das bei einer Temperatur über ca . 400 o C instabil

ist und in Li 6 A10 4 und ct-LiA10 2 zerfällt.

LiA1 6 Og ist aus der Sicht optimaler Tritiumproduktion als

Blanketmaterial a priori nicht interessant, da die Anzahl der

Lithiumatome in dieser Verbindung relativ zu den anderen Be-

standteilen niedrig ist . Die Verbindungen LiA10 2 und Li 6 A10 4

bleiben also als die einzigen Verbindungen aus der Gruppe der

Lithiumaluminate übrig zur Verwendung als festes Brutmaterial.

Sie haben auch einen genügend hohen Schmelzpunkt . Ihre Tripel-

punkte liegen bei folgenden Temperaturen:

T t,p (LiA10 2 ) = 1610 o C und T
t,p

h-L1 B R10 4 j = {1043 4- 10) a0 /40/

Diese Eigenschaften stehen also einer Verwendung dieser Verbin-

dungen als Brutmaterial für feste CTR-Blankets nicht entgegen .
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Die Thermostabilität dieser Verbindungen fällt aber mit Zunahme

der Lithiumatome ab-/41/ . Das bedeutet, daß LiA10 2 stabiler ist

als Li 5 A10 4 . Ein Phasenübergang tritt bei der Verbindung

y-Li 5 A10 4 in dem Temperaturbereich 750 -- 850 0 0 auf . Dieser

Temperaturbereich ist aber höher als die Arbeitstemperatur der

meisten heute diskutierten Blanketentwürfe (< 700 0 C) . Beide

Verbindungen reagieren kaum mit Luft, jedoch mit der Luftfeuch-

tigkeit . Sie werden im Neutronenfeld wenig (radio)aktiviert,

vorausgesetzt, daß hohe Reinheit sichergestellt ist . Ein klei-

ner Prozentsatz an Verunreinigungen ist jedoch nicht vermeid-

bar . Die betrachteten Verbindungen haben überdies, wie bereits

festgestellt, für das erbrütete Tritium eine geringe Löslich-

keit . Die Tritiumfreisetzung erfolgt schon bei etwa 600 0 C so

schnell, daß mittels geeigneter Tritiumabsaugungen sich ein

Tritiuminventar im Blanket von nur einigen Gramm, entsprechend

einigen 10 4 Curie (= 3 .7 • 10 5 GBq /37/) einstellt . Als Nach-

teil ist aber auch zu sagen, daß das Tritium durch Diffusion

aus dem Blanket in den bei den meisten Entwürfen vorgesehenen

Helium-Kühlkreislauf gelangen kann, Im allgemeinen wird das

Aluminat also aus diesen Gründen gekapselt sein müssen ("vented

fuel element").

Wegen des möglichen Interesses an diesen Substanzen werden in

dieser Arbeit in erster Linie nicht die technologischen Eigen-

schaften von Lithiumaluminaten untersucht, sondern es sollen

die neutronischen, und im besonderen die Bruteigenschaften

experimentell überprüft und sichergestellt werden . Damit fol-

gen wir einer Linie, die im Institut für Reaktorentwicklung

der KFA Jülich seit langem verfolgt wird : wir erarbeiten nicht

nur spezielle Designs /27/, sondern wir versuchen in Experimen-

ten (Modell) auch die neutronischen Eigenschaften spezieller

Blanketmaterialien abzusichern /42/ . Der von uns seit langem

eingeschlagene Weg der systematischen Absicherung von Daten-

und Rechenmodellen ist in jüngster Zeit besonders aktuell ge-

worden durch die durch verschiedene Experimente /43,44/ nahe

gelegte Vermutung, daß der Li 7 (n,a',n)-Querschnitt bis zu 25%

zu hoch im Energiebereich oberhalb 5 MeV angesetzt wurde . Da-

durch wird es notwendig, die Brutfähigkeit bestimmter Designs

experimentell zu überprüfen .
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Neben diesem Test von Daten und Modellen dienen unsere Experi

mente auch der Entwicklung geeigneter Meßmethodiken, denn an

direkten und eleganten Methoden zur Bestimmung der Brutrate

bietet sich bisher nur das "Liquid Scintillation Counting

	

/44/

an.

Im folgenden werden zunächst die verwendete Rechenmethodik und

die verwendeten Datensätze beschrieben . Schon in vorherigen

Arbeiten /43/ hatte sich erwiesen, daß MONTE CARLO-Verfahren

zur Lösung der Boltzmann-Gleichung mit Vorteil zur Berechnung

von Blanketkonfigurationen herangezogen werden können . Hier

werden demgemäß die notwendigen Vorausberechnungen mit dem Code

MORSE durchgeführt .
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3,

	

DER RECHENCODE

3 .1

	

Die Neutronen-Transportgleichung

Der Transport eines Neutrons durch das Blanket wird im allge-

meinen durch die Boitzmann-Gleichung beschrieben . Sie stellt

für das zeitliche sowie räumliche Verhalten der Neutronen im

multiplizierenden, absorbierenden und moderierenden Medium ein

ausreichendes mathematisches Modell dar.

(r,S~',E` ~E)

	

(r, 2,E)dS `dE'

	

+ S(r°,E~Si)

E'

	

2'

= Q .	(r,SZ,E) + ~T(r,E)rb(r,

	

E )

Zustreurate an der
Raumstelle r aus dem
Phasenraumelement
dE`d2' in das Ele-
ment dEdQ

Quellterm

Leckrate

Ausstreurate, das ist
die Rate, die die Ab-
sorption sowie die
Ausstreuung von Neu-
tronen aus dem be-
trachteten Phasen-
raumelement berück-
sichtigt.

Die Gleichung (3 .1) beschreibt die physikalische Gegebenheit

des Neutronentransportes innerhalb eines Mediums in strenger

In der Gleichung bedeuten:

Z(r,2'-,2,E'-}E)e(rg2,nd2' dE '

E'

	

2'

S(r,E,S2)

2 . 7 (r,2,E)

E T ( r , E ) (r,2,E)
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Form . Eine analytische Lösung dieser Gleichung ist nicht mög-

lich . Sie kann analytisch nur aufgelbst werden, wenn eine

drastische Vereinfachung der wirklichen physikalischen Probleme

unternommen wird.

Will man die Transportgleichung dreidimensional energie- und

richtungsabhängig

	

'° 5eYg 5V eignen sicht die statis t ischenS 'tJIfl1V~.

Methoden dazu . Die Monte Carlo-Methode ist eine statistische

Methode, die sich zur Lösung der Transportgleichung sehr be-

währt hat.

3 .2

	

Die Monte-Carlo-Methode

Die Monte Carlo-Methode wurde zuerst für die Lösung von kompli-

zierten Problemen in der numerischen Mathematik entwickelt . Nach

dem zweiten Weltkrieg gewann diese Methode verstärkt an Interes-

se und wurde als Rechenmethode bei der Lösung von Neutronen-

bzw . Photonen-Transportproblemen angewendet . Ihre umfassende

Anwendung blieb zur damaligen Zeit allerdings noch eingeschränkt

wegen ihres sehr großen Rechenaufwandes . Erst nach der fortge-

schrittenen Entwicklung von elektronischen Rechenanlagen (An-

fang der sechziger Jahre) erlebte diese Methode ihren Durch-

bruch bei der Anwendung auf vielen Gebieten der Physik und

Technik . Eine Diskussion dieser Methode sowie ihrer Anwendung

auf Transportprobleme ist in den Arbeiten von Goertzel und

Kalos /45/, Spanier und Gelband /46/ sowie in den vielen ande-

ren Literaturstellen, die von den erwähnten Autoren angegeben

wurden, zu finden . Die verbreitete Anwendung der Monte Carlo-

Methode liegt in ihrer Fähigkeit begründet, sowohl komplexe

Transportprozesse als auch komplexe Geometrien zu beschreiben.

3 .2 .1

	

Die	 Technik der Monte Carlo-Methode

Die Technik der Monte Carlo-Methode besteht irr Prinzip in der

Sammlung und Analysierung von statistischen Daten, entstanden

durch die Modellierung von Zufallsgrößen . Eine Monte Carlo-

Berechnung für ein Neutronen-Transportproblem geht von der Aus-

wahl einer kleinen Anzahl (mehrere Hundert) von Quellneutronen
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und die Verfolgung ihres Verlaufs durch das System aus . Die

Rechenprozedur geschieht folgendermaßen : Ein zufällig heraus-

gegriffenes Quellneutron wird verfolgt, um sein Schicksal zu

bestimmen . Dazu hat man zunächst drei Koordinaten und drei

Komponenten der Flugrichtung zu wählen . Die gewählten Variab-

len müssen innerhalb der durch die Problemstellung vor g eschrie-

benen Grenzen liegen . Die Zufälligkeit der Wahl wird dadurch

sichergestellt, daß z .B . eine der Zufallszahlen g des Inter-

valls 0 < g < 1 gewählt wird, worauf durch eine stochastische

Transformation der entsprechende Wert der betreffenden Koordi-

nate usw . bestimmt wird . Durch weiteres Ziehen von Zufalls-

zahlen wird nun bestimmt, wie weit das Neutron fliegt und was

am Ende dieser Strecke geschehen soll (Einfang, Spaltung, Streu-

ung) . Sodann wird der weitere Weg des Neutrons (bzw . der ent-

stehenden Spaltneutronen) durch erneutes Ziehen von Zufalls-

zahlen festgelegt . Das wird solange fortgesetzt, bis das Schick-

sal des Neutrons entschieden ist.

Damit man erkennt, wie die Zufallszahlen in einer Monte Carlo-

Berechnung angewendet wurden, geht man von dem folgenden ein-

fachen Beispiel aus : Die Startneutronen sollen monoenergetisch

und isotrope Punktquellneutronen sein . Die für die Monte Carlo-

Berechnung benötigten Zufallszahlen werden von dem Cornpüter er-

zeugt . Es werden Zufallszahlen (81,2,5 . . . .) aus dem Intervall

0 < gi < 1 entnommen . Das ergibt, daß die Wahrscheinlichkeit

w(gi)dgi für gi zwischen
gi

und

	

i+dgi dg i ist, wenn

0 < g . < 1.

So werden zum Beispiel zur Bestimmung der Flugrichtung des ge-

starteten Neutrons zwei Zufallszahlen g

	

und g
2

ausgewählt.

Danach wird ein Azimutalwinkel

	

= 2 :~ 1 und der Cosinus eines

Polarwinkels v= 2s2 - 1 angewendet . Da die Quelle isotrop ist,

haben die Anfangswerte für . und

	

die gleiche Wahrscheinlich-

keit in den Intervallen 0 < b < 27 und -1 <

	

< 1.

Nun ist die Richtung, in die das Neutron fliegen wird, festge-

legt . Der nächste Schritt wird sein die Bestimmung des Ortes,

an dem das Neutron eine Kollision mit den Atomen des Medium-

materials erleidet.

Die Wahrscheinlichkeit w(x)dx, daß ein Stoß zwischen dem be-

trachteten Neutron und den Atomen des Mediums eintreten wird,
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ist als

(3 .2)

definiert, wobei o (x) der Wirkungsquerschnitt an der

	

ßstel

le x fn derFlugrichtung ist.

Wird eine dritte Zufallszahl y

	

verwendet, dann kann die Steile

x unter der Verwendung der Formel:

ing 3 =

	

o(x')dx

bestimmt werden.

Aus dieser Beziehung folgt:

x

d 3 =

	

d(x)dx exp

	

-- r o(x € )dx'1
JE

o

Da w(x)dx = w(= 3 )ds 3 = dr 3 ist, ist die Stoßstelle x, aus der

die richtige Verteilung w(x) berechnet wurde.

Nach der Bestimmung der Stoßsteile wird mit Hilfe von weiteren

Zufallszahlen und Verwendung von Verteilungsfunktionen die Art

des Stoßes (Einfang, Spaltung, Streuun g ) bestimmt . Dieser Re-

chenprozeß wird solange durchgeführt, bis das Schicksal des

Quellneutrons bestimmt ist .Auf diese Weise können die Zickzack -

wege der Neutronen bis zur Absorption oder bis zum Verlust durch

Leckage verfolgt werden, Um statistisch verläßliche Ereignisse

zu erhalten, muß eine hinreichend große Zahl von Einzelschick-

salen durchgerechnet werden.

Die direkte Simulation der verfolgten Neutronen ("Analog-Monte

Carlo-Methode") führt zu dem Nachteil, eine lange Rechenzeit

für eine zu erhaltende Rechengenauigkeit zu benötigen . Um die-

sen Nachteil zu umgehen, bedient man sich der indirekten Neu-

tronensimulation ("Nora-Analog Monte Carlo-Methode") . Hier

bietet sich die Anwendung von speziellen Techniken an, wie die

(3 .3)

(3 .4)
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Einführung von geeigneten Gewichten und von "Splitting" sowie

das "Russische Roulett" . Dadurch wird jedes Quellneutron ein

Startgewicht mit dem Wert Eins erhalten . Nach jedem stoß wird

das Gewicht um das Verhältnis c a /o t verkleinert, damit die Ab-

sorptionswahrscheinlichkeit berücksichtigt werden kann . Die

Gewichts-Technik vermeidet die Prüfung, ob das Neutron gestreut

oder absorbiert wird . Sie berücksichtigt diesen Vorgang durch

entsprechende Änderung des Neutronengewichtes . Das führt zur

Reduzierung der Rechenzeit und zur Verbesserung der Rechensta-

tistik . Die Anzahl der betrachteten Neutronen ist größer als es

bei der 'Analog Monte Carlo-Methode" der Fall ist, da dort die

Anzahl der Neutronen durch die Absorption verkleinert wird . Die

Oberprüfung des Neutronengewichtes wird nach jedem Stoß durch-

geführt . Stellt sich heraus, daß das Gewicht zu klein ist, wird

" Russisches Roulett" gespielt . In diesem Fall ergeben sich zwei

Möglichkeiten : entweder das Neutron erhält ein neues höheres Ge-

wicht, oder es wird getötet . Ist dagegen das Gewicht des Neutrons

zu hoch, wird es in zwei Neutronen mit entsprechenden kleineren

Gewichten geteilt ("Splitting") . Nach dieser Technik ist das

Schicksal eines Neutrons bestimmt entweder durch " Russisches

Roulett"-Kill oder durch Leckage nach außen.

Die Oberlebenswahrscheinlichkeit eines Neutrons durch das

" Russische Roulett" wird so ausgewählt, daß die Rechnung unbe-

einflußt bleibt . Das Gewicht, bei dem das "Russische Roulett"

gespielt wird, ist w [ow . Ein Neutron, das diese Methode über-

lebt, erhält das Gewicht
WAverage . Ober das Gewicht

w€ihe
wird

ein "Splitting" notwendig . Für jede Region und Energiegruppe ist

WLow c wAVE < w
eihe . Die Werte der genannten Gewichte müssen, je

nach Problemstellung und der angestrebten Statistik, vorher

festgelegt werden.

Der Vorteil des "statistischen Gewichtes" spiegelt sich deut-

lich wieder, wenn in dem zu berechnenden System ein dicker we-

nig absorbierender Reflektor (Grafit D 2 0) vorhanden ist . Diese

Materialien besitzen kleinere Absorptionsquerschnitte, und ein

Neutron kann im Grunde viele Stöße erleiden, bis sein Gewicht

merklich abnimmt . Ein solches Neutron, das 20 bis 30 cm in ei-

nen Reflektor eingedrungen ist, besitzt eine sehr kleine

Wahrscheinlichkeit,

	

daß es zu dem System zurückgelangt .
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Die Weiterverfolgung solcher Neutronen ist zu zeitaufwendig . Ei-

ne Vergör3erung des W Low -Wertes, bei dem das "Russische Roulett"

gespielt wird, muß in diesem Fall unternommen werden.

3 .3 Das Monte Carlo-Programm MORSE /47/

Das Rechenprogramm MORSE (Multigroup Oak Ridge Stochastic

Experiment) ist ein Monte Carlo-Transportprogramm für Neutro-

nen- und Gamma-Transport in dreidimensionaler Geometrie.

MORSE besitzt eine General-Geometrie-Routine, so daß die Be-

rechnung für eine komplizierte Geometrie möglich ist . Es werden

Gruppenkonstanten herangezogen zur Bestimmung der

- mittleren freien Weglänge,

- diskreten Streuwinkel- und -wahrscheinlichkeiten

- Obergänge zwischen Energiegruppen (P g±g ,}

- Energie- und Richtungsparameter von sekundären Teilchen

- Gewichte zur Simulation der Absorption

- Spaltungswahrscheinlichkeiten und der Parameter der

durch Spaltung freigesetzten Teilchen

Dazu benötigt MORSE die Wirkungsquerschnitte

G T( g ), d a( g ) und mß( g ),

wobei g die Energiegruppe des stoßenden Teilchens bezeichnet,

es treu (g 1 , g 2 , g 3 , ist der Streuquerschnitt von Gruppe g 1

nach g 2 , 0 ist der Streuwinkel und wird durch die Entwicklung

von d in Legendre-Poynomen berücksichtigt.

Außerdem benötigt MORSE Spektren für die Erzeugun g der Quell-

teilchen und der sekundären Teilchen . Die erforderlichen Grup-

penkonstanten sind mit dem Programm SUPERTOG erzeugt worden.

SUPERTOG verarbeitet ENDF/B-Daten und generiert verschieden

strukturierte Gruppenkonstanten .
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3 .3 .1

	

Die	 ENDF/B-Datei	 /48/

Die ENDF/B-Datei enthält eine Vielzahl nuklearer Grunddaten,

die teilweise experimentell und teilweise durch theoretische

Ableitung gewonnen wurden . Für jedes angebotene Material um-

faßt die Information

eine kurze Dokumentation über die Herkunft und Darstel-

lung der vorhandenen Daten, falls spaltbar

Anzahl der Neutronen/Spaltung

Information über die Produktion von Radionukliden

- v d = Daten über verzögerte Neutronen

- up = Daten über prompte Neutronen

- Zerfallsdaten

-- Resonanzparameter

- Wirkungsquerschnitte

- Energie- und Winkelverteilung verzögerter Neutronen

- Parameter für die thermische Streuung

Die Datei ist nach Materialien, Reaktionsklassen und Reaktio-

nen gegliedert, wobei hier als Reaktion die vorgenannten

Punkte der Einfachheit halber bezeichnet werden sollen.

Die Datenfelder können sein:

- Parameter für eine vorgegebene Formel (z .B . Resonanz-

parameter)

- Tabellierte Funktionen Y 1 (x i ) oder Z 1 (x i ; y i )

Tabellierten Funktionen wird dabei stets ein interpolations-

schema beigefügt, so daß sie mit geringem Fehler an jeder

Stelle ausgewertet werden können.

	

3 .3 .2

	

Das	 Programm SUPERTOG /49/

Für die Herstellung der Wirkungsquerschnittsbibliothek wird das

Programm SUPERTOG verwendet.

SUPERTOG berechnet ausgehend von einem ENDF/B-Datenband die

Gruppenquerschnitte für einzelne Neutronenreaktionen sowie für
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die elastischen, inelastischen und (n,2n)-Streumatrizen . Als

Energiegruppenstruktur wird hier die GAM II-Energiestruktur

verwendet . GAM II besteht aus 99 Energiegruppen, die sich von

0 .001 eV bis 14 .9 MeV erstrecken.

Das Programm SUPERTOG arbeitet in folgenden Schritten:

Der Input wird gelesen, die Gruppenstruktur wird fest-

gehalten und ein Spektrum wird gewählt bzw . gelesen, mit

dem die Wirkungsquerschnitte kondensiert werden sollen.

2. Falls erforderlich, werden Resonanzparameter eingelesen

und Resonanzen berechnet . Dazu wird im wesentlichen die

Breit-Wigner-Formel verwendet.

3. "Smoth Cross Section°" wird berechnet, indem die punkt-

weise tabellierten Funktionen auf Gruppenbreiten inte-

griert (durch "Interpolatorische Integration") und mit

Spektrum gefaltet werden.

4. Elastische und inelastische Streumatrixen werden berechnet

als Koeffizienten von Lengendre-Polynomen .
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STUDIE ZUR AUSWAHL EINES GEEIGNETEN BLANKETMODELLS

Ziel dieser Studie ist, das

	

Tritiumbrutpotential von

verschiedenen Lithiumaluminaten zu ermitteln . Dazu werden zu-

nächst theoretische Berechnungen angestellt, die später in ge-

eigneten Experimenten zu überprüfen und abzusichern sein werden.

Die Auslegung - zunächst ebenfalls in theoretischen Studien -

eines geeigneten Versuchsmodells, an dem solche Überprüfungen

mit maximaler Aussagekraft vorgenommen werden können, ist eben-

falls Aufgabe der hier vorgelegten Studie . Selbstverständlich

werden die neutro p ischen Eigenschaften eines Blankets nicht nur

durch das gewählte Brutmaterial beeinflußt, sondern durch eine

Reihe von anderen Stoffen, die z .B . die erste Wand bilden und

zur Aufnahme von Kühlkanälen oder anderem gedacht sind . Deren

Einfluß steht aber hier in dieser ersten Studie noch nicht zur

Debatte ; dagegen soll in diesen Untersuchungen zunächst der

Einfluß von solchen Stoffen betrachtet werden, die zur Ver-

besserung der Neutronenökonomie dienen können ohne selbst zu

brüten, z .B . Beryllium oder Blei . Das Ziel ist, in relativ

einfachen Konfigurationen mit geringer Heterogenität die neu-

tronischen Eigenschaften von Lithiumaluminaten experimentell

zu überprüfen und sie mit theoretischen Berechnungen zu ver-

gleichen, um auf diese Weise die heutigen Berechnungsmethoden

und verfügbaren Datenbibliotheken zu testen . Dabei ist geplant,

nach den ersten einfachen Experimenten später zu Systemen

fortschreitender Komplexität überzugehen, um dem realen Ent-

wurf so nahe wie möglich zu kommen . Nachdem in Experimenten

und Rechenanalysen, die im IRE der KEA Jülich gemeinsam mit

BARG-Bombay durchgeführt wurden, sichergestellt wurde daß die

multiplikative Wirkung von Beryllium bis zu 25% /50-51/ kleiner

ist als die, die aufgrund der vorliegenden Daten berechnet wur-

de, entschieden wir uns hier, in Zukunft nur noch Blei auf

seine multiplikativen Ei g enschaften hin zu untersuchen . Dazu

kommt noch, daß wir die sicherheitstechnischen und material-

technischen Eigenschaften des Berylliums ebenfalls mit Schwie-

rigkeiten behaftet einschätzen und weiterhin glauben, da3 die

hohen Kosten des Materials ebenfalls nicht förderlich für die
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Einführung des ohnehin recht kapitalintensiven Fusionsreaktors

sein könnten ; von Problemen der Materialverfügbarkeit (KFA-

Entwurf benötigt etwa 200 to /26/)ganz zu schweigen.

4 .1 Die rechnerischen Untersuchungen

Die Größe mit der bedeutendsten Aussagekraft ist naturgemäß die

Brutrate, denn gerade diese muß in erster Linie so groß wie

möglich gewählt werden . Daher erfolgte in ersten Berechnungen

eine Ermittlung der erreichbaren Brutrate in Abhängigkeit von

Blanketgeometrie und Abmessungen für die beiden Materialkandi-

daten (Li 5 A10 4 , LiALO 2 ) . Für die ersten übersichtsrechnungen

wurde als Modellgeometrie die Zylindergeometrie zugrunde ge-

legt . Demgemäß besteht unser Modell für die Rechnung aus einem

Hohlzylinder mit einem inneren Radius von 10 cm für die Auf-

nahme einer 14 .1 MeV-Neutronenquelle, die das Plasma simuliert.

Dann wurden die Höhe und der Außenradius des zylindrischen

Lithiumaluminat-Bianketmodells variiert und die entsprechende

Tritiumproduktionsrate bestimmt . Als Brutmaterialien dieses

Blanketmodells wurden die Verbindungen e-LiA10 2 mit einer

Dichte von 2,51 g/cm 3 und 5-Li 5 A10 4 mit einer Dichte von

2,15 g/cm 3 verwendet . Die Berechnungen wurden mit dem Rechen-

programm MORSE durchgeführt.

Die Wirkungsquerschnittsbibliothek der verwendeten Materialien

wird mit Hilfe des Rechencodes SUPERTOD aus ENDF/B-III herge-

stellt . Als Energiegruppierungsstruktur wird die GAM II-Struk-

tur verwendet . Es wurden bei dieser Rechnung 5000 Histories

in 50 Batchen zu 100 Neutronen berechnet . Die Rechnungen wurden

auf den Rechenmaschinen IBM/370-168 und später auf IBM/3033

unter dem Betriebssystem MVS durchgeführt.

4 1 1

	

Erste Ergebnisse und deren 	 Diskussion

In Abb . 7 sind die berechneten Tritiumbrutraten als Funktion

der Dicke zunächst der

	

-LiA10 2 -Schicht dargestellt . Die Tri-

tiumproduktion über die beiden Reaktionen 7 Li(n,an')t und

6 Li(n,a)t sind entsprechend durch T 7 und T 6 dargestellt .
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Tges ist die Summe von T 6 und T 7 . Aus der Abbildung geht her-

vor, daß nach einigen Zentimetern Schichtdicke die Brutrate T 7

Sättigung erreicht . Grund dafür ist der relativ große Anteil an

Sauerstoff- und Aluminium-Atomen in der Verbindung LiA10 2 . Sie

wirken als Moderator und setzen die Energie der schnellen Neu-

tronen nach Durchdrin g en von einigen Zentimetern Schichtdicke

schnell herab . In der Abbildung steigt die T-Produktion aus T 6

mit zunehmender Schichtdicke an und erreicht bei einem Zylin-

derradius von 60 cm (Brutmaterialdicke 50 cm) eine Brutrate von

0 .454 .

Tges.

10

	

00

	

40

	

50

	

50

	

010

	

80

	

90

	

100

	

110

	 w- Li 111+U m¢I~m :na tschf~t`,1d cke 'l. c r,H
Tritiumbrutrc e pro äuelireutran als Furtktiar der Dicke der

Abb . 7
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Die gesamte Brutrate für diese Schichtdicke beträgt 0 .61 . In

Abb . 8 sind dagegen die berechneten integralen Brutraten T 6 ,T 7

und T ges für die Verbindung ,-Li 6 A10 4 aufgetragen . T 7 geht

rasch in Sättigung über, T 6 steigt mit zunehmender Schichtdicke

und erreicht einen Wert von 0 .6025 bei einem Zylinderradius von

60 cm . Bei diesem Radius beträgt die gesamte Brutrate 0 .977.

Infolgedessen eignet sich erwartungsgemäß die Verbindung

Li 6 A10 4 als Brutmaterial vom neutro p ischen Standpunkt her bes-

ser als LiA10 2 , weil schon mit kleineren Blanketanordnungen er-

heblich höhere Brutraten erreichbar sind . Die bessere Tritium-

brutrate beruht auf der größeren Zahl der Lithiumatome in Ver-

bindung Li 6 A10 4 . Einen Vergleich zwischen den berechneten inte-

gralen Brutraten T 6 , T 7 und T ges in den beiden Verbindungen

	

Li 5 A10 4 und LiA10 2 bietet Abb .

	

9 . So hat z .B . die Verbindung

0.
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A10 4 bei einem Zylinderradius von 60 cm eine 60% höhere Ge-

samtbrutrate als es bei der Verwendung der Verbindung LiA1D 2

der Fall ist.

In beiden Fällen scheint eine solche Geometrie relativ kosten-

günstig realisierbar zu sein, und die Brutraten erscheinen in

einem solchen Modellex p eriment hinreichend groß, um sie sicher.

ortsabhängig messen zu können• wenngleich dies für die separate

Bestimmung der ortsabhängigen T 7 -Brutrate schon schwieriger sein

dürfte . Deswegen wird in weiteren Modellrechnungen zu ergründen
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versucht, wie sich der Neutronenhaushalt und damit die Tritium-

brutrate verbessert, wenn bei einfach bleibender Anordnung und

Geometrie z .B . Refelktormaterialien oder Multiplikatoren zur

Anwendung gelangen . überdies geben solche einfachen Rechnungen

selbstverständlich erste Hinweise auf die Wirksamkeit solcher

Materialien im Zusammenspiel mit den hier betrachteten Lithium-

aluminaten und können auch älteren Rechnungen und Experimenten

an Lithiummetallblankets gegenübergestellt werden.

4 .2 Möglichkeiten zur Verbesserung der Neutronik

Eine der wichtigsten Aufgaben des Blankets ist das Brüten von

Tritium, wobei die Forderung erhoben wird, daß die Tritiumer-

zeugung im Blanket zumindest den Eigenbedarf decken soll.

Praktisch muß die Erzeugung aber so groß sein, daß eventuelle

Verluste bei der Tritiumrückgewinnung ausgeglichen werden

können und außerdem eine gewisse Menge Tritium zum Start neuer

Fusionsreaktoren bereitgestellt werden kann . Es ist daher wich-

tig, Maßnahmen zu ergreifen, die geeignet sind, die Tritium-

brutrate gegebenenfalls zu erhöhen.

Es gibt verschiedene Möglichkeiten für eine Verbesserung der

Neutronik eines Blankets:

Multiplikation der Fusionsneutronen mit spaltbarem Ma-

terial oder mit (n,2n)-Reaktionen

-

	

Verminderung des Neutronenausflusses durch Verwendung

eines Reflektors

- Vermehrung der Lithiumatome im Brutmaterial

- Vermehrung der endothermischen Reaktion (T 7 ) in unmittel-

barer Nähe der ersten Wand bei Anreicherung von Lithium

(kleine Schicht) und Vermehrung der exothermischen Reak-

tion (T 6 ) bei Anreicherung von 6 Li in der darauffolgenden

Schicht und/oder in unmittelbarer Nähe des Reflektors.

Einige dieser Möglichkeiten wurden in theoretischen übersichts-

rechnungen untersucht .
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4 .2 .1

	

Der	 Einfluß des Multiplikators

Als Neutronen-Multiplikator wird hier an ein Material gedacht,

das einen relativ hohen Wirkungsquerschnitt für die (n,2n)-

Reaktion besitzt . Dafür eignet sich z .B . das Element Beryllium.

- Die absolute Anzahl der Neutronen wird aufgrund der

(n,2n)-Reaktion erhöht.

- Das Neutronenspektrum wird jedoch weicher, d .h . nieder-

energetischer, da sich die kinetische Energie des ein-

fallenden Neutrons infolge der (n,2n)-Reaktion und der

Moderatorwirkung der Be-Atome vermindert, wodurch anderer-

seits T 6 begünstigt wird.

- Damit erhöht sich die gesamte Energiefreisetzungsrate.

Für ein zylindrisches Modellblanket mit der Verbindung LiAIO 2

als Brutmaterial wurde der Einfluß von Beryllium auf die Brut-

rate untersucht . Die Ergebnisse der Untersuchung sind in

Tab .4 , 1 dargestellt.

Tabelle4 , 1

Multiplikator-

	

Brutmaterial-

	

dicke

	

(Be)

	

dicke (LiA10 2 )

	

T 7	T6

	

T
ges

	

(c m )

	

( cm )

60 0 .1558 0 .4536 0 .6094

10 60 0 .0737 1 .6469 1 .7207

15 60 0 .0468 1 .9232 1 .9701

Die erste Schicht besteht aus 10 cm Beryllium gefolgt von

einer LiA10 2 -Schicht von 60 cm Dicke . Die Gesamtbrutrate

steigt um 282%, verglichen mit der Gesamtrate ohne diese Beryl-

liumschicht, und steigt sogar auf 323%, wenn die Beryliium-

schicht 15 cm dick gewählt wird.

Im Falle von Li 5 A10 4 ist es nicht nötig und aus den angegebenen
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Gründen auch von zweifelhaftem Erfolg den sehr teuren Beryl-

lium-Multiplikator zu verwenden . Man kann die Verbesserung der

Brutrate hier vorteilhafter mit anderen Mitteln erreichen

(s . Einfluß des Reflektors) . Als billige Multiplikator-Materia-

lien, aber mit niedrigerem Multiplikationsfaktor als Beryl-

lium, kann man auch an die Elemente Pb und Bi und ihre Verbin-

dungen PbO, PbS, Bi 2 0 3 denken.

Neben idealen Multiplikatoreigenschaften hat Beryllium leider

auch einige Nachteile . In erster Linie sind es seine begrenz-

ten Resourcen (Preis) und seine hohe Giftigkeit . Als Ersatz

fr das teure Beryllium scheint aufgrund einiger Arbeiten

/39, 52, 53/ vor allem das Element Blei geeignet zu sein . Man

kann dem Blei in einem Blanket eine doppelte Funktion zuordnen,

nämlich

1.

	

als Neutronenmultiplikator,

2.

	

zur Abschirmung von 7-Strahlen

W .G .Davey et al . /53/ haben Blei auch auf seine Kühlungseigen-

schaften in einem Blanketmodell untersucht . Als Ergebnis fanden

sie, daß bei der Verwendung von Blei in der ersten und zweiten

Kühlungswand eine Abnahme der gesamten Wärme in der aus Niob

bestehenden ersten Wand um 60% im Vergleich zum Standard-Blan-

ketmodell zu beobachten war . Die Benutzung des Bleis als Kühl-

mittel in einem Fusionsreaktor erfordert jedoch eine große

Leistung der Pumpanlagen, die aus der großen Dichte des Bleis

und seiner Wechselwirkung mit dem magnetischen Feld resultiert.

Im Zusammenhang mit dieser Arbeit interessiert jedoch nur der

Neutronenvermehrungseffekt von Blei.

Ein Vergleich zwischen den (n,2n)-Reaktionsquerschnitten von

Blei und Beryllium ist in Abb . 10 dargestellt . Aus der Abbil-

dung ist zu entnehmen, daß die Schwellenenergie für Beryllium

kleiner ist als für Blei . Sie liegt für Beryllium bei 1,7 MeV

und für Blei bei 6,7 MeV . Daraus folgt, daß die Bleischicht

direkt an der ersten Wand liegen muß, wo die Neutronen noch

eine Energie besitzen, die über der Schwellenenergie für Blei

liegt.

Um den Einfluß der Blei-Multiplikatoreigenschaften auf die

hier zu vergleichenden Verbindungen (Li 5 A10 2 und LiA10 2 )
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bestimmen können, wurden einige übersichtsrechnungen durchge-

führt . Es wurde wieder die zylindrische Geometrie verwendet

mit einem gesamten Zylinderaußendurchmesser von 80 cm.

Der innere Durchmesser des Zylinders wird bestimmt durch eine

Bleischicht variabler Dicke . Die Brutmaterialschicht hat eine

konstante Dicke von 60 cm . Die Ergebnisse dieser Rechnung sind

in Tab . 4 .2 eingetragen . Die gesamte Triti.umbrutrate T ges der

Verbindungen Li 6 AIO 4 und LiAIO 2 ist als Funktion der Bleidicke

in Abb . 11 dargestellt.
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Abb . 11:

Abhängigkeit der Tritiumpro-

duktion von der Multiplikator-

dicke für die Verbindungen

Li 6 A1O 4 und LiAlß 2 als Brut-

material und Pb als Multipli -

kator . Brutmaterialdicke 60 cm

Abb . 10 :
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Tabelle 4 .2

Bleidicke5
A10 4 LiA10 2

(cm) T 7 T 6 T ges
T 7 T 5

T ges

0 0 .360 0 .640 1 .000 0 .153 0 .509 0 .662

5 0 .206 1 .079 1 .285 0 .0375 0 .937 1 .024

10 0 .128 1 .374 1 .503 0 .0541 1 .246 1 .251

15 0 .080 1 .572 1 .652 0 .0334 1 .458 1 .481

Aus der Abbildung ist deutlich zu erkennen, da3 der Verlauf der

gesamten Tritiumbrutrate der Verbindung LiA10 2 bei wachsender

Bleidicke sich dem Verlauf der T ges der Verbindung Li 5 A10 4

nähert . Bei einer Bleischicht von 15 cm steigt die gesamte

Tritiumbrutrate T ges für die Verbindung Li 5 A10 4 um 65 % für die

Verbindung LiAiO 2 um 220% vergl ichen mit der Tritiumbrutrate

für den Fall ohne Bleischicht . Anders ist es bei der Verwendung

dieser Verbindungen unter Verzicht auf den Multiplikator . So

war die gesamte Tritiumbrutrate bei der Verbindung Li 5 Al04 um

1 .7 größer als bei der Verbindung LiA10 2 (Abb . 9) . Die höhere

Tritiumbrutrate der Verbindung Li 5 Al0 4 gegenüber LiAlO 2 kann

also durch Verwendung von Blei als Multiplikator weitgehend

wettgemacht werde.
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Wie können diese Erscheinungen begründet werden?

In Abb . 12 ist das Flußspektrum der betrachteten Anordnungen mit

jeweils Li 5 A10 4 und LiA10 2 als Funktion der Neutronenenergie

dargestellt . Daraus ist zu erkennen, daß das Flußspektrum für

die Verbindung LiA10 2 weicher ist als das für Li 5 A10 4 . Je

weicher das Spektrum ist, desto größer wird die Wahrscheinlich-

keit der
6 Li(n,a)t-Reaktion, da die Wirkungsquerschnitte dieser

Reaktion mit der Abnahme der Neutronenenergie rapide ansteigen

(Abb . 4) . Dagegen wirkt sich das Weichwerden des Neutronenspek-

trums negativ auf die 7 Li(n,n'a)t-Reaktion aus . Kommt noch eine

Bleischicht vor die Lithiumaluminatschicht, wie es bei den Un-

tersuchungen der Fall ist, so verschiebt sich das Neutronen-

spektrum noch mehr zu den niedrigen Energien hin (Abb . 13).
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Abb . 13

	

für die Verbindungen Li5AlO4 und LiAl02 als Funktion der eletdicke

Das "Weichwerden " des Neutronenspektrums ist deutlich in der 5 Li(n,a)t-

Reaktion der " ;e rdnung mit LiA10i zu beobachten . So steigt

laut Tabelle 4 .2 die 5 Li(n,a)t-Reaktion in der Anordnung mit

LiAl0 2 um 178', bei . Vorhandensein einer 5 cm starken Bleischicht,

während sie bei der Anordnung von Li 5 A10 4 mit 5 cm Bleidicke nur

um 129% angestiegen ist . Deutlich ist auch in Tab . 111 die star-

ke Abnahme der 7 Li(n,n'a)-Reaktionsrate in der Anordnung mit

Li 5 A10 4 zu beobachten . Diese Reaktionsrate ist bei der Anordnung

mit LiAlO 2 von Anfang an klein, so daß ihre Abnahme bei Vorhan-

densein einer Bleischicht nicht so empfindlich die gesamte Tri-

tiumproduktion stört, wie es der Fall bei der Verbindung

Li 5 A10 4 ist .
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4 .2 .2

	

Einfluß des Reflektors

Für die Auswahl eines Reflektors zum Einsatz im Blanket sind

folgende Eigenschaften von großer Bedeutung:

Moderieren der Neutronen und Reflektieren eines möglichst

großen Neutronenanteils in die Brutzone, um so die Pro-

duktion des Tritiums pro Volumeneinheit zu vergrößern und

damit eine kleinere Brutzone zu ermöglichen.

-

	

Aufnahme der restlichen Neutronenenergie, damit die Neu-

tronenleckage in der Abschirmung auf ein Minimum herab-

gesetzt werden kann.

Das Lithiumaluminat-Blanket besitzt schon bessere "Moderator-

eigenschaften" als das reine Lithium-Blanket . Dies beruht ei-

nerseits auf der höheren Dichte der Lithiumaluminate, anderer-

seits auf dem Vorhandensein der Aluminium- bzw . Sauerstoff-

atome im Lithiumaluminat . Diese Kerne besitzen einen relativ

hohen elastischen Wirkungsquerschnitt (insbesondere das Ele-

ment 0, siehe Kapitel 5 .), was einen guten Beitrag zu diesen

Eigenschaften leistet . Aber trotzdem werden bei einem LiAl0 2 --

Blanket mit einem Radius von 60 cm noch 34% der Neutronen

durch Leckage verlorengehen . Um diesen Anteil zurückzugewinnen

und ihn für die Erhöhung der Tritiumbrutraten zu verwenden,

braucht man einen effektiven Reflektor . Als Reflektormaterial

wurden in dieser Studie Kohlenstoff (C) und Polyäthylen aus-

gewählt . Die Berechnungen wurden für ein Blanketmodell mit

einem 60 cm Radius durchgeführt . Als Brutmaterial wurden die

Verbindungen LiA10 2 und Li 5 Al0 4 wechselnd verwendet . Die Re-

flektordicke wurde variiert . Abb . 14 zeigt die Abhängigkeit

der Tritiumbrutraten für das LiA10 2 -Blanket von der Reflektor-

dicke des 0-Reflektors bzw . des Polyäthylen-Reflektors . Bei

15 cm Reflektordicke steigt die Tritiumbrutrate uni 29% bei Ver-

wendung des Polyäthyl en-Reff ektors und um 25% beim Graphit-

Reflektor . Es zeigt sich, daß Polyäthylen bis zu Dicken von

35 cm bessere Reflektoreigenschaften als Kohlenstoff hat . Das
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beruht auf den größeren elastischen Streuquerschnitten a e1 der

Polyäthylen-Wasserstoffatome, insbesondere in den niederenerge-

tischen Bereichen (s . Kap . 5) . Bei Vergrößerung der Reflektor-

dicke überwiegen die positiven Eigenschaften eines C-Reflektors

gegenüber denen eines Polyäthylen-Reflektors, da die Absorpti-

onsrate des Polyäthylen mit Abnahme der Neutronenenergie zu-

nimmt .

.,_

	

5U
:rpf :gk'0`_rC

Tr!tIumbrutraten T6 . T7und Tges . ois Funktun der Re#4ektorschatendFc<e

Bianketmaterd L Ai0 2 mit 50cm Radius

Bei 60 cm Reflektordicke wird eine Verbesserung des Brutrate

um 41% bei Verwendung eines Graphitreflektors erreicht gegen-

über einer Verbesserung von nur 36% bei Verwendung eines Poly-

äthylenreflektors.

Tabelle 4 .3 ze i gt die Ergebnisse für ein L i 5 A1 0 4 -B1 anket mit

einem 60 cm Radius und einem Graphit-Reflektor . Die Dicke des

Reflektors wird zwischen 15 und 40 cm variiert.

Tabelle 4.

Reflektor- T T Absorptions- Absorptions-
dicke

	

(cm)
T7 6 sges rate 0 rate Al

15 0 .3730 0 .7422 1 .1152 10 .7 0 .1784 0 .0169

30 0 .3819 0 .7644 1 .1463 7 .3 0 .1370 0 .0173

40 0,3999 0 .7756 1 .1685 5 .9 0 .1907 0 .0176

Abb . 14

a
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Bei 15 cm Reflektordicke wird eine Verbesserung von 11% erreicht,

die kaum noch mit zunehmender Reflektordicke a4lsteigt.

4 .2 .3

	

Einfluß der6 Li-Anreicherung

Das Neutronenspektrum in Lithiumaluminaten ist von Natur aus ein

relativ weiches Spektrum, wie aus Abb . 12 hervorgeht . Deshalb

ist der Anteil der 6 Li(n,a)T-Reaktion dominant, während der An-

teil der Tritiumproduktion durch die Raktion 7 Li(n,n ' et) sehr

klein ist . Man kann deswegen auf den Gedanken kommen, _das isoto--

penverhältnis zugunsten des 5 Li-Anteils zu verändern, also 6 Li

anzureichern . Wir wollen diese Frage speziell nur für die Ver-

bindung LiA10 2 untersuchen, da in dieser Verbindung der Anteil

von Lithiumatomen klein ist im Vergleich zu Li 5 A10 4 . Die Be-

rechnungen werden für ein zylindrisches Modell mit 60 cm Wand-

dicke durchgeführt.

Abb . 15

Der Anteil der 5 Li-Konzentration wird in den Rechnungen von 2%

bis 10% geändert . Die Ergebnisse dieser Rechnungen sind in

Abb . 15 dargestellt . Aus der Abbildung geht hervor, daß die

7 Li(n,n' )T--Reaktion entsprechend dem sinkenden Isotopenanteil

fortfahrend leicht abnimmt . Der Verlauf der 5 Li(n, )T-Reaktion

in diesem Zusammenhang ist sehr interessant . Es zeigt sich

deutlich, daß eine Veränderung der 6 Li-Konzentration von
t

3%

Li -Mte,i;

Abhängigkeit der iritiumbrutrote von der 6 Li-Konzentration im
LiAto2 - Blcnketmodell
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um das natürliche Isotopenverhältnis (7,4%) keine große Änderung

der T 6 -Brutrate zur Folge hat.

1 00 __

tf~ c	,o2

Fluss pro Energie-Lethargie als Funktion der Neutronenenerg ie
für verschiedene Li-6 Anreicherungen in %

Um diese Tatsache zu begründen, betrachten wir die Spektren

(Abb . 16) für die Verbindung LiA10 2 mit unterschiedlichen

6 Li-Konzentrationen . Die Abb . 16 zeigt deutlich : je niedriger

der 6 Li-Anteil in der Verbindung wird, um so weicher wird das

ektrum . Bei niedrigeren Energien beobachten wir für große

`' Li-Konzentrationen eine starke Abschwächung des Neutronen-

flusses im Vergleich zu geringeren 6 Li-Konzentrationen, die

über einen Energiebereich von ca . 1 bis 100 eV einen konstan-

ten Flußverlauf aufweisen . So erklärt sich, daß eine Ab-

reicherung der 6 Li-Konzentration um 3% das Neutronenspektrum

weicher macht . Die Reaktionsraten verschieben sich also etwas

spektral, aber insgesamt bleiben sie konstant und damit eben

auch die Brutrate.

Diese Tatsache ist im Hinblick auf die Abbrand-Frage für ein

Fusions-Blanket, das mit Lithiumaluminaten der natürlichen

Isotopenverhältnisse arbeitet, positiv zu bewerten . Die An-

reicherung von 6 Li in der Verbindung LiAlO 2 in bezug auf die

Tritiumproduktion wird erst bei höheren 6 L.i-Konzentrationen

wirksam und ist erforderlich bei einer Verkleinerung der Brut-

zone . Dies bestätigen auch die theoretischen Untersuchungen zum

UWMAK II-Blanket /28/.

Abb . 16



5 . BERECHNUNG EINES LIALO2-VERSUCHSMODELLS

Die vorangegangenen Untersuchungen lassen als Blanketmaterial

die Verwendung von LiA10 2 am geeignetsten erscheinen.

Das konnte durch drei Argumente begründet werden:

1. LiAlO 2 hat den höchsten Schmelzpunkt aller Ltthiumaluminate,

außerdem hat es eine höhere Phasenübergangstemperatur.

2. Seine Dichte ist größer als die der Li 5 A10 4 -Verbindung,

und seine Moderationseigenschaften sind besser.

3. Der Nachteil einer geringeren Tritiumproduktion wird durch

einen geeigneten Multiplikator (Blei) weitgehend ausge-

glichen.

Es ist aus diesen Gründen vernünftig, die Güte der Vorausbe-

rechenbarkeit einer solchen Anordnung durch geeignete Versuche

zu testen.

Das Ziel dieses Kapitels wird daher der Entwurf und die Be-

rechnung eines Versuchsmodells mit Blei als Multiplikator sein

bei Verwendung von LiA10 2 als Brutmaterial.

sionierung des Pb + LiA10 2 -Versuchsmodells

Die Bestimmung der optimalen Dimensionen ist für den Entwurf

des Versuchsmodells von großer Bedeutung . In dem Pb--LiA10 2

-Konzept treten verschiedene Elemente mit unterschiedlichen

neutronischen Eigenschaften auf . Das Schicksal eines Quell-

neutrons ist sowohl stark von den unterschiedlichen Reaktionen,

die es mit den verschiedenen Elementen des Modellmaterials

durchführen kann, als auch von den Dimensionen des Versuchs-

modells abhängig.

Sowohl die nützlichen als auch die parasitären Reaktionen

hängen stark von der Energie des Neutrons ab . Um einen Kompro-

miß bei der Erzielung eines bestimmten Grades an nützlicher

Reaktion (Tritiumproduktion) in dem Versuchsmodell zu erreichen,
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ist es erforderlich, die verschiedenen Reaktionen, die ein Neu-

tron innerhalb des Versuchsmodells ausführen kann, genau zu

untersuchen . In Tabelle V sind die möglichen Reaktionen, die

ein Neutron mit den Elementen des Versuchsmodells durchführen

kann, aufgetragen.

Tabelle5 .1

Li-6
Zone

Element

Multiplikator

Pb

Brutzone

Li-7

	

Al

(n, n)

Reaktions-

	

(n, r', y)

art

	

(n, y )

Variation der Bleizone bei einer konstanten Brutzonen-

dicke

Als nächstes wird die Bestimmung der optimalen Dimensionen des

Versuchsmodells angestrebt . Dies erfordert eine Reihe von Be-

rechnungen für einen Modellfall, der die Pb + LiAl0 2 --Zonen in

gleicher Weise simuliert . Unser vereinfachtes Rechenmodell für

solche Optimalisierungsrechungen besteht aus einem Blei-Innen-

zylinder und einem LiA10 2 -Außenzylinder . Es wird zunächst der

Einfluß der Bleizonendimension auf die verschiedenen Neutronen-

Reaktionen in der Brutzone untersucht . Dazu wird bei den Rech-

nungen die Dicke des Blei-Innenzylinders variiert, während die

Dicke des LiA1D 2 -Außenzylinders auf 30 cm Dicke konstant ge-

halten wird . Die Dicke des Bleis wird dabei stufenweise geän-

dert, und parallel werden die verschiedenen Reaktionsraten
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innerhalb des Versuchsmodells berechnet.

00

1,o

eo

74

60-

0 .1

50-

5

	

1 0

Die Lekage und die "'ritiumbrutrate Tges . als

Abb . 17

	

Funktion der Muitip{ikaardcke dM

Das Hauptziel dieser Berechnung ist, die Beeinflussung der

Multiplikatorzone auf die Ereignisse in der Brutzone zu be-

stimmen . In der Abb . 17 sind die Tritiumbrutraten sowie die

Leckage als Funktion der Multiplikatordicke aufgetragen . Wie

zu erwarten, steigt die T 6 -Rate mit zunehmender Bleidicke an,

während die T 7-Rate mit wachsender Bleidicke abnimmt . Der Grund

dafür liegt in der zunehmenden Moderation der Neutronen durch

die wachsenden Dicke des Bleis . Die T 6 -Rate steigt indessen

linear mit der Bleidicke an und weicht von diesem linearen Ver-

lauf erst bei etwa 10 cm Bleidicke ab . Der Grund dafür läßt

sich wie folgt erklären:

Ein Quellneutron vermehrt sich in der Multiplikatorzone durch

die Reaktion Pb(n, 2n) . Das Quellneutron muß für die Pb(n, 2n)-

Reaktion eine Energie aufweisen, die größer oder gleich dem

Schwellwert von 6,7 MeV (Abb . 10) ist . Die Pb(n, 2n)-Reaktion

wird bei einer Verdopplung der Bleidicke von 5 cm auf 10 cm

um 60 % anwachsen . Bei einer Vergrößerung der Bleidicke von

10 cm auf 15 cm steigt sie um weitere 23 %, und bei einer wei-
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teren Vergrößerung der Bleidicke von 15 cm auf 20 cm zeigt sie

nur noch 12 % Steigerung . Diese "Abnahme" der prozentualen

Steigerung der Pb(n, 2n)-Reaktionsrate spiegelt sich in der Ab-

weichung der T 5 -Rate von dem linearen Anstieg bei der Vergrö-

ßerung der Bleidicke . In Abb . 17 ist noch die Leckage als

Funktion der Bleidicke aufgetragen . Bis zu 5 cm Bleidicke steigt

die Leckagekurve fast linear mit der Zunahme der Bleidicke an.

Dieser charakteristische Verlauf ist bedingt durch die zuerst

sehr stark steigende Pb(n, 2n)-Reaktionsrate, Steigt die Dicke

des Bleis weiter an, werden die Neutronen mehr moderiert und

ihre Wahrscheinlichkeit für die Durchführung der 6 Li(n,

	

)-

Reaktion steigt ebenfalls an, was die Kurve für T 6 bestätigt.

Die Leckage wird auch dementsprechend abfallen.

Als nächstes wird die Abhängigkeit der parasitären Absorptions-

rate innerhalb des Rechenmodells von der Dicke des Bleis unter-

sucht . In Abb . 18 sind die parasitären Absorptionsraten für

sämtliche Elemente, die in dem Rechenmodell auftreten, darge-

stellt . Daraus ist zu entnehmen, daß die Absorptionsrate des

Bleis mit seiner zunehmenden Dicke zunimmt . Aus Tab . 5 .1 ist zu

entnehmen, daß bei dem Element Blei für die parasitäre Absorp-

tion vorwiegend die Reaktion Pb(n, ti) verantwortlich ist . Die

Wirkungsquerschnitte für die Reaktionen, die ein Neutron mit dem

Bleikern durchführen kann, sind in Abb . 19 aufgetragen.

Mit der Abnahme der Neutronenenergie steigt die Pb(n,,)-Reak-

tionsrate an . So steigt sie laut Abb . 18 bei einer Verdopplung

der Bleidicke von 10 cm auf 20 cm im Verhältnis 1 :3.

Als nächstes ist die Frage zu beantworten, wie stark die Dicke

der Bleizone die Absorptionsraten in der Brutzone beeinflußt.

Es wurden die Absorptionsraten für die Brutzonen-Elemente Li,

Al und 0 als Funktion der Bleidicke berechnet und ebenfalls in

Abb . 13 aufgetragen . Aus der Abbildung geht hervor, daß die

parasitären Absorptionsraten für die Elemente Al und 0 mehrfach

größer sind als für Li b und Li z . Glücklicherweise nimmt die pa-

rasitäre Absorptionsrate durch die Al- und 0-Kerne mit zuneh-

mender Bleidicke ab . Laut Tab . 5 .1 sind die parasitären Absorp-

tionsreaktionen für das Element Aluminium die Reaktionen Al(n, ')
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Al(n, d), Al(n, p) und A1(n, a) und bei dem Sauerstoff die Re-

aktionen 0(n, Y), 0(n, d) und 0(n, p) . In der Abbildung 20 bzw.

21 sind die Wirkungsquerschnitte für die Reaktionen, die ein

Neutron mit diesen Elementen durchführen kann, dargestellt . Aus

der Abb . 20 geht hervor, daß die parasitäre Reaktion bei dem

Elementt Aluminium,

	

4(ny p Ni S_a

	

~ ~I.4 1 in~

	

!d)- und dieinsbesondererc die r i

AI(n, a)-Reaktion, in dem Bereich der höheren Energien liegt.

Die Al(n, y)-Reaktion steigt aber mit abnehmender Neutronen-

energie an . Die ersten drei erwähnten Wirkungsquerschnitte des

Elements Aluminium sind zehnfach größer als die Al(n, y)-Reak-

tion (Abb . 20) . Aus diesem Grund wird die parasitäre Absorp-

tionsrate des Elements Aluminium mit zunehmender Bleidicke ab-

nehmen (Abb . 18).

Abb . 20 Wirkungsquerschnitte des Al als Funktion

der Energie



Abb . 21

	

Wirkungsquerschnitte des 0 als Funktion

der Energie

Aus dem gleichen Grund nimmt auch die Absorptionsrate des Ele-

ments Sauerstoff mit der Bleidicke ab . Es ist vielleicht nütz-

lich zu erwähnen, daß die Absorptionsrate für Sauerstoff stär-

ker mit zunehmender Bleidicke abnimmt als bei Aluminium . Der

Grund hierfür liegt darin, daß die 0(n, y)-Reaktion viel klei-

ner als die Al(n, y)-Reaktion ist . Die parasitären Reaktionen

durch das Element Lithium sind Li Z (n, y) und Li 7 (n, d) für das

Isotop Li 7 bzw . Li 6 (n, p) und Li 6 (n, y) für das Isotop Li b .

Die Reaktionen Li 7 (n, d) und Li 6 (n, p) liegen in dem höheren

Bereich der Neutronenenergie, so daß die Absorptionsrate für

diese Reaktionen mit zunehmender Bleidicke abnimmt (Abb . 18).

Anders ist der Fall bei den Reaktionen Li 7 (n, y) und Li 6 (n, y).

Sie steigen mit der Zunahme der Bleidicke an.

Der Grund liegt in der Zunahme der Wirkungsquerschnitte ( 71i Ver-

halten) dieser Reaktionen bei Abnahme der Neutronenenergie

(Abb . 22 und 23) . Als Konsequenz können wir mit gutem Gewissen
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die parasitäre Absorptionsrate durch das Element Lithium ver-

nachlässigen gegenüber der Absorptionsrate in den Elementen

Blei, Aluminium und Sauerstoff .

Er.«e* {aV

Abb . 22 Wirkungsquerschnitte des 7 Li als Funktion

der Energie

Abb . 23 Wirkungsquersc hni t t e des 6 Li als Funktion

der Energie

f0 9
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Wie sieht nun die Neutronenbilanz innerhalb des Rechenmodells

als Funktion der Multiplikatordicke aus? Die Neutronen-Bilanz-

gleichung lautet:

Quellneutron 4- Multiplikationsreaktion (Pb(n,2nfl Tritiur reak-

tionsrate

4- parasitäre Absorp-

tionsrate

+ Leckage

In Tabelle 5 .2 sind die Ergebnisse der Bilanzgleichungen für

das errechnete Rechenmodell eingetragen.

Tabelle 5 .2

Blei- Quell- Pb(n,

	

2n)- Li-6(n,

	

~)T Parasit.

dicke neutran Reaktions-L Summe Reaktions- Absorptions- Leckage Summe

(cm) rate rate rate

5 1, 0 .361977 1 .361977 0 .3547308 0 .1350349 0 .87318 1 .36294

10 1 . 0 .587797 1 .587797 0 .5316027 0 .09978106 0 .9585 1 .58993

15 1 . 0 .712371 1 .712371 0 .6791661 0 .08465468 0 .94694 1 .71078

20 1 . 0 .803385 1 .803385 0 .811837 0 .08115241 0 .9046 1 .79758

Abb . 24
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Alle Rechenergebnisse, die in Tab . 5 .2 eingetragen sind, sind

auf ein Quellneutron bezogen . Die Ergebnisse liegen innerhalb

der Rechengenauigkeit gegeben durch Standardabweichung von 1 %.

Aus der Abb . 24 sind die folgenden Tatsachen deutlich zu er-

kennen:

a) Steigerung der Multiplikationsrate mit der Bleidicke

b) Steigerung der Tritiumproduktion (T 6 ) mit der Bleidicke

c) Abnahme der Leckage ab einer Bleidicke, > 10 cm

d) Abnahme der Absorptionsrate, was bedeutet, daß die para-

sitären n, p und n, a-Reaktionen abnehmen, und was weiter-

hin bedingt wird durch den größeren Wirkun g squerschnitt des

Li 5 im Vergleich mit z .B . dem Al (n, y)-Querschnitt.

Die drei zuletzt erwähnten Vorteile sind den guten Moderations-

eigenschaften des Bleies zu verdanken . FUr die Moderation der

Neutronen innerhalb der Bleizone sind die Reaktionen Pb (n,n°)

und Pb (n,2n) maßgebend.

Anhand von zwei Spektrumsbildern wird der Einfluß der Bleidicke

auf die Moderation der Neutronen verdeutlicht . Abb . 25 stellt

das Spektrum der Neutronen innerhalb der Bleizone dar . Die Ab-
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Das F1ußspektrum als Funktion der Neutronenenergie innerhalb

Abb . 26

	

der Brutzone bei Veränderung der B eidicke (dm)

bildung zeigt die Neutronen pro Lethargieeinheit als Funktion

der Neutronenenergie mit der Bleidicke als Parameter . Aus dem

Spektrumsbild sind zwei Tatsachen deutlich zu erkennen : Mit der

Steigerung der Bleidicke verschiebt sich das Spektrum zu dem

niedrigen Energiebereich hin . Die Neutronen werden abgebremst.

Eine zweite Verschiebung des Spektrums, mit der Bleidicke als

Parameter in Richtung höherer Intensitäten spiegelt die Multi-

plikationseigenschaft des Bleis wider.

Das Neutronenspektrum innerhalb der Brutzone ist in Abb . 26

dargestellt . Sie zeigt das Neutronenspektrum innerhalb der

Brutzone einmal ohne Multiplikator und zum Vergleich das

Spektrum mit der Multiplikatordicke als Parameter . Es lassen

sich hier die gleichen Beobachtungen anstellen wie oben.

Es ist noch zu bemerken, daß sich die Energiebereiche der

Abb . 25 und 26 im wesentlichen nur auf den epithermischen und

den thermischen Bereich beschränken $ da in dem hochenergetischen

Bereich kaum eine Änderung des Spektrums durch die Veränderung

der Bleidicke zu verzeichnen ist .
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5 .1 .2 Variation der Brutzone bei einer konstanten Multipli-

katordicke

Die Geometrie des Rechenmodells wird weiter verwendet . Die Dicke

der Bleizone wird auf 10 cm konstant gehauen, während die

Dicke der Brutzone variiert wird . Der Einfluß der Brutzonen-

dicke auf die Tritiumproduktion, Leckage und die Pb(n,2n)-

Reaktionsrate ist in Abb . 27 dargestellt . Für eine Brutzonen-

dicke von 5 cm ist die Tritiumbrutrate für die Reaktionen T 6

und T 7 fast gleich, dagegen beträgt die Leckage 144 % . Das

wird sich sehr rasch ändern, je dicker die Brutzone wird . Die

T 7-Reaktion steigt bescheiden, während die T 5 -Reaktion sehr

steil anwächst . Dagegen fällt die Anzahl der nach außen flie-

ßenden Neutronen mit dem Zuwachs der Brutzonendicke rasch ab.

Je dicker die Brutzone ist, desto stärker werden die Quell-

und Sekundärneutronen moderiert, und dadurch steigt die T 5

-Reaktionsrate, während die Leckage abnimmt.

Abb . 27
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Die Pb(n, 2n)-Reaktion wird auch positiv beeinflußt . Bis zu

einer Brutzonendicke von 40 cm steigt die Pb (n, 2n)-Reaktions-

rate an und fällt ab dieser Dicke . Diese Erhöhung der Pb (n,2n)-

Rate ist auf die Reflektorwirkung der Brutzone zurückzuführen,

die auch noch Neutronen betrifft, die über der Schwellenergie

der Pb (n, 2n)-Reaktion liegen . Wie stark die Dicke der Brut-

zone die parasitäre Absorptionsrate innerhalb des Modells be-

einflußt, zeigt Abb . 28 . Die parasitären Absorptionsraten für

alle im Modell beteiligten Elemente steigen mit zunehmender

Dicke der Brutzone an . Nur im Falle der Reaktionen 7 Li (n, d)

und 6 Li (n, p) fallen die Absorptionsraten für die Brutzonen-

dicke von über 40 cm ab . Der Grund liegt in der Abnahme der -

Wirkungsquerschnitte dieser Reaktionen mit der Abnahme der Neu-

tronenenergie.

Abb . 28:

Vergleicht man die Abb . 18 und 28 miteinander, so stellt man

fest, daß die Absorptionsraten für die Elemente Al und 0

Die pcsrnsitdrer4 Ab orptronraten des Konzeptes

Pi+LiA10 als Funktitan der Brutzonendicke de
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bei den Rechnungen zur Ermittlung des Einflusses der Bleidicke

mit der wachsenden Dicke des Bleis abnehmen, während sie bei

den Rechnungen, wo der Einfluß der Bleizone unterdrückt wird,

mit der wachsenden Dicke des Brutmaterials ansteigen . Das be-

deutet aber, daß bei der ersten Parameterstudie, in der die.

Dicke des Brutmaterials konstant war und die Dicke des Multi-

plikators variiert wurde, der Zuwachs der Multiplikatordicke

eine positive Bilanz auf die parasitären Absorptionsraten inner-

halb der Brutzonen hat . Der zweite Rechengang, bei dem die Multi-

plikatordicke konstant war und die Brutzonendicke variiert wur-

de, zeigt eine negative Bilanz auf die parasitären Absorptions-

rate innerhalb der Brutzone . Daher kommen wir zu der Folgerung,

daß die Dimension der Brutzone in bescheidenen Grenzen bleiben

muß, damit die totale parasitäre Absorptionsrate in dieser Zone

so klein wie möglich bleibt.

Wollen wir eine bestimmte Brutzonendicke im Sinne eines opti-

malen Neutronenhaushaltes in der Brutzone erhalten, nehmen

wir die Abb . 27 zu Hilfe . Aus derselben geht hervor, daß bis

zu einer Brutzonendicke von BD cm die Vermehrung der Neutronen

einen relativ linearen Verlauf hat . über diese Dicke hinaus

kommt es kaum zu einer wesentlichen Verbesserung der Neutronik,

zumal wir wissen, daß eine Zunahme der Brutzonendicke auch

einen Zuwachs der totalen parasitären Absorptionsrate mit sich

bringt .
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5 .2 Erweiterung des (Pb + LiA10 2 )-Konzeptes durch einen

geeigneten Reflektor

Bei den nunmehr festgelegten Modell-Dimensionen von 10 cm Blei-

dicke und 30 cm Brutzone gehen immer noch 96 % Neutronen durch

Leckage verloren . Diese Rate ist sehr hoch . Man könnte eine

große Anzahl von Neutronen, die nach außen entweichen, durch

einen geeigneten Reflektor wieder der Brutzone zuführen.

Die Dimensionen des Reflektors und seinen Einfluß auf die Ereig-

nisse innerhalb der Multiplikator- und Brutzone zu bestimmen,

wird das Ziel der nächsten Berechnung sein.

Als Reflektormaterial wird Polyäthylen verwendet . Diese Mate-

rialauswahl ist durch frühere Berechnungen (s . 4 .2 .2) getroffen

worden . Die Geometrie des in den vorhergehenden Rechnungen ver-

wendeten Modells wird beibehalten . Das neue Rechenmodell wird,

von innen nach außen gesehen, aus einer Bleischicht von '_0 cm

Dicke und einer Brutschicht aus LiAiO 2 von 30 cm Dicke und

einer Reflektorschicht mit veränderlicher Dicke bestehen.

Die Berechnungen bezwecken die Bestimmung der optimalen Reflek-

tordicke und ihren Einfluß auf den Neutronenhaushalt innerhalb

des Rechenmodells.

Die Dicke des Reflektors wird stufenweise vergrößert . Die durch-

geführten Berechnungen sind in Abb . 29 dargestellt . Aus der Ab-
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bildeng geht hervor, daß mit zunehmender Reflektordicke die
Tritiumbrutrate T 6 zuerst steil ansteigt und dann ab einer

Reflektordicke von 20 cm konstant bleibt . Die Tritiumbrutrate

T 7 ist von der Dicke des Reflektors unabhängig . Der Grund ist

wohl bekannt . Die Anzahl der nach außen entwichenen Neutronen

hat mit zunehmender Reflektordicke stark abgenommen . Anders

sieht es bei den Absorptionsraten innerhalb des Reflektors aus.

Sie steigen mit der Dicke des Reflektors an . Das bedeutet aber,

daß mit steigender Reflektordicke die Neutronen so stark durch

den Reflektor abgebremst worden sind, daß die Absorptionsrate

steil angestiegen ist . Maßgeblich für die Absorption der Neu-

tronen innerhalb der Reflektorzone sind die Reaktionen H(n, y)

und C(n, ,() verantwortlich . Die Wirkungsquerschnitte für die er-

wähnten Reaktionen sind in den Abb . 30 und 31 aufgetragen . Da-

raus ist zu ersehen, daß die Wirkungsquerschnitte für die (n,y)-

Reaktion des Elements Wasserstoff viel größer als beim Kohlen-

stoff sind . Als Konsequenz ist zu vermerken, daß eine Reflektor-

dicke des berechenten Rechenmodells, die größer als 20 cm be-

tragen würde, keinen nützlichen Effekt aufbringen wird,

Tabelle

	

5 .3

Reflektor- Absorptions-

	

Absorptions- Absorptions-

	

Ges .-ab-
sorpdicke rate

	

in

	

Pb rate

	

in

	

LiA10 2 rate

	

in

	

CH2

	

r ate tions-

(cm) 10 -2 10
-2 10-2

	

10
-2

0 3 .169 4 .951 -

	

8 .120

5 3 .276 5 .210 4 .15

	

12 .640

10 3 .399 5 .326 10 .30

	

19 .00

15 3 .441 5 .162 1 J .35

	

22 .86

25 3 .581 5 .160 18 .67

	

27 .58

35 3 .580 5 .380 19 .60

	

28 .60

45 3 .610 5 .410 20 .00

	

29 .00
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Abb . 30 Wirkungsquerschnitte des Elements H als

Funktion der Energie

C

-ei

----"--.i.

Ei,e,'g* ! ei 1

Abb . 31 Wirkungsquerschnitte des Elements C als

Funktion der Energie

Wie stark die Reflektordicke die parasitären Absorptionsraten

in der Multiplikatorzone als auch in der Brutzone ändern wird,

zeigt die Tab . 5 .3 . Außerdem sind diese Daten in der Abb . 32

aufgetragen . Daraus ist zu entnehmen, daß die Reflektordicke

kaum einen Einfluß auf die parasitären Absorptionsraten inner-

halb der Multiplikatorzone und Brutzone hat . Das ist ein Vor-

teil im Sinne des Neutronenhaushalts .



0

0-	 O

z
.o

1

O

5 Li

_g

0

	

5

	

t0

	

15

	

20
Reflektordicke da (cml

Abb . 32 : Die Absorptionsrate des Rechenmodells

als Funktion der Reflektordicke d R



-62-

5 .3 Zusammenfassung der Rechenergebnisse

Aus den vorhergehenden Berechnungen ergaben sich einige Konse-

quenzen, die für den im folgenden zu beschreibenden Entwurf

eines Versuchsmodells von wichtiger Bedeutung sind.

Das hier vorgeschlagene Pb + LiA10 2 + CH 2 -Versuchsmodell stellt

eine kompakte Anordnung für die Untersuchung des Brutpotentials

von Lithiumaluminat dar (Billigkeit, Handlichkeit der Versuchs-

anordnung bei gleichzeitig lokaler Meßbarkeit der Brutraten).

Die Berechnungen haben die Notwendigkeit der gegenseitigen Ab-

stimmung der Zonendimensionen gezeigt . Das Wichtigste soll hier

zusammengefaßt werden:

a) Variieren der Pb-Dicke

Die Vergrößerung der Pb-Dicke wirkt positiv auf die fol-

genden Reaktionen:

1.

	

Innerhalb der Pb-Zone steigt die Pb(n,2n)-Reaktions-

rate . Dadurch wird der Neutronenhaushalt verbessert.

Die Zunahme der Pb{n,2n)-Reaktionsrate steigt mit

der Bleidicke bis zu einer bestimmten Dicke an {10 cm).

Ab dieser Dicke steigt sie kaum noch an, und es beginnt

dagegen die parasitäre Absorption in Blei zu stark an-

zusteigen.

2.

	

Durch die Abbremsung der Neutronen in der Bleizone

wird die T 6 -Reaktionsrate begünstigt . Sie steigt

mit wachsender Bleidicke an,

3.

	

Die parasitären Absorptionsraten innerhalb der Brut-

zone werden durch die wachsende Bleidicke positiv

beeinflußt . Sie nehmen mit wachsender Bleidicke ab.

b) Variieren der Brutzone

Durch das Variieren der Brutzone und Konstanthalten der .

Pb-Zone sind folgende Ergebnisse festgestellt worden :
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1. Je dicker die LiA10 2 -Zone ist, desto größer ist die

T 6 -Reaktionsrate

2. Bis zu einer Dicke, die etwa das Doppelte der Bleidicke

beträgt, wirkt die Brutzone als guter "Reflektor " .

3. Bei stetigem Anwachsen der LiA10 2 -Dicke wachsen die para-

sitären Absorptionsraten innerhalb der Pr r

	

ne
ün

	

vind

die Leckage fällt steil ab.

c) Variieren der Reflektordicke

Bei konstanter Reflektor- und Brutzonendicke wurde die

Polyäthylendicke stufenweise geändert . Durch die Berech-

nungen ergaben sich folgende Ergebnisse:

i . Schon eine kleine CH 2 -Dicke bewirkte eine Verbesserung der

T 6 -Reaktionsrate innenhalb der Brutzone

2. Bei weiterem Zuwachsen der Reflektordicke ging die T 6 -

Reaktionsrate in die Sättigung über . Dagegen stieg

die parasitäre Absorptionsrate in der CH 2 -Schicht steil

an.

3. Die Reflektordicke hat sowohl kaum Einfluß auf die

Absorptionsrate als auch auf die Pb(n, n2)-Reaktions-

rate in der Bleischicht . Auch auf die parasitären Ab-

sorptionsraten innerhalb der Brutzone ist kein Einfluß

erkennbar .
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6, DAS VERSUCHSMODELL

6 .1 Auswahl der Versuchsmodellgeometrie

In den vorhergegangenen Abschnitten sind das Material sowie die

ungefähren Dimensionen für das aufzubauende Modell untersucht

worden . Die bisher durchgeführten Berechnungen sind dabei aber

von einem Rechenmodell mit einer zylindrischen Geometrie aus-

gegangen . Um den technischen Aufwand gering zu halten und leich-

te Manipulierbarkeit zu gewährleisten, sollte für den Aufbau

des Versuchsmodells die kubische Geometrie verwendet werden.

Alle drei im Versuchsmodell vorhandenen Medien können dabei in

Form von einheitlichen Bausteinen verwendet werden . So wird

das Blei-Medium z .B . aus einheitlichen quaderförmigen Bleistei-

nen aufgebaut . Das gleiche gilt für das Lithiumaluminat- und

das Polyäthylen-Medium . Durch dieses Bausteinverfahren erreicht

man folgende Vorteile:

- niedrige Kosten (Material und Arbeitszeit werden gespart)

- Flexibilität bei der Variation der Versuchsmodelldimen-

sionen

- leichte Handhabung beim Auf- und Umbau.

Vergleich zwischen der zylindrischen und kubischen

Geometrie in Hinsicht auf die Tritiumproduktion

Ziel dieses Abschnittes ist es, die Änderung der Tritiumpro-

duktion im Versuchsmodell für den Fall festzustellen, wo die

Geometrie des Versuchsmodells von einer zylindrischen in eine

kubische Form wechselt . Beide Geometrien stehen sich in Abb . SS

gegenüber . Die berechneten Tritiumproduktionsraten für beide

Fälle sind in Tab . 6 .1 aufgetragen.

Aus dieser Tabelle geht hervor, daß die Änderung der Versuchs-

geometrie eine Abweichung von weniger als 1 für die dominie-

rende Reaktionsrate T 6 und 1,6 % für die gesamte Tritiumreak-

tionsrate bewirkt hat . Die Abnahme in der T 7 -Brutrate liegt
innerhalb der Standardabweichung . Es folgt daraus, daß eine

Änderung der Geometrie des Versuchsmodells eine nur unwesent-



-65-

= Pb

2 =LiAl02
3 =0H2

Abb . 33 : Darstellung der beiden Rechengeometrien

Tabelle 6 .1:

Reaktion

	

Zylindrisches Modell

	

Kubisches Modell

	

%

T 7 0 .05063 0 .04229

T 6 1 .08150 1 .07219 0 .86

T ges 1 .13213 1 .1144 1 .59

liche Änderung der Tritiurnproduktion innerhalb der Brutzone zur

Folge hat . Es kann jetzt ohne Bedenken für die später zu mes-

senden ortsabhängigen Tritiumbrutraten das Versuchsmodell mit

der kubischen Geometrie gewählt werden.

6 .2

	

Das kubische Versuchsmodell

Das kubische Versuchsmodell besteht nun, von innen (Targetmitte

nach außen betrachtet, aus einem Hohlkanal (20 x 20 x 140 cm 3 )

zum Zweck der Aufnahme der Neutronen-Drifttube, einer Blei-



schicht (40 x 40 x 100 cm 3 ), einer Brutzonenschicht (100 x 100

x 100 cm 3 ) und einer Polyäthylenschicht (140 x 140 x 140 cm 2 ).

Die Volumina der vier genannten Zonen betragen:

Hohlkanalzone 56

	

1

Bleizone 120

	

1

Brutzone 840

	

l

Ployäthylenzone 1728

	

1

Gesamtvolumen 2744

	

1

Aus technischen Gründen sind wir aber gezwungen, die Außendi-

mensionen des Versuchsmodells auf 120 x 120 x 120 cm 3 zu re-

duzieren . Dadurch wird das Gesamtvolumen des Versuchsmodells

auf 60 % des theoretisch ermittelten Volumens reduziert . Im

Hinblick auf die Kosten des Versuchsmodells ist die Brutzone

(quasi nuklearreines Material) die teuerste Zone . Wir werden

daher den Versuch unternehmen, die Dicke der Brutzone von 30

cm auf 20 cm zu reduzieren und in der so neu dimensionierten

Brutzone die Tritiumproduktion berechnen . In Tab . 6 .2 sind

die Tritiumbrutraten für das Versuchsmodell mit der reduzier-

ten Brutzonendicke eingetragen.

Tabelle 6 .2:

Reaktion Brutzonendicke Brutzonendicke A%

30

	

cm 20

	

cm

T 0 .042229 0 .0468 10 .66

T 6 1 .07219 0 .8975 -16 .29

T geS 1 .1144 0 .9443 -15 .26

Aus der Tabelle geht hervor, daß eine Gesamtvolumen-Reduzie-

rung auf 60 % eine nur 16%ige Abnahme in der Tritiumbrutrate T 6

e
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bewirkt . Die T 7 -Brutrate ist kaum verändert, und ihr Anwachsen

liegt innerhalb des statistischen Fehlers.

Die endgültigen Versuchsmodell-Dimensionen und die Zonen-Volu-

mina sind in Tab . 6 .3 eingetragen.

Tabelle

	

6 .3

Zone Dimensionen Volumen Gewicht

(cm) ( m3 ) ( kg )

Hohlkanal 20

	

x 20

	

x

	

120 48 -

Blei 40

	

x 40

	

x

	

80 96 1088 .35

Lithiumalu- 80

	

x 80 x

	

80 384 468 .864

mina t

Polyäthylen 1200 1140 .-120

	

x

	

120

	

x

	

120

Gesamt 120

	

x

	

120

	

x

	

120 1728 2697«214

Das gesamte Gewicht des Versuchsmodells beträgt 2697 kg . Von

jetzt ab wird dieses Versuchsmodell als Standard-Versuchsmodell

bezeichnet.

6 .3 Aufbau des Standard-Versuchsmodells

Der Aufbau des Versuchsmodells wird, wie es am Anfang dieses

Kapitels erwähnt wurde, in dem Bausteinverfahren durchgeführt.

Wie es in der Abb . 34 aufgezeichnet ist, wird die Bleischicht

durch das Aneinanderreihen von einheitlichen Bleisteinen der

Dimension 5 x 10 x 20 cm 3 erstellt . Die verwendeten Bleisteine

sind reines Blei (99,98 ~) . Zur Erstellung der Bleizone mit den

Ausmaßen 40 x 40 x 80 cm 3 wurden 96 Bleisteine verwendet.

Für die Erstellung der Brutzone werden sechs Aluminiumbaustei-

ne einheitlicher Dimensionen (20 x 40 x 80 cm 3 ) benötigt . Sie

werden mit dem Brutmaterial, das in Form von Pulver vorliegt,

ausgefüllt . Die Aluminiumbausteine sind aus Aluminiumplatten
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Abb . 34 : Darstellung des Versuchsaufbaus

von 2,5 mm Dicke gefertigt . Der Reinheitsgrad des verwendeten

Aluminiums beträgt 99,99

	

Die Anordnung dieser Bausteine wur-

de in Abb . 34 zur Hälfte dargestellt . Die andere Hälfte ist

symmetrisch zur ersten Hälfte, so daß jeweils zwei gegenüber

stehende Bausteine identisch sind . In der Abb . 34 ist die

Stellung der identischen Aluminiumbausteine mit den Nummern

1, 2 und 3 bezeichnet . Die Bausteine mit der Nummer 2 haben,

wie in der Abb . dargestellt, eine zylindrische Bohrung . Dieser

Zylinder dient später als Meßkanal . Der Meßzylinder ist auch

aus reinem Aluminium, er hat einen Durchmesser von 40 mm und

eine Dicke von 3 mm und ist 20 cm lang . Die unteren Bausteine

(Nr . 3) haben je 3 Aluminiumwinkel ; diese verstärken die unte-

ren Kästen mechanisch, da sie die Hauptlast der Versuchsanord-

nung tragen . Die Polyäthylenschicht wird in demselben Verfahren

aus einheitlichen Polyäthylenblöcken erstellt . Je ein Meßkanal

von40 mm Durchmesser auf beiden Seiten wird durch das Poly-

äthylen gebohrt auf der gleichen Ebene zu dem Meßkanal im Alu-

miniumkasten, so daß das Versuchsmodell einen durchgehenden Meß-

kanal auf beiden Seiten quer zur Hohlzone besitzt . Die Meßka-

näle können zur Verminderung von Störungen verstopft werden.

Die Versuchsanordnung wird . auf einem aus Eisen gefertigten Ge-

stell aufgebaut . Das Eisengestell ist auf Schienen in Richtung

Neutronengenerator beweglich (siehe Abb . 35) . Außerdem besitzt
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das Eisengestell eine hydraulische Einrichtung zur Justierung

des Blankets, so daß der "Drifttube " des Neutronengenerators

zentral in die Hohl zone eingeführt werden kann . Das fertige

Versuchsmodell wird dann mit einem Abschirmer (Cadmium) be-

deckt, um die nach außen entwichenen Neutronen, die von den

Wänden rückgestreut werden, zu absorbieren und so Verfälschungen

zu vermeiden . Die Abbildungen 35 bis 41 zeigen die Entstehung

der Versuchsanordnung.

6 .4 Das Pulver der Brutzone

Die als geeignetes Brutmaterial gefundende Verbindung LiAlO 2

wird wie alle Lithiumaluminate als weißes Pulver hergestellt.

Die Beschaffung dieser Verbindung in großen Mengen in Deutsch-

land war nicht möglich, da dieses Material in der Industrie der-

zeit keine Verwendung findet und deshalb nach unserem Wissen

nicht hergestellt wird . Die Lithium-Cooperation in den USA

(New York) war in der Lage, in kurzer Zeit die von uns gewün-

schten Mengen zu liefern . Die gelieferten Mengen betrugen 600

kg LiA10 2 -Pulver mit unterschiedlichen Li 6 -Anreicherungen . Das

Pulver bestand zu 92 bis 96 % aus Körnern mit 0 .15 mm Durch-

messer und aus einem Anteil von 0 .5 bis 1,5 % aus Körnern grö-

ßer als 0 .177 mm Durchmesser (Abb . 42) . Es wurde eine lose

Dichte von 0 .93 g/cm 3 und eine Schütteldichte von 1,1 bis

1,2 g/cm 3 angegeben.

Mit diesem Pulver wurden die Aluminiumkästen (s .o .) aufgefüllt.

Beim Auffüllen des Pulvers in die Aluminiumkästen wurde eine

elektrische Schüttelmaschine verwendet, um die Dichte des Pul-

vermaterials zu erhöhen . Die mittlere Pulverdichte in allen

Kästen betrug 1 .221 g/cm 3 . Um ein Verformen der Aluminiumkästen

bei Schüttelvorgang zu verhindern, wurden diese in ein Gestell

gespannt, um so sicherzustellen, daß die ursprüngliche geome-

trische Form erhalten bleibt.

Das Pulver wurde mittels Isotopenanalyse ++ und chemischer Ana-

Lithium-Cooperation Company, USA

++) Institut für Nuklearchemie der Kernforschungsanlage Jülich
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lyse + untersucht . Die Isotopenanalyse ergab einen Anteil von

3,1 % Li b (es handelt sich also um abgereichertes Material).

Bei der chemischen Analyse wurden folgende Mengen an Verunrei-

nigungselementen

	

ermittelt :

	

Na

	

(0 .4

	

%),

	

Or (7,5 ppm),

	

Fe

(380

	

ppm),

	

Cu

	

(2

	

ppm),

	

Mg

	

(10

	

ppm),

	

Mn

	

(7 ppm), Si

	

(400 ppm).

Der

	

Absorptionswirkungsquerschnitt

	

dieser Verunreinigung be -

trägt etwa 2 % vom Absorptionsquerschnitt des 6 Li.

6 .4 .1 Einfluß der Pulverdichte auf die Tritiumbrutraten in dem

Standardmodell

Das Ziel dieses Abschnittes ist es, zu untersuchen, wie stark

die Änderung der Pulverdichte die Tritiumproduktion in dem

Standard-Versuchsmodell beeinflussen kann . Es werden für das

Standard-Versuchsmodell die Tritiumbrutraten bei verschiedenen

Pulverdichten und unter Berücksichtigung der Pulver-Lithium-

isotopenanteile berechnet . In Tab . 6 .4 sind die ermittelten

Tritiumbrutraten für drei verschiedene prozentuale Pulverdich-

ten angegeben . Die drei in der Tab . auftretenden Pulverdichten

sind prozentual bezogen auf die Einkristalldichte (100 %) der

Lithiumalurinate LiAl 0 2 .

Tabelle 6 .4:

Pulverdichte
(I) T 7

	

T 6

	

T ges

100 0 .0341 0 .8089 0 .8430

70 0 .0310 0 .7628 0 .7938

48 .6 0 .0234 0 .6903 0 .7137

30 0 .0096 0 .6473 0 .6569

Die Daten für die gesamte Tritiumbrutrate T ges aus der Tab.

6 .4 sind in Abb . 43 dargestellt . Als Vergleich wird die

Rechnung wiederholt mit dem Unterschied, daß das Pulver ein

natürliches Litnium-Isotopenverhältnis hat . Die daraus er-

+) Zentralinstitut für analytische Chemie der Kernforschungs-

anlage Jülich
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rnittelten gesamten Tritiumbrutraten als Funktion der Pulver-

dichte sind in Abb . 43 aufgetragen . Die Abnahme der Tritium-

produktion bleibt als Funktion der prozentualen Pulverdichten

für beide Kurven relativ gleich, so daß die Kurvenverläufe

sich in beiden Fällen nur wenig unterscheiden . Aus der Tabelle

6 .4 und der Abbildung 43 stellt man fest, daß die Abnahme der

gesamten Tritiumbrutraten nicht in demselben Verhältnis zu der

Abnahme der Pulverdichten von 100 % auf 48,6% eine Abnahme in

den gesamten Brutraten von 15 .3%.

Um das zu erklären,betrachten wir Abb . 44, die die Anzahl der

Neutronenstreuungen in den Medien des Versuchsmodells als

Funktion der Flußdichte darstellt . Aus der Abbildung geht her-

vor, daß die Anzahl der Neutronenstreuungen in der Bleizone

bzw . LiAl0 2 -Zone sehr stark mit der Abnahme der Pulverdichte

abfällt . Dieser Abfall ist durch die Abnahme der Anzahl der

LiA10 2 -Atome pro Volumeneinheit entstanden . Auch in dem Blei-

medium fällt die Anzahl der Neutronenstreuungen mit der Ab-

nahme der Pulverdichte ab, jedoch ist dieser Abfall nicht so

stark wie es bei der LiA10 2 -Zone der Fall war . Durch die Ab-

nahme der LiA10 3 -Pulverdichte wird die Anzahl der von den

LiAl0 2 -Atomen in die Bleizone reflektierten Neutronen abnehmen.

Hiermit werden die Reflektoreigenschaften der LiA10 2 -Verbindung

bestätigt .

CH 2

Trtiumproduktion oks Funktion der LiA10 2 -Putverdichte

Abb . . 43

	

für ein Standardversuchsmodeil
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In der P o l yäthylenzone steigt die Anzahl der Neutronenstreuun-

gen in demselben Maß an wie sie in der Pulverzone abfällt, da

die beiden Kurven (Kurve 2 und 3) betragsgemäß dieselbe Stei-

gung besitzen . So werden die Neutronen, die aus der Pulverzone

in das Poyäthylen gelangen, von diesem Medium abgebremst und

wieder in die Pulverzone reflektiert . Sie kehren in die Brut-

zone mit niedrigerer Energie zurück . Dadurch nimmt die Anzahl

der thermischen Neutronen in der Brutzone durch eine Abnahme

der Pulverdichte zu (Abb . 45), und die Wahrscheinlichkeit der

6 Li(n,cf)t-Reaktion steigt an . Laut Tabelle 6 .4 nimmt die T 6

-Brutrate nicht in demselben Verhältnis ab, wie sich die An-

zahl der 6 L1-Atome pro cm 3 verringert . Eine 70%ige Abnahme der.... ........ . . .. ... ....

6 Li-Atome pro cm 3 bewirkt eine 24,9%ige Abnahme der T 6 -Brut-

rate, d .h .,da3 die durch die unterschiedliche Korngröße mög-

liche Inhomogenität der Pulverdichte für Messungen vernach-

lässigt werden kann.

20

	

]

	

u0

	

50

	

5o

	

7G

	

so

	

9o

	

t00

	 Dichte des Lr Ad 0 2 - PuEver (°/,

Anzahl der Neutronenstreuungen in den Medien
des Standard-Versuchsmodells als Funktion

Abb . 44

	

der LiAlo 2 -Pulverdichte



Abb . 45 : Der Neutronenfluß pro Quellneutron und Energie-

Lethargie als Funktion der Neutronenenergie (eV)

für zwei Pulverdichten
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MESSUNGEN AM BLANKET-VERSUCHSMODELL.

7 . 1 Einleitung

Experimente sind derzeit, ähnlich wie bei Beginn der "konven-

tionellen Reaktorphysik " ,von großer Bedeutung für die Unter-

suchung von Blanketkonzepten für Fusionsreaktoren . Sie gestatten

Inkonsistenzen der theoretischen Modelle aufzudecken sowie Da-

tenunsicherheiten zu beseitigen . Dies ist besonders wichtig,

weil einmal die Fusionsreaktortechnik weitgehend andere Mate-

rialien verwendet als die konventionelle Reaktortechnik und wei-

ter, weil Wirkungsquerschnitte im Bereich hoher Energien grö-

ßere Ungenauigkeiten aufweisen als im Niederenergiebereich . Ei-

ne wesentliche Voraussetzung für den Erfolg solcher Experimente

ist es aber, daß man genau messen kann, Die Meßmethoden der

FRT-Blanketneutronik bedürfen aber z .T . selbst noch erheblicher

Verbesserungen . über den derzeit in etwa erreichten Stand der

Genauigkeit von Meßmethoden wurde in /41/ berichtet.

Einer der wichtigsten Parameter des Blanket-Versuchsmodells ist

die Tritiumproduktion . Mit ihrer Messung und den dafür geeig-

neten Methoden werden wir uns in diesem Kapitel hauptsächlich

beschäftigen.

7 .2 Methoden zur Messung der Tritiumbrutraten

Die wichtige Größe "Tritiumbrutrate" kann nach mehreren Verfah-

ren bestimmt werden . Nach der Kernreaktionsgleichung

6,(7) Li+n

	

3H + ZHe + (n)

der Tritiumproduktion gibt es grundsätzlich zwei verschiedene

Wege zu diesem Ziel . Es kann die Kernreaktion, die zur Bildung

eines Tritons führt, direkt nachgewiesen werden, oder das wäh-

rend einer bestimmten Bestrahlungszeit gebildete Tritium wird

am Ende dieser Zeit bestimmt . Wegen der geringen erreichbaren

Konzentration ist hier aber nur der Nachweis über die Aktivität

des Tritiums praktisch möglich . Bei der Messung der Tritiumbrut-

raten stützen wir uns auf Erfahrungen, die bei früheren Blanket-
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experimenten im Institut für Reaktorentwicklung (IRE) der Kern-

forschungsanlage Jülich gemacht wurden /42-44/.

Diese Messungen wurden an einem Experiment mit natürlichem me-

tallischen Lithium durchgeführt /42 / . An diesem Experiment wur-

den drei

I;

Tritium-Meßmethoden getestet : Die Festkörper-Spur-Me-

thode /54 /, die riüsslgk eit s-S ziriL ~ iti1,ätoethoVdc e fj55 /~ii-E~M~ciiF~s~	/ unddu

die Radiochemische Methode / 56/ . Dabei wurde festgestellt, daß

die Festkörper-Spur-Methode zwar schnell durchzuführen ist, aber

eine geringe Genauigkeit liefert.

Dage g en hat die Tritiumzählung mit dem angegebenen Zählverfahren

der radiochemischen Methode einen Wirkungsgrad von 75 .9 % / 56/.

Ein großer Nachteil dieser Methode ist der große apparative Auf-

wand der Meßeinrichtung und die langen Bestrahlungszeiten (ca.

78 Tage / 44/).

Die Flüssigkeits-Szintiliator-Methode hat sich bei unseren bis-

herigen Untersuchungen als die beste von allen drei genannten

Methoden ergeben . Wir werden sie deshalb neben anderen neuen

Methoden . die hier erstmals erprobt wurden für die Messung der

Tritiumbrutraten im Blanket-Versuchsmodell verwenden.

7 .2,1 Die Flüssigkeits-Szintillaotor-Methode

Die Anwendung flüssiger Szintillatoren bei der quantitativen

Bestimmung von schwachen Betastrahlen hat eine Reihe von Vortei-

len gegenüber der Anwendung anderer Szintillatoren . Zu den Vor-

teilen gehören eine hohe Quantenausbeute, extrem kurze Abkling-

zeit (einige ns), hohe Transparenz für das eigene Fluoreszenz-

licht . Außerdem lassen sich derartige Szintillatoren leicht und

billig in jeder beliebigen Form und Größe herstellen, so daß die

Vorteile einer 47-Zählgeometrie ausgenutzt werden können.

Jedoch haften der Nachweismethode mit flüssigen Szintillatoren

auch prinzipielle Nachteile an . Verschiedene Substanzen, die

sich in diesen Szintillatoren befinden und die unter dem Be-

griff "Löscher" (Quencher) zusammengefaßt werden können, stören

den Szintillationsprozeß, da sie entweder wegen ihrer Eigenfar-

be Licht (Energiequencher) absorbieren oder die Frequenz des

Lichtes herabsetzen (Farbquencher) . Diesen höchst unerwünschten

Löscheffekten kann man z .B . durch Einstellungsänderung der
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Instrumente oder durch Verwendung innerer Standards /57 / sowie

durch die Extrapolationsmethode begegnen / 58 /.

Die flüssigen Szintillatoren sind ihrer chemischen Natur nach

organische Lösungen . Die durch Strahlung auf die Flüssigkeit

übertragene Energie regt zunächst die Moleküle des im allgemei-

nen nicht szintillierenden Lösungsmittels an . Diese Anregungs-

energie überträgt sich dann auf die Moleküle eines in relativ

geringer Konzentration von einigen Gramm pro Liter gelösten

Stoffes . Von dort wird ein Bruchteil dieser Energie als Licht

abgestrahlt . Die erzeugten Lichtblitze werden in einer Koinzi-

denzanordnung von zwei Photomultipliern registriert . Eine Re-

gistrierung erfolgt aber nur, wenn beide Multiplier koinziden-

te Impulse erzeugen, und diese innerhalb des ausgewählten Ener-

giebereiches liegen . Der Zählungsvorgang läßt sich vollauto-

matisieren.

Ein flüssiges organisches Szintillatorsystem besteht gewöhn-

lich aus einem aromatischen Lösungsmittel (z .B . Dixon, Benzol . .)

und einem in gerin g en Mengen zugesetzten organischen Primär-

szintillator (z .B . PPO, POPOP, PBD . . .), dessen Flucreszenz-

emission meist im Ultravioletten liegt . Um das emittierte Fluor-

eszenzlicht besser der spektralen Empfindlichkeitscharakeristik

des Photomultipliers anzupassen, fügt man dieser Lösung häufig

Spuren eines blau fluoreszierenden Sekundärszintillators (z .B.

Naphtalin) zu . Der Sekundärszintillator wirkt als Frequenzwand-

1er in Richtung höherer Frequenzen des Spektrums . Dadurch ver-

ringert sich die Eigenabsorption des Lichtes im Szintillator.

Die Anwendung der flüssigen Szintillatoren bei der Bestimmung

von geringen Tritiummengen im Blanket wurde zum ersten Mal von

R . Dierckx vorgeschlagen /55 / . Die Dierckxsche Methode sieht

die Bestrahlung von Lithiumkarbonat-Pulver (Li 2 CO S ) im Blanket

vor . Nach dem Bestrahlungsvorgang wird das bestrahlte Pulver

in einem chemischen Prozeß behandelt, um das gebundene Tritium

in Form von wässrigem HTO abzutrennen . Der chemische Prozeß

verläuft in zwei Stufen . In der ersten Stufe werden 0 .7 g be-
e

strahltes Pulver in einer 24 ml fassenden Flasche mit 1 cm-

destilliertem Wasser versetzt, danach werden 2 cm ' 100%ige

Essigsäure
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Li 2 00 3 (T) + 2nH 2 0 + 2 CH 3 CO0H

	

2(CH 3 COOLi) . nH 2 O + C0 2 +

hinzugefügt.

Nach Dierckx ist das Tritium als HTO gebunden.

2(CH 3 + H 2 0 C00Li)• nH 2O ist unlöslich in dem flüssigen Szin -

tillator, deshalb werden 0,7 cm 3 40%ige Flußsäure

(CH 3 COOLi) nH 2 O + HF - LiF 4' + CH 3 COOH + nH 2 O

in die Probenflasche gegeben.

Dadurch wird das Lithium abgetrennt und setzt sich als weiße

Schicht unten ab . Dieser Prozeß dauert, da er exotherm ist,

nur einige Minuten, während der erste Prozeß zwischen 6 bis

12 Stunden dauert . Der Probe werden 20 cm 2 flüssiger Szinti-

llator (Cocktail) zugefügt . Der von Dierckx angegebene flüssige

Szintillator (Szintillator-Teil) besteht aus den folgenden

Komponenten:

Dioxan 1 1

PP() 7 g/1

POPOP 0,3 g/1

Naphtalin

	

100 g/1

Zur Optimierung der Methode kann man das Verhältnis-Standard-

Teil/Szintillator-Teil verändern / 44 / . Die optimalen Mengen

müssen durch Experimente ermittelt werden.

7 .2 .2 Die Thermolumineszenzdosimetrie-Methode

Das Prinzip des Thermolumineszenzdosimeters (TLD) besteht in

der Ausnutzung der Eigenschaft einiger anorganischer Stoffe,

nach Anregung durch ionisierende Strahlun g Licht auszusenden.

Bei der Bestrahlung solcher Stoffe bilden sich freie Elektro-

nen, die sich an Fremdatome oder Fehlstellen anlagern . Bei der

Erwärmung des bestrahlten TLD kehren die freien Elektronen in

das Valenzband unter Aussendung von Lumineszenziicht zurück.

Das bei Erwärmung emittierte Licht wird als Maß für die Be-

strahlungsdosis betrachtet . In weiten Bereichen besteht Pro-

portionalität zwischen Dosis und integraler Lichtausbeute.



B2-

Wenn man das Lumineszenzlicht über der Aufheiztemperatur auf-

trägt, bekommt man eine sogenannte '°Glow curve°` . Die Fläche

unter dieser Kurve ist ein Maß für die empfangene Strahlendo-

sis / 59/.

In der Natur existieren zahlreiche Stoffe, die sich als TLD

eignen . In der Praxis werden hauptsächlich die folgenden Stoffe

verwendet : LiF, CaF 2 , CaSO 4 und Li 2 B 4 0 7 . Der praktische An-

wendungsbereich der TLD ist sehr breit . Die TLD-Methode als

Nachweismittel zur Bestimmung der Tritiumproduktion in einem

Blanket-Versuchsmodell wurde zum ersten Mal durch H . Mackawa

/ 60/ durchgeführt : In einem aus metallischem Lithium beste-

henden Versuchsmodell wurden 25 mg LiF, die in einer Glas-

kapsel (2 mm

	

x 10 mm) eingefüllt waren, verwendet . Es wurde

eine begrenzte Anzahl von Messungen durchgeführt, wobei für

jede Messung vier TLD-Proben verwendet wurden . Die vier TLD-

Proben bestanden aus je zwei Proben 6 LiF ( 6 Li : 95 .62 %) und

7 Li ( 7 Li : 99,99 %).

Die 7 LiF-Proben wurden für die Bestimmung des Nullwertes be-

nötigt . Die Mengen des Tritiums, das in den Proben entstanden

war, waren sehr klein, so daß laut Angabe des Verfassers die

Ergebnisse danach nur zu einer quantitativen Aussage zu ver-

wenden waren . Es wurde festgestellt, daß das Verhältnis der

berechneten Werte zu den gemessenen gleich war bei verschie-

denen Bestrahlungsstärken bzw . verschiedenen Bestrahlungszei-

ten . Daraus kann man auf eine gute Linearität zwischen der

Neutronenquellstärke und der Selbstbestrahlungszeit schließen.

Damit ist auch der mögliche Nachweis des LiF-TLD durch eine

Tritiumbrutratenmessung gegeben . Bei dieser Arbeit betrug das

Verhältnis zwischen den berechneten und gemessenen Werten etwa

50 :1 . Der Produktionswirkungsgrad von T 6 betrug durch die

Selbstbestrahlungsmessung etwa 2

	

Der Verfasser rechtfertigte

das durch die kleine Anzahl von Experimenten, die durchgeführt

wurden, sowie durch die kleine Neutronenausbeute, die zur Ver-

fügung stand.

Bei der Verwendung von LiF-TLD im Blanket sind die 6 Li(n,

	

)L-

und die 7 Li(n, en ` )t-Reaktionen von großer Bedeutung . Die ge-

nannten Reaktionen gestatten es, die Tritiumbrutrate durch zwei
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verschiedene Messungen zu bestimmen . Die erste Messung - ge-

nannt die "direkte Messung" - nutzt die TL-Effekte aus, die

durch die Energieabgabe der c.- und t-Partikel bei der Li-Spal-

tung im TLD entstehen . Diese Methode wurde von Herrn Prof . Dr.

Hecker vorgeschlagen . Die Direkt-Messung kann im Grunde gleich

nach der Beendigung der Bestrahlung ausgewertet werden, wir

warteten hier aber ca . 2 Tage . Bei der Bestrahlung von TLD-

Proben in einem Blanket-Versuchsmodell spielt die Energie des

Quellneutrons mit 14 MeV eine wichtige Rolle . Es entstehen ne-

ben Tritium auch andere hier unerwünschte Radionuklide /60/.

Zu den wichtigsten Reaktionen gehören die 19 F(n,2n) 18 F-, die

24 Mg(n, p) 24 Na- und die 19 F(a, n)
22

Na-Reaktionen . Die Halbwerts-

zeit von 18 F und 24 Mg beträgt 109 .7 Minuten bzw . 14 .96 Stunden.

Dagegen besitzt 22 Na eine Halbwertszeit von 2,6 Jahren . Ver-

glichen mit dem in den TLD entstehenden Tritium, ist die Akti

vität von 22 Na sehr klein und kann deshalb vernachlässigt wer-

den . Es wurde festgestellt, daß diese Reaktionen nach den hier

vorliegenden experimentellen Gegebenheiten jedoch nur einen ver-

nachlässigbaren Beitrag zur "Direkt-Messung liefern /61/.

Die zweite an den bestrahlten TLD-Proben zur Bestimmung der

Tritiumproduktion mögliche Messung ist die "Selbstbestrahlungs-

Messung" . Hier wird nach " Ausheizen" des direkten Effektes ge-

wartet bis der 3-Zerfall des Tritiums genügend TL-Zentren neu

gebildet hat . Sie ist erst durchführbar, wenn die Direkt-

Messung beendet ist . Das durch die Reaktionen 6 Li(n, c)t oder

7 Li(n, an')t gebildete Tritium sendet L-Strahlen aus, die ihre

Energie an den TLD abgeben und dadurch TL-Zentren erzeugen.

Durch die dauernde Energieabgabe der ausgesandten 5-Strahlung

steigt die Vordosis der TLD-Probe mit der Lagerungszeit stän-

dig an . Der Anstieg der TLD-Vordosis als Funktion der Lagerungs-

zeit wird als Maß für das Tritium, das in der TLD-Probe während

der Bestrahlungszeit entstanden ist, angesehen.

E . Pietsch u .a . /62/ untersuchten die Linearität zwischen dem

Vordosiswert und der Bestrahlungsstärke mit unterschiedlicher

Lagerungszeit als Parameter . Für diese Versuche wurden TLD-

600-Proben in einem weiten Dosisbereich mit thermischen Neu-

tronen (10 9 . . .10 14 n/cm 2 ) bestrahlt . Man hatte aus dieser

Messung festgestellt, daß zwischen der Vordosis und der Neu-

tronendosis unter Berücksichtigung der Lagerungszeit bis zu
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einer gewissen Grenze Linearität herrscht . Je stärker das Neu-

tronenfeld ist, desto eher tritt eine Nichtlinearität auf . Dies

wurde mit Schädigungseffekten begründet . Auch eine extrem lange

(2 Jahre) Lagerungszeit konnte zu einer Sättigung der Probe

führen und dadurch eine Nichtlinearität hervorrufen.

Solche Effekte werden bei unserer Messung mit großer Wahr-

scheinlichkeit nicht auftreten, da wir innerhalb des Blanket-

Versuchsmodells mit relativ kleinem thermischen Neutronenfeld

arbeiten.

7 .2 .3 Die Bestimmung der T 6 -Brutrate durch eine Doppelioni-

. sationskammer

Diese Methode wurde zum ersten Mal zur Bestimmung der Tritium-

brutrate in einem Blanketversuchsmodeli getestet . Die Methode

wurde von Herrn 0 .P . Joneja vorgeschlagen /61/ . Der Detektor-

aufbau ist in Abb . 46 dargestellt . Angereichertes LiF (95 .6 %

6 Li-Anreicherung) wurde mit 0 .305 mg/cm 2 auf einer sehr dünnen

Nickelscheibe (19,05 ucm), die zwecks mechanischer Stabilität

auf einer Kupferscheibe befestigt wurde, aufgebracht . Die mit

6 LiF bedeckte Fläche wurde mit einer dünnen Goldfolie (15 g/cm 2 )

überdeckt, um eine gleichmäßige Feldverteilung in den beiden

Kammern des Detektors zu erzielen . Das ganze wurde in die Form

einer Kreisscheibe gebracht, dann in eine chemische Lösung

(CH 3 COOH ~ NH 4 OH + H 2 0) gelegt, um das Kupfer von der Scheibe

abzulösen . Zwei Nickelscheiben, die als Anoden dienten, wurden

mit Teflonringen in einem Aluminiumgehäuse befestigt, wobei in

der Mitte als gemeinsame Kathode die 6 LiF-Scheibe angebracht

wurde . Der Abstand zwischen je einer Anode und der Kathode be-

trug 4,5 mm . Der Raum in den zwei Kammern war mit Xenongas

(4 .5 bar) ausgefüllt . Der aktive Raum einer Kammer betrug ca.

3 cm 3 , wobei das gesamte Detektorvolumen 20 cm 3 betrug.

Das Prinzip der Tritiummessung besteht in der Zählung der durch

die Reaktion 6 Li (n, d)t entstehenden d- und t-Partikel.

Zur Vermeidung von Zählungen eines Partikels in beiden Kammern

wurde RinP Koinzidenzschaltung verwendet . Zwecks Nullwertbe-

stimmung wurde ein zweiter Detektor gefertigt, identisch mit

dem ersten, aber ohne 6 LiF-Schicht .
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Im Meßkanal des Versuchsmodells wurde die Tritiumzählung an

verschiedenen Stellen gemessen . Die Ergebnisse der Messungen

werden in dem folgenden Abschnitt 7 .4 behandelt.

E

	

Gas Einfü ll -AJ ntil

infüll -Rohr

~~- Mikro -Kontakte

Anode 2
LiF -Schicht

-- Kathode

---Teflon -Ring

Anode 1
se

	

Detektor -Kammer

Abb . 46 :

	

Doppel i oni sati ons-Kammer-Detektor (nach Joneja)

7 .3 Tritiummessungen am Versuchsmodell

7,3 .1 Die Neutronenquelle

Die für die Messungen im Versuchsmodell benötigten Neutronen

von 14 MeV wurden durch einen Neutronengenerator TB8 der Fir-

ma SAMES Grenoble/Frankreich erzeugt . Die Hochspannung des

Generators ist 300 kV und der maximale Deuteronenstrom be-

trägt 8

	

A . Basierend auf der Reaktion T (d, n) 4 He, ist dieser

Generator in der Lage, eine Neutronenausbeute von maximal 10 1'

n/s je nach Zustand des Tritiumtargets zu liefern . Das verwen-

dete Tritiumtarget wird durch die Firma NUKEM Hanau/Deutsch-

land

	

bezogen und trägt die Bezeichnung
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CuTiT-2 . Das Target hat einen Durchmesser von 49 mm und eine

Dicke von 1 mm . Der effektive Durchmesser der Tritiumbelegung

auf dem Target ist 30 mm und hat eine Masse von 0 .4 mg/cm 2 .

In Abb . 47 ist der Targethalter, der aus 99 .99 % Aluminium be-

steht, dargestellt . Für die Kühlung des Targets werden ca.

2.0 1/min Wasser benötigt.

VAKUUMTEILE	 ©ES „,. TRhGETNRTERS

	

Mat. Al Mg 3

Abb . 47 : Targethalter des SAMES-Neutronengenerators
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7 .3 .2 Bestimmung der Neutronenquellstärke

Im allgemeinen verwendet man in der Praxis Aktivierungssonden,

die es gestatten, durch die Messung ihrer Aktivitäten die

Flußdichte e zu bestimmen . Zu diesem Zweck verwendeten wir 4

Teflonscheiben, die um 90 0 g egeneinander versetzt am Target-

halter befestigt werden.

Wir nutzen dabei die Reaktion 19 F(n, 2n ) 18 F mit einer Energie-

schwelle von 11 .8 MeV, die durch die Quellneutronen mit 14

MeV verursacht wird . Außerdem verwenden wir zwei große BF 3

-Detektoren (Monitordetektoren), um die zeitliche Änderung des

Neutronenflusses zu erfassen . Diese BF 3 -Detektoren stecken am

Dach des Blanketmodells an zwei verschiedenen Stellen in Boh-

rungen in Plyäthylen (haben also lang-Counter Eigenschaften).

Für die absolute Bestimmung des Neutronenflusses müssen zwei

Korrekturen vorgenommen werden . Diese berücksichtigen

a) den Aktivitätszerfall des zu messenden radioaktiven Nuklids

während der Bestrahlungszeit und des Meßvorganges

die zeitliche Veränderung des Neutronenflusses während der

Bestrahlungszeit.

Die Bestimmung der Radioaktivität des Nuklides
18F

wird mit

einem 3" x 3"-NaJ(T1)-Detektor gemessen . Der Detektor befindet

sich in einem 0 .15 m dicken Bleigefäß und ist damit nach außen

abgeschirmt . Um die Photopeakfläche des Radionuklides bestimmen

zu können, wird der NaJ(T1)-Detektor mit einem Vielkanalanaly-

sator der Firma Canberra/USA angeschlossen.

In Abbildung 48 ist der Aktivierungsvorgang und der Zerfalls-

vorgang der bestrahlten Teflonscheibe als Funktion der Zeit

dargestellt . Dabei bedeutet t 1 Ende der Bestrahlung, t 2 und t 3

den Anfang bzw . das Ende der Aktivitätsmessung, t m ist die

Meßzeit.

Aus dem y-Spektrum der bestrahlten Teflonscheibe werden wir

mit Hilfe des Vielkanalanalysators die Photopeakfläche des

'8F bestimmen . Sie lautet
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Peakfläche

	

A(tt 2 ) e

	

•dt

Besrrahlulgszei t --1

(1)

r

Abb . 48 : Typischer Verlauf des Aktivierungsvorgangs bzw .-Zer-

falls von bestrahlten Teflonscheiben

wobei A die Aktivität des Nuklids und

	

die Zerfallskonstante

bedeuten.

Peakfläche =

	

A(t 2 )

	

(1-e
-Ä-t

( 2 )

In Gleichung (2) ist A(t 2 ) die Aktivität zur Meßzeit t 2 .

Um die Aktivität A(t 1 ) am Ende der Bestrahlungszeit berechnen

zu können, ruß der Zerfallsvorgang der Nuklidaktivität in der

Zeit (t 2 -t 1 ) berücksichtigt werden.

X . (t 2 -t 1 )
A(t 1 )

	

=

	

A(t 2 )•e

	

(3)

Nach Einsetzen der Gleichung (3) in (2) erhalten wir
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A ( t 1 )

( 4 )

Um die Aktivität A(t l ) zu bestimmen, muß noch die Wahrschein-

lichkeit berücksichtigt werden, mit der bei jedem Zerfall des

Nuklids im betrachteten Energiebereich ein y-Quant ausgesendet

wird . Diese Wahrscheinlichkeit wird durch die Angabe des

Emissionsfaktors g(E) berücksichtigt . Außerdem muß noch der

Geometriefaktor e(r, E) berücksichtigt werden, so daß wir für

A(t l ) schreiben können:

(Photopeakfl äche) a. . e

),
(1 -' e	tm)

-t 1 )
A(t l ) 1gF

( 5 )

Zur absoluten Bestimmung des Nuklids
18F

verwenden wir eine

Standardquelle mit bekannter Aktivität . Wir werden dazu einen
22
Na-Strahler verwenden, der dieselbe ,,-Linie bei 511 keV be-

sitzt wie das Nuklid
18F

(Vernichtungspeak) . Für die gemessene

22 Na-Peakfläche können wir schreiben:

A( 22 Na) -

	

(Photofläche) Na .

a
(1 - e

	

m
1) ( 6 )

wobei t m

	

die Meßzeit bedeutet.
1

1-e-'Ätml =

	

-~t

Da die Halbwertszeit von
22Na

(2,6 Jahre) gegenüber der Meßzeit

(einige Minuten) viel größer ist, können wir (1-e

	

mI)

durch

den Anfang einer Reihenentwicklung vereinfachen:

t m

	

(,tm1)2 ,	 )

	

( 7 )

Es ergibt sich

-xt
ml

1-e
t ml



-90-

Gleichung (6) kann jetzt in der Form

A(22Na) =

	

(Photopeakfläche) Na

Na .

	

tm1

	

( 8 )

g eschrieben werden.

Aus den Gleichungen (5) und (8) können wir die Aktivität des

Radionuklides
18F bestimmen

X ( tr t 1 )

-kt
(1-e

	

m ) (Photopeakfläche) Na .g F .c

	

(9)

A( 18 F)

	

(Photopeakfläche) F e g Na X*e . e

A( 22 Na)

(Photopeakfläche) F .g Na .~ .e
X( t 2 -t 1 )

.t m1

	

A(22Na)

-xt
(1--e

	

m ) (Photopeakfläche) Na .Z F

(10)

Alle Größen auf der rechten Seite der Gleichung (10), die für

die Bestimmung von A( 1B F) benötigt werden, sind bekannt.

Es muß hier erwähnt werden, daß der Faktor e weggelassen wurde,

weil für die Aktivitätsressung beider Nuklide dieselbe Meßan-

ordnung verwendet wurde bei gleichem Probenabstand.

Abb . 49 zeigt einen typischen Verlauf der von einem der BF 3

-Detektoren registrierten zeitlichen Änderung des Flußverlaufs.

Aus der gemessenen Radioaktivität, die durch die Aktivierung

der Tefionscheibe erzeugt wurde, können Neutronenintensität

und Flußdichte gemessen werden, Ist N die Anzahl der aktivier--

baren Atomkerne, c der Aktivierungsquerschnitt und

	

die Zer-

Iskonstante des aktiven Produktisotops, dann kann man nach

der Bestrahlungszeit die Aktivität im allgemeinen angeben mit

A(t) = oNb(1-e
-Xt )

dabei ist

	

die Neutronenflußdichte .



Bestrahlungsze-t
t g

Abb . 49 : BF-Zählrate als Funktion der Bestrahlungszeit

Will man die zeitliche Änderung des Neutronenflusses, die durch

unterschiedlichen Targetstrom des Neutronengenerators entstehen

kann, in Gleichung (10) berücksichtigen, muß eine Korrektur an

der Gleichung vorgenommen werden.

Man kann die gesamte Aktivität, die während der gesamten Be-

strahlungszeit t ges entstehen würde, in einheitlichen kleinen

Zeitschritten berechnen und die Anteile summieren So beträgt

die Teilaktivität zwischen den Zeiten t = 0 und t = t 1 mit dem

Zeitschritt t z :

(t ges -t i )
-ez)e .

	

tes

	

tges_cNOl (
1 -e eXtzg

	

}e
n t ges

(12)

Der Faktor e -X(t ges -t i ) berücksichtigt den Aktivitätszerfall

innerhalb der Bestrahlungszeit . Summiert man alle Teilaktivi-

täten, so erhält man

A 1 =b
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n

	

-ht

	

r^(tA(t ges )

	

• o

	

0z(t) (1-e

	

z)
. e

	

ges

i=l

( 13 )

t i ist die Zeit vom Intervallende bis zum Bestrahlungsende t ges

Um die Rechung zu vereinfachen, gehen wir von der Annahme aus,

daß eine mittlere Neutronenfiußdichte i im Intervall At existie-

re . Danach können wir die Gleichung (13) in der Form

A(tges)

	

N G •(b

	

-Xt

	

(t

	

-
A~z ( 1_e

	

z

	

e_ .

	

ges
i=

( 14 )

schreiben.

Dabei ist

Aus der Gleichung (13) folgt für die zeitintegierte Neutronen-

flußdichte

A(t ges )

(1-e

	

z) • e
Lt . t

1

	

ges
- r. t

i=1

wobei A(t ges ) = A( 1S F) ist.

Unter der Annahme einer isotropen Neutronenausgabe beträgt die

produzierte Neutronenausbeute

Neutronenausbeute = 4 r 2

wobei r der Abstand der Teflonscheibe von der Targetmitte ist.

7 .3 .3 Das Tritiumbrutraten-Experiment mit der flüssigen

Szintillationsmethode

Als erstes wird die Bestrahlungszeit, die für die Ermittlung der

Tritiumbrutraten durch die Flässig-Szintillations-Methode be-

( 15 )
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nötigt wird, bestimmt.

Der Nullwert für die 7 .2 .1 beschriebenen Proben wurde zu 0,416

s -1 bestimmt . Eine zu Eichzwecken vorbereitete Standardprobe

ergab eine Zählrate von 68 .3 s -l . Es wurde 0 .1 ml tritiertes

Wasser mit der bekannten spezifischen Aktivität von 30 .35 . 10 2

Bq/mi verwendet, d .h . die Probe enthielt 5,2i i0

	

Tritiumatome.

In Monte-Carlo-Berechnungen wurde gefunden, daß in einer Probe

an der Stelle der minimalen Tritiumproduktionsrate aus der

6 Li-Reaktion 2 .09 . 10 -5 Tritiumatome pro eingestrahltem Quell-

neutron erzeugt werden . Es wurde verlangt, daß an dieser Stelle

der Meßwert um den Faktor 5 größer sein sollte als der Null-

effekt . Mit einem mittleren Wert für die Quel l stärke des Neu-

tronengenerators von 4 . 10 10 n/sec ergibt sich eine Bestrahlun g s-

zeit von rund 2

	

Stunden . Für 7 Li beträgt die minimale Erzeu-

gungsrate pro Quellneutron 7 .927 • 10 -8 . Daraus resultiert eine

Bestrahlungszeit von rund 413 Stunden.

Während T 6 offensichtlich gut meßbar ist, stößt die Bestimmung

von T 7 wegen der langen Bestrahlungszeit auf praktische Schwie-

rigkeiten . Die Targetlebensdauer für die angegebene Neutronen-

ausbeute beträgt nur ca . 10 Stunden . Außerdem bereitet die re-

lative Messung der Neutronenausbeute Schwierigkeiten, da die

Halbwertszeit von 18 F nur ca . 110 Minuten beträgt.

In den Meßkanal des Versuchsmodells werden an verschiedenen

interessierenden Stellen Li 2 C0 3 -Detektoren eingebracht . In Abb.

50 ist der Meßkanal des Versuchsmodells mit acht der erwähnten

Detektoren dargestellt . Wie aus der Abbildung hervorgeht, be-

finden sich fünf der Detektoren in der Brutzone und drei in

der Reflektorzone . Die Menge des Lithiumkarbonats in den ein-

zelnen Detektoren beträgt 1,6 g . Die Umhüllung der Detektoren

besteht aus einem dünnen Hohlzylinder aus Plexiglas . Die Dimen-

sion der Detektoren ist aus Abbildung 51 zu entnehmen . In der

Brutzone liegt zwischen je zwei Li 2 C0 3 -Detektoren ein Alumini-

umzylinder aus reinem Aluminium von 1 mm Dicke, gefüllt mit

LiAl0 2 . In der Reflektorzone liegt ein Zylinder aus Reflektor-

material (Polyäthylen) zwischen je zwei Detektoren .
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Ab tb . 50 : Geometrie der Li 2 CO 3 Detektoren im Meßkanal des Ver-

suchsmodells

In diesem Experiment interessiert uns die Bestimmung der orts-

abhängigen Tritiumbrutrate T 7 und T 6 . Das Experiment wird für

die Bestimmung der beiden Tritiumbrutraten getrennt durchgeführt.

Der piexi g iasring -Hohlring / der als UmhulLung

Abb .

	

51

	

für den- L i 2 CO 3	Detektor dient
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Für die Bestimmung von T 7 werden Proben mit Li 2 C0-Pulver° verwen-

det, das einen

	

-Li-Isotopenanteil von 99,99 % hat . Bei der Be-

stimmung der T 6 -Brutrate beträgt der 6 Li-Isotopenanteil 95,62%.

Das Li 2 C0 3 -Pulver mit großer Reinheit an 6 Li wurde vom "OakRidge

National Laboratory", USA, geliefert . Das Li 2 CO 3 mit 7 Li wurde

aus entsprechendem metallischen Lithium mit 99,99% Reinheit im

Institut für chemische Analyse der Kernforschungsanlage Jülich

hergestellt . Das metallische Lithium wurde von der Firma

"Merck LTd ., Deutschland" geliefert.

Als Neutronenquelle wurde ein Sames-Neutronengenerator (siehe

Abschnitt 7 .3 .1) verwendet . Die Bestrahlungszeiten für beide

Meßreihen sind unterschiedlich .
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7 .3 .3 .1 Die Mef3ergebnisse der Flüssig-Szintiilations-Methode

Mit den in 7 .2 .2 beschriebenen `zerfahren wurde eine Anzahl von

Versuchen für die Bestimmung der ortsabhängigen Tritium-Brutrate

T 5 und T 7 durchgeführt . Bei der Bestimmung der T 7 -Brutrate wurden

fünf 7 Li 2 CD 3 --Detektoren verwendet . Diese wurden an fünf Stellen

in den Meßkaance:len der LiA10 2 -Zone eingesetzt . An acht Stellen in

den Mef3kanälen, davon fünf in der LiALO 2 -Zone und drei in der

Polyäthylen-Zone, wurden 5 Li 2 C0 3 -Detektoren für die Messung der

T 5 -Brutrate eingesetzt . Die Bestrahlungszeit bei der T 7 -Messung

betrug 37 Stunden mit einer mittleren Neutronenausbeute von

4,5 . 10 10 sec . Diese extrem lange Bestrahiungzeit war notwendig,

da das Neutronenspektrum in dem Versuchsmodell durchweg weich

ist und die 7 Li(n,an'}t-Reaktion, da ihre Schwelle bei 2 .47 MeV

liegt, nur geringe Reaktionsraten in einem solchen Spektrum

zeigt . Dagegen wurden bei der Messung von T 6 nur ca . 2 Stunden

benötigt . Die Ergebnisse der T 7 - bzw . T 5 -Messungen sind in

Abb . 52 dargestellt . Zum Verlauf der Kurven ist folgendes zu

sagen : Die T 5 -Kurve besitzt ein Minimum bei etwa 5 cm Abstand

von der Bleischicht . Von dort ab steigt sie zur Blei- bzw.

Polyäthylenschicht an_ Der Grund für diesen Anstieg nach links

ist in der Vermehrung der Quellneutronen in der Bleischicht

( (n,2n°}-Reaktion) zu sehen . Der Anstieg zur Polyäthylenschicht

ist durch

Abb . 52 :
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die Neutronenmoderation des Polyäthylen begründet . Durch die-

sen Reflektor werden die Neutronen außerdem zur Brutzone zu-

rückreflektiert . Die g roße Steigung der Kurve, insbesondere

in unmittelbarer Nähe des Reflektors, gibt uns ein relatives

Maß über die Häufigkeit der " thermischen' Neutronen an dieser

Stelle . Das Maximum der Kurve wird in 2 cm Tiefe der Polyäthy-

lenschicht erreicht . Danach fällt die Kurve mit Zunahme der

Polyäthylendicke ab infolge der starken Absorption der ther-

mischen Neutronen, insbesondere durch die Wasserstoffatome des

Polyäthylens . Da der Reaktionswirkungsquerschnitt für die T 7

-Brutrate im höheren Bereich des Neutronenspektrums liegt, zeigt

der Verlauf der T 7 -Kurve eine ständige Abnahme der schnellen

Neutronen als Funktion der Versuchsmodelldicke.

Im allgemeinen spiegelt der Kurvenverlauf die physikalische

Gegebenheit im Blanket deutlich wider . Um die Flüssig-Szin-

tillations-Methode auf ihre Reproduzierbarkeit zu untersuchen,

wurde die T 6 -Messung mehrere Male wiederholt . Um gute Meßwerte

bei kurzer Bestrahlungszeit zu erhalten, wurde diese Unter-

suchung mit 6 Li 2 C0 S -Proben unternommen . Vier Messungen wurden

für diesen Zweck durchgeführt . Es ergab sich eine Reproduktions-

genauigkeit von besser als 10 % . Zur Reproduktionsgenauigkeit

der Flüssig--Szintillations-Methode tragen verschiedene Faktoren

bei . Strebt man eine sehr gute Reproduktionsgenauigkeit von

einigen Prozenten an, so muß man folgendes beachten:

1. Die absolute Gleichheit der Detektoren sowohl in den ver-

wendeten Pulvermengen als auch im Material und den Ab-

messungen der Detektorumhüllung.

2. Das genaue Abwiegen der Pulvermengen, die zur Zählung be-

nötigt werden.

Die absoluten Mengenmessungen der Chemikalien und des

flüssigen Szintillators

4. Die gleichen Umstände bezüglich Dunkellagerung und Messung

der fertigen Proben

5. Gleiche Meßeinrichtung, gleiche Umgebungsbedingungen

(z .B . Temperatur, Nulleffekt)

6. Verwendung der gleichen Standardprobe
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Die für die Fertigung der Proben benötigten Pulvermengen wurden

mit einer Mettler KIOT-Waage ausgewogen . Die Waage hat eine Ge-

nauigkeit von 0 .1 % . Die fertigen Proben wurden im TD-DF-insti-

tut (KFA) mit einem Flüssig-Szintillations-Spektrometer SL-30

ausgezählt.

Der Raum, in dem sich dieses Gerät befindet, ist nicht klimati-

siert, so daß eine Abweichung von 1 % infolge von elektronischer

Instabilität möglich ist . Der Nullwert der Umgebung des Zählge-

rätes ist sehr klein und beträgt 0 .18 Impulse pro Sekunde.

Bei der Herstellung der Standardproben (Punkt 6) wird 0 .1 ml tri-

tiertes Wasser mit einer Aktivität von 1 .0927 MBq in die Stan-

dardflasche gegeben . Es ergab sich fUr die Standardprobe eine

mittlere Zählrate von 40I3/min, während die kleinste Zählrate

für die zu messenden Proben ca . 120 ist . Die Standardprobe ist

danach über 300mal größer als die zu messenden Proben . Der Feh-

ler bei der Messung des 0 .1 ml tritierten Wasser geht unmittel-

bar in das Ergebnis ein . Außerdem muß die Temperatur des Raumes,

in dem das tritierte Wasser gelagert ist, kontrolliert und mög-

licherweise konstant gehalten werden, denn durch das Ausdehnen

des tritierten Wassers kann es zu einer ernsten Abweichung der

zu messenden Probenaktivität kommen . Der Fehler aus dieser Quelle

kann aber noch nicht von obiger globaler Aussage separiert wer-

den, dazu bedarf es weiterer Untersuchungen . So hat es bei unse-

rer Aussage 10 % Meßgenauigkeit vorerst zu bleiben.

7 .3 .4 Vergleich zwischen den theoretisch ermittelten Tritium-

brutraten und den mit der Flüssig-Szint.illations-Metho-

de gemessenen Werten

Zum Zwecke des genauen Vergleichs mit der Messung wurden die

ortsabhängigen Tritiumbrutraten T 6 und T 7 wie sie real in den

verwendeten Sonden auftreten mit dem Rechencode MORSE bestimmt.

Dabei wurde bei der Berechnung das Strukturmaterial berücksich-

tigt sowie versucht, das genaue Volumen und den genauen Ort der

Neutronendetektoren im Rechenprogramm ebenfalls zu berücksichti-

gen . Die Volumendetektoren wurden um den Faktor 2 .5 in der axi-

alen Richtung im Vergleich zum Original vergrößert, damit ge-

nügend viele Neutronen in diesem Volumen mit Stoßkernen reagie-

ren konnten (Statistik) . Es wurden für die Rechnung 180000 Neu-
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tronenscsicksale verfolgt . Die Rechenzeit betrug auf der IBM

370/3033-Rechenanlage ca . 4 Stunden . Die mittlere Standardabwei-

chung der Reaktionsraten betrug trotzdem 8 % . Man kann diese

Standardabweichung verbessern, indem man entweder das Volumen

der Detektoren oder die Anzahl der Neutronenschicksale vergrö-

ßert . Bei der ersten Möglichkeit entsteht jedoch ein systema-

tischer Fehler, insbesondere wenn der Volumendetektor in einem

steilen Anstieg der zu ermittelnden Tritiumbildungskurve liegt.

Die zweite Möglichkeit verursacht eine extrem lange Rechenzeit

und bringt eine nicht so große Verbesserung der Standardabwei-

chung . Die mit MORSE berechneten ortsabhängigen Tritiumbrutra-

ten der realen Sonden sind zusammen mit den Werten aus dem Ex-

periment in Abb . 53 dargestellt . Vergleicht man die T 7 -Meßwerte

mit den aus dem Rechenprogramm ermittelten Werten, so stellt man

eine relativ gute übereinstimmung der beiden Kurven, insbeson-

dere bis zu 10 cm Tiefe in der LiA10 2 -Zone fest . Die Abweichung

der beiden Kurven beträgt etwa 12 % . Verfolgt man die beiden

Kurven tief in die LiA10 2 --Zone, so wird die Abweichung um so

größer, je näher man der Reflektorzone kommt . Diese Abweichung

ist durch den wachsenden statistischen Fehler in der Zählrate

begründet . Will man diesen Fehler so gering wie möglich halten,

dann wird eine längere Bestrahlungszeit nötig . Die Messung der

T 7 -Brutrate in der Reflektorzone hat aber wenig Sinn, da die

Anzahl der Neutronen, die eine Energie von 2 .4 MeV besitzen,

sehr gering ist . Ver gleicht man dann die gemessene Kurve der

T 6 -Reaktion mit der gerechneten, so stellt man eine sehr gute

übereinstimmung zwischen den beiden Kurven bis zu 5 cm Tiefe in

der LiAl0 2 -Zone fest . Die Abweichung der beiden Kurven im ge-

nannten Bereich beträgt 5 ?~ . Ab 5 cm in Richtung des Reflektors

weichen die beiden Kurven stark voneinander ab . Die Abweichun g

wird um so größer, je mehr sich die Meßorte dem Reflektor nä-

hern . Auch in der Reflektorzone, (in der normalerweise kein Tri-

tium produziert wird), setzt sich die Vergrößerung der Kurvenab-

weichung fort . Man konnte vermuten, daß die große Abweichung

zwischen den beiden Kurven vielleicht auf einen Selbstabschir-

mungs- und Flußdepressionseffekt in dem bei der Messung verwen-

deten 6 Li 2 C0 2 -Volumen-Detektor begründet ist (Anreicherung von

95 .62

	

6 Li verglichen mit 3 .1 %

	

Li im LIA10 2 ) . Der Verdacht des
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Selbstabschirmungseffektes im i 2 CO 3 bekräftigt sich, wenn wir

die Schwächung des thermischen Flusses durch den 6 Li 2 C0 3 -Detek-

tor nach der Formel /63/ abschätzen:

1) o

wobei 9Q der einfallende Fluß, 9 der aus der Folie austretende

Fluß ist, Z a der makroskopische Absorptionswirkungsquerschnitt

und d die Dicke des Detektors . Die Anzahl der thermischen Neu-

tronen steigt ständig in Richtung des Reflektors an.
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Abb . 53 : Vergleich zwischen den experimentell ermittelten Tri-
tiumreaktionsraten T 7 und T 6 und den durch MORSE be-
rechneten Werten.

Aus der MORSE-Rechnung ergibt sich der Anteil des thermischen

Neutronenflusses in der thermischen Energiegruppe 0 .532 - O .001

eV in der Reflektorzone zu 93 % . Setzt man für die Reaktion

6 Li(n,a)t in dem genannten Energiebereich den Wirkungsquer-

schnitt von 5 = 953 bare entsprechend 2 = 2 .7 cm -1 in die

Gleichung (1) ein, so ergibt sich:

o	 	 =

	

1 - e (-2 .7

	

O 3) = 0
.555

	

(2)

(bei der Anwendung dieser Formel auf dieses Problem sind wir uns

sehr wohl darüber im Klaren, daß es sich hier nur um eine erste

Grobabschätzung handelt .)

o - 1) . d
e

( 1 )

2 .~

13-
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Daraus folgt

= 0 .445 1) o

Das bedeutet, daß der einfallende thermische Neutronenfluß um

mehr als die Hälfte geschwächt wird, Diese Rechnung vermittelt

uns einen Überblick über das Maß der direkten Beeinflussung

des Neutronenflusses im Meßkanal durch den Detektor selbst.

Die Dicke des Detektors von 0 .3 cm war für die Ermittlung der

T 5 -Brutrate in der Nähe der Bleizone gerade noch ausreichend

dimensioniert . Das ist zu verstehen, wenn man berücksichtigt,

daß der Neutronenfluß in der Nähe der Bleizone noch sehr hart

ist . Diese Tatsache wird auch durch die Experimentwerte für

T6, verglichen mit denjenigen aus der MORSE-Rechnung, bestä-

tigt . Das Neutronenspektrum wird aber immer weicher, je mehr

man sich der Reflektorzone nähert . Die Kurvenabweichung wird

entsprechend größer . Wir können annehmen, daß die Selbstab-

schirmung der Volumendetektoren mit Zunahme der Versuchsmodell-

dicke zunimmt . So waren die Volumendetektoren von 0 .3 cm Dicke

für die Messung der T 5 -Brutrate in den angesprochenen ther-

mischen Gebieten zu dick (aus meßtechnischen Gründen mußten

aber solche Detektoren verwendet werden).

In der durch MORSE ermittelten Rechenkurve der ortsabhänigen

Tritiumbrutraten sind LiA10 2 -Detektoren mit 3 .1

	

6
%

eingesetzt . Diese theoretische Berechnung wurde wie-

derholt, aber statt LiAl0 2 enthielten die Detektoren diesmal

das im Versuch verwendete
6
Li 2 00 3 -Pulver mit 95,52 %, wobei

die Originaldimensionen der Detektoren angesetzt wurden . Die

Ergebnisse dieser Rechnung sind zusammen mit den aus dem Ex-

periment ermittelten Werten (Kurve 3) als auch mit der ersten

rechnerisch ermittelten Kurve 1 in Abb . 54 eingetragen.

Nachdem die richtigen Detektordimensionen bzw . die richtige

6 Li-Anreicherung des Detektorpulvers im MORSE-Code berücksich-

tigt wurde, decken sich die ortsabhängigen Tritiumbrutraten

insbesondere in der LiAl0 2 -Zone mit den Experimentwerten . Da-

raus können wir schließen, daß die Selbstabschirmung bzw.
die Flußdepressionen, die von dem großen 6 Li-Gehalt in den

gießwerten herrühren, durch den Rechencode richtig korrigiert
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Abb . 54 : Vergleich von ,MORSE-Rechnungen mit experimentell er-

mittelten Tritiumbrutraten

Die Untersuchung der Selbstabschirmung in den Detektoren war

auch das Ziel eines weiteren Experimentes mit der Flüssig-

Szintillations-Methode . In diesem Versuch wurde die im Volumen-

detektor verwendete Pulvermasse reduziert . In der Polyäthylen-

zone, wo der Neutronenfluß weicher ist, wurden drei Detektoren

an drei verschiedenen Stellen eingebracht . Direkt an der Brut-

zone wurde ein Detektor mit 0,5 g 5 Li 2 C0 3 -Pulver, dann bei 2 cm

bzw . 8 cm vor der Brutzone entfernt wurden die Detektoren mit

je 0 .3 g 5 Li 2 C0 3 -Pulver eingesetzt . Die Ergebnisse dieser Mes-

sung sind in Abb . 55 aufgetragen . Die neu gemessenen Werte sind

für den ersten Detektor um 1 .5, für die übrigen beiden Detekto e

ren um den Faktor 2 größer als die mit normalen oben beschrie-

benen Detektoren gemessenen Werte . Im Prinzip könnte man die

Masse des Pulvers in den Volumendetektoren noch mehr reduzieren,

um eine möglichst geringe Verfälschung durch Flußdepression und

Selbstabschirmung der Meßwerte zu erzielen . Aber in diesem Fall

muß die Neutronenausbeute sowie die Bestrahlungszeit erhöht

werden, um statistische Fehler in der Auszählung der Proben

mit der sehr kleinen bestrahlten Pulvermenge zu vermeiden.

p-e

0
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Abb . 55 : Einfluß der Detektor-Pulvermenge auf die Bestimmung

der Tritiumreaktionsrate T 6

Aus der letzten Messung können wir mit Sicherheit behaupten,

daß in den Detektoren, die sich in der Peflektorzone befanden,

ein Abschirmungsfaktor von mindestens zwei vorhanden ist . Das

wird auch durch die einfache Abschätzung nach Gleichung (1) be-

stätigt.

Die Abweichung zwischen den Experimentwerten (Kurve 2) und den

theoretisch ermittelten Werten (Kurve 1) beruht nicht nur auf

dem Abschirmungseffekt der Detektoren, sondern ein bestimmter

Anteil wird durch die Fiußdepression im Meßkanal verursacht.

Eine andere Quelle für Abweichungen der theoretischen von der

experimentellen Kurve insbesondere im thermischen Bereich, ist

die benutzte Energiegruppenstruktur (GAM II) . GAM II ist eine

Energiegruppenstruktur mit 99 Gruppen . Die Unterteilung der

Energie ist stärker im höheren bzw . epithermischen Bereich.

Für den thermischen Bereich sind nur drei Energiegruppen vorge-

sehen, wobei die dritte Gruppe sich von 0 .53 bis 0 .001 eV er-

streckt . In der Refiektorzone entsteht die integrale Tritium-

brutrate zu 93 % in der letzten GAM-II-Gruppe . Eine feinere

Teilung des thermischen Energiebereiches würde die Neutronen-

flüsse besser erfassen und die daraus ermittelte Tritiumbrut-



-104-

rate genauer bestimmbar machen.

7 .3 .5

	

Bestimmung der Tritiumproduktion durch die TLD-Methode

Für die Bestimmung der Tritiumbrutraten im Versuchsmodell wur-

den TLD-Detektoren verwendet, die die Bezeichnung TLD-700

(99,99 7 Li-Anreicherung), TLD-600 (95,62 % 6 Li-Anreicherung)

und TLD-100 (natürliche Lithiumisotope) haben . Die TLD-Proben

wurden von der Firma "HARSHAW CHEMICAL COMPANY" (Deutschland)

bezogen . Die in diesem Experiment benutzten TLD-Proben sind die

HARSHAW-Standardproben mit den Dimensionen 3 x 3 x 0,9 mm 3 .

Je fünf TLD-Proben der Typen TLD-700 bzw . TLD-600 wurden für

die erste Messung verwendet . An vier verschiedenen Plätzen in

der LiAlO 2 -Zone wurden je zwei TLD-Proben in den Meßkanal ein-

gebracht . Am Neutronentarget wurden zwei TLD befestigt . Es

wurde ca . 8 Stunden lang mit einer mittleren Neutronenquell-

stärke von 2 .19 . 10 10 n/sec bestrahlt.

Die Prozedur der Auswertung der bestrahlten TLD-Proben vollzog

sich in folgenden Schritten:

a) Untersuchung der Proben auf y-Aktivität

Die bestrahlten TLD-Proben wurden mit einem 3" x 3"-NaJ-

(N1)-System auf y-Aktivität untersucht.

Die Messung erstreckte sich auf ca . 2 Tage . Es konnte am

Ende der Meßzeit nur noch eine kleine Peakfläche der Re-

aktion 19 F(n, 2n) 18 F wahrgenommen werden.

b) Auswertung der Proben mit einem "HARSHAW-Reader", 	 der	 sich

in	 der Zentralabteilung 1r Strahlenschutz der KFA befindet

Die TLD-Proben wurden zuerst für 20 Minuten auf 100°C er-

hitzt, um mögliche Fading-Effekte auszuschließen . Danach

wurden die Proben in dem HARSHAW-Gerät zwecks direkter Aus-

wertung auf eine maximale Temperatur von 220°C gebracht,

die Aufheizdauer betrug 30 Sekunden.

c) Aufheizen und Lagerung der Proben

Die Proben wurden bei 400°C eine Stunde lang geglüht und

danach für eine Zeit von 2 Stunden bei 100°C ausgeheizt.

Für die Selbstbestrahlungs-Messung wurden die Proben 18
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Tage lang gelagert.

d) Selbstbestrahlungsmessung

Die Selbstbestrahlungsmessung erforderte die gleiche Proze-

dur wie bei b) beschrieben.

Aus der Messung ergibt sich folgendes:

Die Untersuchung der bestrahlten Proben auf ihre ''-Aktivität

schließt auf eine vernachlässigbare niedrige Aktivität, die

durch die unerwünschten Reaktionen entstanden ist . Dadurch

können wir behaupten, daß die für die Direkt-Messung maßge-

bende TL nur durch die energiereichen Partikel a und T ent-

stehen . Die Wirkung der Targethaiter als y-Quelle während

der Bestrahlung und ihr eventueller Einfluß auf die Ereig-

nisse in den TLD-Proben wurde bestimmt und als vernachlässig-

bar klein (< 1 % der gesamten TLD-Dosis) angesehen . In Abb.

56 sind die Versuchsergebnisse der Direkt- bzw . Selbstbe--

strahlungs-Messung dargestellt.

Vergleicht man die Kurven miteinander, so stellt man fest,

daß die Ausbeute an Lumineszenz der direkten Messung um den

Faktor 10 besser sind als bei der Selbstbestrahlungsmessung.
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Außerdem stellt man fest, daß die TL-Anregung in RD-700, ver-

glichen mit der aus RD-600, kleiner ist . Daraus können wir

schließen, daß die schnellen Neutronen nur einen geringen Bei-

trag zum TL-Effekt leisten . Das bekräftigt die Aussage des

seltenen Auftretens von unerwünschten Reaktionen in den TLD-

Proben während der Bestrahlung . Um die geringe RD-Dosis, die

bei der Selbstbestrahlungs-Messung festgestellt wurde, zu ver-

bessern, benutzten wir andere HARSHAW-TLD-Proben . Die neuen

TLD-Proben besitzen die Dimensionen 6 x 6 x 0 .9 mm 3 . Es wur-

den diesmal 8 TLD-Proben dieser Type verwendet . Sieben von

ihnen wurden im Versuchsmodell-Meßkanal an denselben Stellen

wie bei den Flüssig-Szintillationsproben eingesetzt (siehe Abb.

50) .Eine Probe wurde direkt an der Bleischicht in 10 cm Abstand

vom Targetzentrum befestigt . Mit einer mittleren Neutronenquell-

stärke von 2 .34 10 1' 0 n/s wurde diesmal ca . 12 Stunden lang be-

strahlt . Die ganze Versuchs- und Meßprozedur wurde entsprechend

dem ersten Versuch wiederholt . Die RD-Ergebnisse der direkten

bzw . der Selbstbestrahlungsmessung sind in Abb . 57 eingetragen.
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modell-Meßkanal
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Es muß hier noch erwähnt werden, daß die Lagerungszeit für die

Selbstbestrahlungsmessung diesmal 24 Tage betrug . Daraus kann

man den Schluß ziehen, daß die Direkt-Messung als bequemer und

einfacher anzusehen ist als die Selbstbestrahlungsmethode . Diese

Aussage beschränkt sich allerdings auf unser quasi-thermisches

Sl anketvers€uchsmodel l und auf die Vernachlässi g ung aller uner-

wünschter Nebenreaktionen . Ein Vergleich zwischen der aus TLD-

Methode und der Flüssig-Szintillationsmethode ermittelten Tri-

tiumbrutrate wird in Abschnitt 7 .4 durchgeführt .

R
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7 .4 Vergleich der T 6 -Bestimmung im Versuchsmodell mit den

beschriebenen Meßmethoden

Zum Vergleich sind die durch die Flüssig-Szintillation, die

TLD- und die Doppelionisationskammer gemessenen T 6 -Brutraten

in Abb . 58 eingetragen.
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Abb . 58 : Tritiumreaktionsrate T 6 , verglichen für drei ver-

schiedene Meßverfahren

Für die Flüssig-Szintillations-Methode sowie für die TLD-Metho-

de wurden die verwendeten Detektoren an denselben Stellen im

Meßkanal eingesetzt . Bei der Doppelionisationskammer ergaben

sich wegen der relativ großen Detektorabmessungen und der für

die Hochspannung bzw . für das Signal benötigten Kabel ganz an-

dere Verhältnisse . So waren z .B . bei der Messung direkt an der

Bleifläche im Me3kanal in der LiA10 2 -Zone nur noch der Detek-

tor und seine Kabel vorhanden . In der Polyäthylenzone wurden

die Kabel durch Polyäthylen nach außen geführt . Bei der näch-

sten Meßstelle, 5 cm entfernt von der Bleischicht, wurde ein

Aluminiumzylinder von 5 cm Länge, gefüllt mit Brutmaterial, in

den Meßkanal eingesetzt, direkt gefolgt von einem Doppelioni-

sations-Detektor . Ähnlich wurde bei den anderen Me(3stellen ver-

fahren . Die gemessenen Tritiumwerte, verglichen mit denjenigen

hüssige Szrnti[larrortsmethode
2 F ?t.fJ Se1GStbesrran!ur+gs -Messung

3
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aus der Szintiilationsmethode, sind viel zu hoch, insbesondere

im Gebiet des thermischen Flusses . Durch den an vielen Stellen

leeren Meßkanal ist der Fluß im Meßkanal höher als bei der

Fl[issig-Szintillations-Messung, da die Absorption der Neutronen

durch den offenen Kanal hier zum Teil entfällt . Nach dem Ver--

!auf der Doppelionisationskammer-Kurve Kann man annenmen, daß

der Detektor die physikalischen Gegebenheiten im Versuchsmodell

in ihrem Verlauf richtig widerspiegelt.

Ein direkter Vergleich der mit der Doppelionisationskammer ge-

messenen T 5 -Rate mit den anderen Meßmethoden ist aus den ange-

gebenen Gründen nicht möglich . Man muß hier noch erwähnen, daß

diese Methode dem Zeitaufwand und den Kosten nach günstiger als

die Flüssig-Szintillations-Methode ist.

Einen direkten Vergleich kann man zwischen den nach der TLD-

Methode und den- nach der FlLissig-Szintillations-Methode ge-

messenen T 6 -Brutraten durchführen . Es muß hier noch erwähnt

werden, daß die aus dem TLD-Experiment aufgetragenen Werte der

direkten bzw . der Selbstbestrahlungsmethode nicht absolut sind,

sondernrelativ, da die Eichung des Neutronenflusses im Experi-

ment noch fehlt . Die beiden Kurven aus der direkten Messung

(Kurve 2) und aus der Selbstbestrahlungsmessung (Kurve 3) sind

auf den ersten Me(3punkt der Flüssig-Szintillations-Kurve nor-

miert . Der Verlauf der Kurven 2 und 3 ist dem der Kurve 1 sehr

ähnlich.

So sind das Minimum und das Maximum aller drei Kurven an den-

selben Stellen . Die Kurven der TLD-Messung laufen in der LiAlD 2

-Zone auseinander, decken sich aber in der Polyäthylenzone.

Das könnte zu der Annahme verleiten, daß die Meßgenauigkeit der

TLD in den weichen Flußbereichen besser ist als in den harten.

In der LiA1Q 2 -Zone bildet die Flüssig-Szintillations-Kurve un-

gefähr den Mittelwert der Kurven 2 und 3 . In der Polyäthylenzo-

ne weicht die Kurve 1 von der Kurve der TLD-Messung ab . Diese

Abweichung kann zum Teil auf Kosten eines höheren Selbstabschir-

mungsfaktors im Flüssig-Szintillations-Detektor gehen, zumal

das Gewicht der Flüssig-Szintillations-Detektoren 15mal größer

als die TLD-Probe ist .
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B . ZUSAMMENFASSUNG

Im ersten Teil dieser Arbeit wurden die Vorteile der DT-Reaktion

g egenüber anderen möglichen Fusionsreaktionen herausgearbeitet

und diskutiert : Aufbau und Wirkun g sweise des Fusionsreaktorblan -

kets wurden kurz beschrieben . Ein Oberblick über den Stand der

Entwicklungsarbeiten am Blanket wurde gegeben, aus dem zu ent-

nehmen ist, daß heutige Entwürfe auf einen Fusionsreaktor mit

niedrigem Tritiuminventar zielen . Dieses Ziel kann mit einem

Feststoffblanket erreicht werden . In dieser Arbeit wurde des-

halb ausführlich auf dieses Konzept eingegangen, um die Auswahl

von geeigneten Materialien für das Feststoffblanket zu diskutie-

ren.

Es stellten sich die Lithiumaluminate als die geeignetsten Mate-

rialien heraus . Danach wurden die Lithiumaluminate unter sich

verglichen, wobei sich die Verbindungen Li 5 A10 4 und LiAlO 2 als

die geeignetsten Kandidaten erwiesen . In Bezug auf das Tritium-

brüten ist Li 5 Al0 4 besser als LiAl0 2 . Die durch Blei als Neu-

tronenmultiplikator erreichbare Verbesserung der Brutrate wurde

untersucht . Bei einer Bleidicke von 15 cm z .B . vor einer Brut-

materialschicht von 60 cm ergab sich eine Anhebung der Tritium-

brutrate auf 1,65 für Li 5 A10 4 und auf 1,48 für LiAl0 2 . Die ur-

sprünglich höhere Brutrate des Li 5 A10 4 gegenüber dem LiA10 2 kann

also weitgehend ausgeglichen werden durch Verwendung von Blei als

Multiplikator, dadurch wird LiA10 2 in Verbindung mit seinem höhe-

ren Schmelzpunkt und höherer Phasenübergangstemperatur ein be-

sonders interessantes Material für ein Feststoffblanket . Zur ex-

perimentellen Sicherung der neutronischen Daten dieses Materials

wurde ein Versuchsmodell ausgelegt und g ebaut . Dieses Modellblan-

ket diente zur Messung von ortsabhängigen Tritiumproduktionsraten,

die mit entsprechenden Rechnungen verglichen werden konnten . Die

Anordnung bestand aus einer Bleischicht als Neutronenmultiplika-

tor, LiA10 2 als Brutmaterial und Polyäthylen als Neutronenreflek-

tor . Aus Gründen der technischen Einfachheit wurde kubische Geo-

metrie gewählt . Die optimalen Dimensionen des Versuchsmodells

wurden in Kapitel 5 ermittelt .
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Das Lithiumaluminat wurde in Form von Pulver verwendet mit einem

6Li-Isotopenanteil von 3,1 % . Es zeigte sich, daß dieser gegen-

über dem natürlichen Anteil (7,3 %) verminderte Wert keine gro-

ße Änderung der Tritiumbrutrate zur Folge hat . Diese Tatsache

ist im Hinblick auf den Abbrand des 6 Li im Blanket besonders

interessant . Auch die Verringerung der LiA1O -Dichte gegenüber

der Einkristaildichte durch Verwendung von Pulver (1,22 g/cm 3

gegenüber 2,51) bewirkt nur eine Absenkung der Tritiumproduk-

tion von etwa 18 % . Da die Tritiumdiffusionsgeschwindigkeit mit

der Abnahme der Pulverdichte zunimmt, wäre möglicherweise die

Verwendung des pulverförmigen Aluminates vorteilhafter als ge-

sintertes Material, zumal die Sinterung der Lithiumaluminate -

technisch relativ schwierig ist.

In Kapitel 7 werden die Messungen der Tritiumproduktion im Mo-

dellblanket beschrieben . Zur Bestimmung der ortsabhängigen Brut-

rate wurde die Flüssig-Szintillations-Methode als Standardver-

fahren angewandt . Bei der Messung der Rate T 6 hat sich eine be-

sonders gute übereinstimmung mit den mit dem Rechenprogramm

MORSE berechneten Werten gezeigt, insbesondere direkt hinter

der Bleischicht, wo das Neutronenspektrum noch hart ist . Je mehr

sich die Meßpunkte im Meßkanal dem Reflektor nähern, um so grö-

ßer wird die Abweichung von den berechneten Werten . Es wurde

festgestellt, daß diese Abweichung auf die Selbstabschirmung der

Detektoren, als auch auf die durch sie verursachte Flußdepres-

sion zurückzuführen ist . Dieser Sachverhalt wurde sowohl experi-

mentell als auch theoretisch bestätigt . Die Bestimmung von T 7

war schwieriger (höherer statistischer Fehler) und benötigte

eine relativ lange Bestrahlungszeit, wegen der Kleinheit dieses

Brutratenanteils . Entsprechend der Erweichung des Neutronenener-

giespektrums nimmt T 7 ab . Der Anteil von T 7 an der gesamten Brut-

rate beträgt hier nur 2,3

	

d .h . T 7 spielt nur eine unbedeuten-

de Rolle im Feststoffblanket, so daß die relativ große Ungenau-

igkeit des 7 Li (n,cLn ' )t-Wirkungsquerschnitts keinen wesentlichen

Einfluß auf die Güte der Berechnungen hat . Der 5 Li (n,a)t-Quer-

schnitt gilt als gut gesichert.

Für die Bestimmung von T 6 wurden noch zwei weitere Methoden erst-

mals untersucht : Die TLD-Methode und die Doppelionisationskammer-
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methode . Der Verlauf der Tritiumproduktion im Versuchsmodell

wurde nach beiden Verfahren bestimmt . Die Doppelionisations-

kammer ergab große Abweichun g en verglichen mit den Meßwerten

der Flüssig-Szintillations-Detektoren . Die großen Abmessungen

und Kabelzuführungen dürften in der Hauptsache dafür verant-

wortlich sein, sie stören die '°normale Umgebung" . Die TLD-De-

tektoren wurden sowohl nach der Selbstbestrahlungsmethode,

als auch nach der direkten Methode ausgewertet . Ein absoluter

Vergleich mit der Flüssig-Szintillations-Methode war leider

noch nicht möglich, da eine Kalibrierung nicht vorgenommen wer-

den konnte, jedoch werden die relativen Flußverläufe (Shapes)

sehr gut getroffen . Die Methode muß für diesen Zweck weiter aus-

gebaut werden, zeigt aber in diesen ersten Versuchen "gute

Eignung"

Es muß hier noch einmal auf das Hauptziel dieser Arbeit, die Er-

mittlung des Brutpotentials des Blei-Lithium-Aluminat-Konzepts

nachzuweisen, hingewiesen werden . Die Flüssig-Szintillatians-Me-

thode erwies sich erneut als das bisher geeignetste Verfahren

zur Bestimmung von Tritium . Die hier erreichte Meßgenauigkeit

dürfte um 20

	

liegen, davon gehen etwa 10 % auf die Reprodu-

zierbarkeit der Tritiummessung . In Zukunft müssen verbesserte

Verfahren zur Bestimmung der absoluten Neutronenausbeute erar-

beitet werden und Anstrengungen zur Erreichung besserer Genau-

igkeiten bei der Zählung und Herstellung der Meßproben unter-

nommen werden . Es muß auch auf die im MORSE verwendete Energie-

gruppenstruktur GANZ II hingewiesen werden, die im thermischen

Energiebereich mit einer Gruppe von 0,001-0,53 eV relativ grob

ist und gewisse Unsicherheiten in die Berechnungen bringt .
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