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Es wird eine MeBmethode zur Bestimmung des Abbrandzustandes kugelformiger
Brennelemente beschrieben. Das Mefverfahren gestattet es, auf gammaspektro-
skopischem Wege eine zerstorungsfreie und schnelle Abbrandbestimmung durch-
zufithren. Bei der MeBapparatur handelt es sich um ein hochauflosendes, mit
einem lithiumgedrifteten Germaniumbalbleiter-Detektor bestiicktes Photopeak-
Gamma-Spektrometer. Als Referenzlinie fiir die Messung dient die Cs-137-
Photolinie bei 662 keV.
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| A description is given of a method of measuring the burnup level of spherical
| fuel elements. A non-destructive and rapid burnup determination is obtained
: by means of gamma-spectrometry. The measuring apparatus is a high-resolution
| photo-peak gamma-spectrometer equipped with a lithium-drifted germanium
semi-conductor-detector. The Cs-137 photo-line at 662 keV setrves as a reference-
line for measurement. Its intensity provides a measurement of the burnup.
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Thre Intensitit ist ein Mal fiir den Abbrand. Mit einer Brennstoffprobe wurden
die ersten Messungen durchgefithrt. Weitere Messungen mit verschieden stark
abgebrannten Brennstoffproben und eine genaue Beschreibung der gebauten
Abbrandmefapparatur werden in Kiirze verdffentlicht werden.

The first measurements were carried out on a fuel sample. Further data
obtained on fuel samples with various degrees of burnup, and an exact descrip-
tion of the burnup measurement-rig constructed, will shortly be published.
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Zusammenfassung

Es wird eine Mefmethode zur Bestimmung des Abbrandzustandes kugelfdrmiger
Brennelemente beschrieben. Das MeBverfahren gestattet es, auf gammaspektro-
skopischem Wege eine zerstorungsfreie und schnelle Abbrandbestimmung durch-
zufithren. Bei der MeRapparatur handelt es sich um ein hochauflosendes, mit
einem lithiumgedrifteten Germaniumhalbleiter-Detektor bestiicktes Photopeak-
Gamma-Spektrometer. Als Referenzlinie fiir die Messung dient die Cs-137-
Photolinie bei 662 keV.

Ihre Intensitit ist ein MaB fiir den Abbrand. Mit einer Brennstoffprobe wurden
die ersten Messungen durchgefithrt. Weitere Messungen mit verschieden stark
abgebrannten Brennstoffproben und eine genaue Beschreibung der gebauten
AbbrandmeRapparatur werden in Kiirze verdffentlicht werden.
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Binleitung

Das Problem, den Abbrandzustand eines bestrahlten Brenn-
elementes zu bestimmen, kann grundsdtzlich auf zwei Arten ‘
gelost Qerden; Erstens durch Zerstdrung dés Brennelementes

und anschliefende chemische Analyse desselben und zweitens
durch zerstdrungsfreie neutronenphysikalische oder gamma-
spektrosﬁbpische MeRmethoden. Die zweite iiethode hat den
Vorteil, daR sie schneller das MeBergebnis liefert und ferner-
hin einén Wiedereinsatz des Brennelementes gestattet, falls

dieses noch nicht weit genug abgebrannt séin sollte,

Die vorliegende Arbeit behandelt die Abbrandmessung an
kugelfdrmigen. Brennelementen. Da die Brennstoffkugeln, falls
sie den geforderten Abbrand noch nicht erreicht haben, wieder
in den Reaktor eingebracht werden sollen, kommt hier nur eine
zerstérungsfreie Mefmethode in Betracht. Ein weiterer Grund
fiir die»Aufwendung dieser Methode ist die Forderung einer
mdglichst kurzen MeBzeit; die hier nur etwa 30-40 sec
betragen darf.

o

Neutronenphysikalische MeBmethoden

Von den neutronenphvsikalischen Mefmethoden kommen fiir eine

Abbrandmessung folgende Verfahren in Betracht:

1.) Spaltneutronenmessung
a) Prompte Spaltneutronen _
b) Prompte Spaltneutronen thermalisiert

c) Verzdgerte Spaltneutronen

2.) Gesamtabsorptionsmessung
a) Transmission thermischer Neutronen

b) Lokale FluRabsenkung am Kugelort

3.) Reaktivité&tsmessungen

Flir die 'Anwendung der Methoden 1a bis 2b wird eine

starke Neutronenguelle bendtigt, die etwa 107 -.108 n/cmzsec
liefern ‘'muf. " | |

Manuskript erhalten am 27, April 1966,
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Bei dem Verfahren 1a besteht die Apparatur z.B. aus einer
grofen Thoriumspaltkammer und zubehdriger Elektronik.

Es wird die Gréfe v I .. des Brennstoffes gemessen.

Wegen der Neutronenabsorption durch Spaltprodukte gibt die
Messung zu wenig Spaltstoff an.

Gegenliber 1la mift man bei dem Verfahren 1b die z.B. in

Graphit thermalisierten prompten Spaltneutronen. Im Vergleich
zu dem Verfahren 1a wird wegen der grdReren Ansprechwahrschein-
lichkeit des Neutronendetektors der elektronische Aufwand
kleiner. Die Apparatur im gesamten wird jedoch groéfer als

in 1a wegen des hier notwendigen Moderatorgraphits.

Die Messung der verzdgerten Spaltneutronen bietet gegeniiber

1a und 1b den Vorteil, daB sich Bestrahlungs- und MeBort

der Kugel trennen lassen, so daf dadurch der stodrende thermische
Neutronenuntergrund der Quelle wegfdllt. Der Nachteil dieses
Verfahrens besteht darin, daf ein relativ grofer U-235- oder
He-3-Detektor bendtigt wird, der erst noch entwickelt werden

mipRte.

Bei dem MeBverfahren 2a durchsétzf ein thermisches Neutronen-
blindel die Brennstoffkugel. Die dabei entstehenden Trans-
missionsverluste sind ein Ma® flUr den Gesamtabsorptions-
querschnitt. Um die Streuverluste zu eliminieren, ist eine

Vergleichsmessung einer Leerkugel notwendig.

Die Methode 2b benutzt den Effekt der lokalen Fluﬁabéenkung in
der Umgebung der Kugel flir die Messung des Abbrandzustandes.

Die lokale FluBabéenkung um die Kugel ist nur in sehr starken
Neutronenfeldern in kurzen Zeiten meRbar. Solche Neutronenfelder
liegen beispielsweise in Reflektoren odef thermischen S&ulen
thermischer Reaktoren vor. Als MeRmethode wird der lokale
Pileoszillator angewendet., Dabei oszilliert die Probe in einem
Kanal durch ein Ringionisationskammerpaar, das in Differenz
geschaltet ist, wodurch NeutronenfluBschwankungen nicht=
statistischer Art eliminiert werden.
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Je eine Messung nach einer Methode aus 1) und 2) wiirde eine

— _— . — + =
Angabe von v I, und I _,_ L oof I

nf'

ermdglichen. :

Daraus kénnte dénn der Gehalt an Spaltstoff und Gift

bestimmt werden. Ein wesentlicher Nachteil der Methoden 1)
und 2) ist der, daR neben einer recht umfangreichen Elektronik
eine sehr starke Quelle thermischer Neutronen vorhanden sein
muB, was das Verfahren erheblich verteuert, Nimmt man bei-
spielsweise eine Sb-Be-Quelle, die einen Mindestneutronenfluf
von 106 n/cmzsec am Kugelort haben muB, so ergibt sich wegen
der Halbwertszeit von 60 Tagen bei einem Anfangswert von

.107 n/cmzsec eine Verwendungsdauer von etwa einem halben Jahr.
Die j&hrlichen Unkosten wiirden etwa bei 110.000,-- bis
120,000,~- DM zur Bestrahlung der Sb-Be-Quelle liegen. AuRerdem
haben alle diese Verfahren den gemeinsamen Nachteil, daf® der
hier notwendige Neutronennachweis durch den hohen Gammaunter-
grund der bestrahlten Brennelemente erheblich gestdrt wird.

Die Bestimmung des Abbrandes mit Hilfe von Reaktivitdts—
messungen beruht auf ©lgendem Prinzip:

Bringt man neutronenproduzierende, absorbierende oder

_streuende Substanzen, wie sie in einer Brennstoffkugel ent-
halten sind, in ein multiplizierendes Medium, so wird eine
Reaktivitdtsdnderung eintreten, die ein Map filir die Stérung

ist. Die Empfindlichkeit und MeRgenauigkeit ist umso gréker,

je kleiner die kritischen Abmessungen sind. Um mit diesem Ver-
fahren die Periode und damit den Reaktivitdtsgewinn zu messen,
bendtigt man im allgemeinen einige Minuten bis zu einer halben
Stunde MeRzeit, je nach GrdRe der eingebrachten Stdrung.

Bei der schnellen hier zu erwartenden Kugelfolge darf die MeRzeit
jedoch nur Bruchteile einer Minute betragen, was bedeutet,

daf zur Messung nur die prompte Leistungsédnderung herangezogen wer<
den kann. Um den Gehalt an Spaltstoff und Gift einer abge-
brannten Brennstoffkugel bestimmen zu k&nnen, miissen

v I

nf und I pg gemessen werden, Das 148t sich durch
Messung der Reaktivit&dtsdnderung in zwei Gebieten verschiedenen

Einflusses der thermischen Neutronen erreichen.
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Der wesentliche Nachteil einer solchen Abbrandbestimmung
besteht darin, daf sie im Prinzip in einem zweiten Reaktor
vorgenommen werden muR. Ein solches Gerdt kostef etwa
400.000,~= DM und stellt damit einen erheblichen Kostenfaktor
dar. Dazu kommen die Kosten einer Halle, in der der Reaktor
aufgestellt werden muf, wenn er nicht unmittelbar in das

Gehduse des Leistungsreaktors einbezogen wird,

Aus diesen Griinden erscheint es wlinschenswert, billigere

Mefverfahren anzuwenden. Hier bietet sich ein gammaspektrosko-

pisches MeBverfahren an.

Gammaspektroskopisches MeRverfahren

Das MeRprinzip

Da die meisten Spaltprodukte stark gammaaktiv sind, hat ein
abgebranntes Brennelement ein sehr kompliziertes, linien-
reiches Gammaspektrum. Versteht man unter Abbrand die "Spalt-
dichte" [1] , d.h. diejenige Anzahl von Spaltungen, die pro
Volumeneinheit im Brennelement stattgéfunden haben, dann ist
die Menge der Spaltprodukte in der Volumeneinheit des Brenn-
elementes ein MaR fiir die "Spaltdichte", also fir die H&he

des Abbrandes, Ein grofer Teil dieser Spaltprodukte kann
wegen seiner Gammaaktivitdt gammaspektroskopisech bestimmt
werden. Durch "scannen" des Brennelementes 1ldRt sich das
rdumliche Integral der "Spaltdichte", d.h. die Gesamtzahl

der Spaltungen, die. in dem Brennelement étattgefunden haben,
bestimmen, und damit die mittlere "Spaltdichte". Die Linien-
intensitdten dieses Gammaspektrums hdngen aufer von der Anzahl
der Spaltungen noch von der Bestrahlungs- und Abkiihlzeit

des Brennelementes ab. Die Zeitfaktoren, die die Bilduhg

und den Zerfall von Spaltprodukten bestimmen, sind meistens nicht
genau bekannt. Sie h&dngen aufer von der Stellung des Elementes
im Reaktor noch von der Anderung der FluBverteilung auf Grund
der Reaktorvergiftung durch Spaltprodukte, von der Abnahme
der Brennstoffkonzentration, von der Zunahme des Plutonium-
gehaltes und von den Betpriebszustédnden ab, in denen der Reaktor
siph wdhrend der Bestrahlungszeit des Elementes befunden hat.
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Alle diese GroRen mlssen im Grunde génommen bekannt sein,
wenn aus.der Intensitdt einer bestimmten Gammalinie des
Spaltprodukt=-Gammaspektrums die "Spaltdichte" bzw., der Ab=-
brandzustand des betreffenden Brennelementes bestimmt werden
soll. Wenn man aber filir diese Messung die Linie eines solchen
Muklids wshlt, dessen Halbwertszeit grof ist gegeniiber der
Standzeit des Elementes im Reaktor und der anschlieRenden
Kihlzeit, dann k&nnen die oben genannten Zeitfaktoren gut
abgeschdtzt werden [2}. Zu diesem Zwecke betrachte man N Atome
eines Spaltproduktes mit einer Halbwertszeit Ty/0¢
Das Spaltprodukt sei durch radioaktiven Zerfall mit einer
Halbwertszeit T1}2 aus einem anderen Element entstanden.
Dieses Element entstehe bei der Spaltung mit einer akkumulativen
Spaltausbeute a. Bezeichnet man das Ende der Abbrandperiode
mit T und die Spaltrate mit £(t), dann bestimmt sich die Anzahl
der Spaltproduktatome N unter der Voraussetzung

<< T Zu:

1
T172 1/2
| T

1= o o) e (T-t)

at ' (1)

mit A = 0,693/T . Da das betrachtete Spaltprodukt
1/2 '

zerfdllt, ergzibt sich am Ende der Abbrandzeit eine geringere

Menge als im Falle eines stabilen Produktes.

Fihrt man den Zerfallsfaktor Fy ein, dann ergibt sich

T ' .
Ho= Fy ag £(t) dt = Fpa F (2)
F ist die Gesamtzahl der Spaltungen: F = % F(t) dt.

Aus Gleichung (1) und (2) ergibt sich fiir den Zeitfaktor Fp

T
§ £ct) e MTE) gp

F = 0 o (3)

1 . ) T . P

: : % £(t)  dt




Unter der Annahme, daf alle Spaltungen innerhalb der Zeit

T auftreten, ergeben sich zwei Grenzfdlle:

a) Alle Spaltungen finden explosionsartig zur
Zeit t = O statt. Dann folgt:

F. oz e AT

b) Alle Spaltungen finden explosionsartig zur
Zeit t = T statt. Dann folgt:

Die Gesamtzahl der Spaltungen F, die ein Maf flr den
Abbrand ist, kann berechnet werden, wenn die Spaltausbeute ¢,

der Zeitfaktor Fr und auf Grund einer Messung N bekannt sind.

Die Abktihlzeit braucht bei der Bestimmung des Zeitfaktors
nicht berlicksichtigt zu werden, wenn als Spaltprodukt ein

solches gewdhlt wird, das die Bedingung T < 0,1 T1/2

erfillt, Das ist bei Abkihlzeiten von nur einigen Tagen beée-
stimmt der Fall., Fiir das Zeitintervall von Beendigung der
Bestrahlung bis zum Beginn der Messung kann das betrachtete
Spaltprodukt é&nn als stabil angesehen werden.

Ein Spaltprodukt, das die oben genannten Bedingungen recht
gut erfiillt, ist das Cs-137, Es hat eine Halbwertszeit von
30 Jahren, eine Spaltausbeute von 6% und liefert eine
Gammalinie von 662 keV, Sein Vorgédnger ist das Xe=-137 mit
3,9 min Halbwertszeit. Flir Cs-137 kann man also in guter

D - 1.

Selbst wenn man annimmt, daf das Brennelement bis zu drei

Néherung annehmen: F

Jahren in einem Reaktor bleibt, spielen bei der Berechnung

des Zeitfaktors FD die Reaktorbetriebszustdnde keine Rolle,.
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Da die Spaltausbeuten fiir Cs=137 bei allen iiblichen Brenn-
stoffen fast gleich sind, liefert die Bestimmung des Cs-137-
Gehaltes unmittelbar die Summe aller Spaltungen [2] , die in
dem Brennelement stattgefunden haben.

Trotz der eben genannten Vorteile des Cs-137 fiir die gamma-
spektroskopische Abbrandmessung ergeben sich fir dieses Nuklid
auch einige Nachteile, weil in der unmittelbaren Umgebung von
662 keV im Spaltprodukt-Gammaspektrum einige andere Linien
auftreten, die eine Messung des Cs-137 sehr erschweren.

' Dies sind [3] :

Te=J=132 bei 673 keV mit T1/2 = 78 hj
Ce-Pr-1iY bei 696 + 2190 keV mit T1/2 = 284 d;
Zr-95 bei 726 + 760 keV mit T1/2 = 65 d;
Zr-Nb-95 bei 765 keV mit T1/2 = 65 + 35 d;
Ba-La-140 bei 643 + 1597 keV mit T1/2 = 12,8 d;
J=-131 bei 638 keV mit T1/2 = 8 d;
Cs=134 bei 604 keV mit T1/2 = 2,1 a

Will man also die Intensit4t der Cs-137-Linie als Kriterium
flir den Abbrandzustand eines Brennelementes heranziehen,

ist zu ihrer Ausmessung ein sehr hoch auflésendes Gamma-
spektrometer notwendig. Besonders stdrend macht sich die
Te-J-132-Linie bemerkbar, die bei 673 keV liegt. Das Gamma-
spektrometer muf also diese 673 keV-Linie von der Cs-137-Linie
trennen kdnnen, was ein Aufldsungsvermdgen von mindestens 2 %
erfordert. Die iliblichen NaJ-Szintillationsspektrometer er-
reichen in dem hier betrachteten Energiebereich eine Aufl8sung
von bestenfalls 7-8 %. Daher miissen andere Gammaspektrometer
verwendet werden., Eine Aufldsung von weniger als 2 % wird
insbesondere von magnetischen Comptonspektrometern und
Kristallbeugungsspektrometern erreicht. Solche Gerdte wurden
bereits zur Abbrandmessung vorgeschlagen [ﬁ,S].
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Ein wesentlicher Nachteil solcher Gerdte besteht darin,  daf
sie sehr aufwendig und infolgedessen sehr teuer sind. Fir den
vorliegenden Fall kommen diese Spektrometer ohnehin nicht

in Betracht, da die Intensitédt der Brennstoffkugeln mit

ca. 1000 Curie hier zu gering ist, um die geforderte MeR~
zeit von etwa 30 Sekunden zu erreichen. Selbst Intensitdten
von Brennelementbilindeln mit 18-20 kCi wilirden fiir eine so-
kurze Mefzeit kaum ausreichen, da diese Spektrometer ein sehr

geringes Ansprechvermégen haben.

Das Gammaspektrometer mit Halbleiterdetektoren

Vergleich der Eigenschaften eines Li/Ge- bzw, Li/Si-Detektors

und eines NaJ-Kristalles

Die verschiedenen Moglichkeiten, ein hochaufldsendes Gamma-
spektrometer zu bauen, sind vor etwa 2 Jahren durch die Ent-
wicklung von geeigneten Halbleiterdetektoren erweitert worden.
Es werden sowohl lithiumgedriftete Silizium-Dioden als auch
seit kurzem lithiumgedriftete Germanium-Dioden verwendet.

Die letzteren zeichnen sich bei der hier betrachteten Energie
von 662 keV durch ein wesentlich h&heres Ansprechvermdgen und
ein besseres Aufldsungsvermdgen gegeniiber den Li/Si-Detektoren
aus [6). Eine Vorstellung von dem gesteigerten Aufldsungs-
vermdgen von lithiumgedrifteten Germanium-Detektoren gegeniber
einem herkdmmlichen 3 in. x 3 in.NaJ-Detektor vermittelt '
Abb., 1 [ZL Der obere Teil der Abbildung gibt das Gammaspektrum
von Co~-60 in halblogarithmischer Darstellung wieder, welches “
mit einem lithiumgedrifteten Germanium-Detektor aufgenommen
wurde. Der untere Teil zeigt das gleiche Spektrum, welches
jedoch mit einem NaJd-Kristall aufgenommen wurde, der bei

0,

662 keV ein Aufl&sungsvermdgen von 7,9 % hatte. Die Auflésung
des Halbleiterzdhlers ist um mehr als das 10-fache besser,
als die des NaJ-Kristalles. AuRer den beiden scharfen Linien
sieht man im oberen Teil von Abb. 1 noch die beiden zugehérigen
Comptonverteilungen, Bei niedrigeren Energien verbesseéert sich

das Hohenverh&ltnis von Photolinie und Comptonverteilung.
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Das Spektrum in Abb., 1 wurde wdhrend einer Mefzeit von

10 Minuten aufgenommen. Das Ansprechvermégen des Detektors

flir die beiden Photolinien betrug 0,25 %. Unter Ansprech-
vermégen wird hier die Wahrscheinlichkeit dafir verstanden, daB
ein Gammastrahl, der auf die Oberflédche des Zdhlers trifft,
einen Impuls in der Photolinie erzeugt, d.h. bei dieser

Definition ist der Raumwinkel nicht berlicksichtigt worden.

Wie oben erwdhnt wurde, haben lithiumgedriftete Silizium-

zdhler bei 662 keV neben einem schlechteren Ansprechvermdgen
auch ein schlechteres Aufldsungsvermdgen als lithiumgedriftete
Germaniumzdhler. Das geht aus Abb. 2 deutlich hervor.

Der obere Teil zeigt das Gammaspektrum von Bi-207, das

mit einem lithiumgedrifteten Germaniumdetektor aufgenommen
wurde. Der untere Teil zeigt das gleiche Spektrum, jedoch wurde
es diesmal mit einem Li/Si-Detektor aufgenommen [7].

Wie man sieht, ist der Germaniumdetektor dem Siliziumdetektor
stark Uberlegen. Das Hohenverhdltnis von Photolinie und Compton-
verteilung ist bei Germanium etwa 20-mal gilinstiger als beil
Silizium. AukRerdem ist das Photoansprechvermgen von Germanium
etwa 40-mal grofer als das von Silizium., Dieser grofe Unter-
schied wird verstdndlich, wenn man bedenkt, daR der Wirkungs-
querschnitt fir Photoeffekt etwa proportional zu Z5 anwdchst.
Wie aus Abb, 3 hervorgeht, Eﬂ,betfégt der Absorptions-
koeffizient fir Photoeffekt bei Germanium ( Z = 32 ) fir 100 keV

Gammastrahlung etwa 2,5 cm-l. Bei Silizium ( Z = 1% ) betrdgt er

etwa 0,06 em”~ L

. Mit zunehmender Energie nimmt dieser Absorptions=-
koeffizient ab, das bedeutet, daf das Photoansprechvermdgen
ebenfalls mit steigender Energie abnehmen muf, In Abb, U4 ist

die Abh&ngigkeit des Photoansprechvermégens eines Li/Ge=Detektors
von der Energie dargestellt.fﬂ.[ﬁe ausgezogene Kurve wurde

auf Grund von Messungen ermittelt, w&hrend die gestrichelt
gezeichnete Kurve aus dem Photoeffektquerschnitt berechnet

wurde., Wie aus Abb. 4 hervorgeht, betrdgt das Ansprechvermdgen
bei 100 keV etwa 50 %. Es nimmt dann mit steigender Energie
stetig ab. Bei 500 keV betr&dgt es nur noch 1 % und bei 1 MeV

[+)

ist es sogar auf 0,2 % abgefallen.,
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Unterhalb von 60 keV f&llt es mit abnehmender Energie sehr

steil ab, was auf Absorptionen in der etwa ZOO/u dicken
unempfindlichen Oberflé&chenschicht an der Frontseite des
Detektors zurlickzufithren ist. Wie man aus Abb, 4 weiter ent-
nimmt, ist das berechnete Ansprechvermdgen im allgemeinen kleiner

als das gemessene,

Das hohe Aufl&sungsvermégen des Germaniumdetektors wird

dadurch bedingt, daf die zur Bildung eines Ladungstr&gerpaares
in Germanium notwendige mittlere Energie sehr gering ist, sie
betrigt 2,8 eV bei Silizium betrigt sie dagegen 3,5 eV,

In Tabelle 1 sind diese Energien flir einige Festkdrper und Gase
angegeben[8}. Wie man sieht, liegt der mittlere Energieaufwand
pro Ionenpaar bei Gasen etwa bei 30 eV, Um ein Photoelektron

an der Photokathode eineg Szintillator-Photomultiplier-
Anordnung zu erzeugen, ist sogar eine Energie von 300 eV not-
wendig., Daraus folgt, daf® ein einfallendes Gammaquant der
Energie E am Ausgang eines Halbleiterzdhlers einen wesentlich
h&heren Impuls erzeugt, als am Ausgang einer Gasionisations-
kammer oder gar an der Photokathode einer Szintillator=-Photo-
multiplier-Anordnung, da in dem Halbleiterz&hler eine wesentlich
sripere Anzahl von Ladungstrdgern erzeugt wird. Wegen der hohen
Zahl der Primérionisationen im Halbleiter sind die relativen
statistischen Schwankungen der Signalamplitude hier geringer

als bei den anderen Zihlerarten,

Tabelle 1

Mittlerer Energieaufwand pro Ladungstrégerpaar (w)

a) Gase
w fir w fir mittleres

Stoffe Elektronen 5 MeV Alpha- Ionisations-

teilchen potential I
Wasserstoff 36,9 eV 36,6 eV 15,4 eV
Helium 41,3 eV by, b4 ev 24,6 eV
Stickstoff 34,9 eV 36,3 eV 15,5 eV
Sauerstoff 31,3 eV 32,1 eV 12,2 eV
Neon 35,9 eV 36,8 eV 21,6 eV

Argon 26,3 eV 26,3 eV 15,8 eV
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Stoff w flr w filr mittleres
oLte Elektronen 5 MeV Alpha- Ionisations=-
teilchen potential I
Krypton 24,4 eV 24,1 eV 14,0 eV
Xenon 22,1 eV 21,9 eV 12,1 eV
Luft 34,2 eV 35,2 eV —-——— eV
Kohlendioxyd 32,7 eV 34,1 eV 13,7 eV
Methan 28,1 eV 19,1 eV 13,1 eV
Ethylen 26,4 eV -——— eV 10,6 eV
b) Festkdrper
- Art der Energiestufe
Stoffe w Stranhlung E_
Silizium 3,5 eV verschieden 1,08 eV
Germanium 2,8 eV verschieden 0,75 eV
Cadmiumsulfid 7,3 eV 5 MeV Alphes 2,5 eV
Galliumarsenid 6,3 eV Elektronen 1,35 eV
Bleioxyd 8,0 eV Gammas 3,0 eV

Der Aufbau eines Li/Ge-Halbleiterdetektors

In Abb. 5 ist ein lithiumgedrifteter Germanium-Detektor
schematisch dargestellt. Er besteht aus p-Germanium, in das

von der Oberseite Lithium hineindiffundiert wird. Da Lithium

ein Donator ist, bildet sich durch die Diffusion im Germanium
ein p-n-Ubergang aus. Seine Lage wird bestimmt durch die
Konzentration der Akzeptoren im Ausgangsgermanium, sowie durch
die Konzentration der Donatoren, welche von den Diffusionsbedingun-
gen abhdngt (Abb, 6a). Dieser Diffusionsvorgang findet bei einer
so hohen Temperatur statt, daf die Diffusionsspannung am
p-n-Ubergang infolge der nunmehr thermisch erzeugten Ladungs-
trdger nicht mehr in Erscheinung tritt, so daR die Ladungstréiger
nicht driften konnen. Bei Silizium betrdgt diese Temperatur

etwa 450 - 500° C; bei Germanium liegt sie bei etwa 350° C E&






- 18 -

Nach Beendigung des Diffusionsprozesses wird die Temperatur
wieder erniedrigt ( bei Silizium auf etwa 150° C und bei
Germanium auf etwa 70° C). Legt man nun an den p-n-Ubergang eine
Sperrspannung an, so k&énnen die Akzeptor- bzw. Donatorionen,
die sich im Feld des p-n-Uberganges befinden, driften. Unter
Tonendrift versteht man hier die Fdhigkeit ionisierter Atome
unter dem Einfluf eines elektrischen Feldes in einer Vorzugs-
richtung zu wandern. Widhrend dieses Driftprozesses, der sich
an den bei hSherer Temperatur verlaufenden Diffusionsvorgang
anschlieft, bildet sich die Konzentrationsverteilung, die in
Abb, 6b wiedergegeben ist. Die Lithiumionen driften dabei

von der positiv vorgespannten n-Seite iiber den p-n-Ubergang.
Die Lithiumkonzentration auf der n-Seite nimmt dabei zugunsten
der p-Seite ab. Der Driftvorgang beginnt in dem schmalen
Raumladungsgebiet am diffundierten p-n-Ubergang und setzt sich
stdndig weiter fort, wobei die Zulieferung von Lithiumionen
durch Diffusion aus dem raumladungsfreien n-Gebiet erfolgt.
Durch den Driftprozess wird zwischen dem n- und p-Gebiet

eine Zone (i) gebildet, in der Donatoren und Akzeptoren im
Gleichgewicht stehen, so dag nur der hohe spezifische
Widerstand der Germaniumeigenleitung librig bleibt. Mit Hilfe
der geschilderten Drifttechnik lassen sich n-i-p-Anordnungen
von einigen Millimetern Zonentiefe herstellen [103 11].

Ein Nachteil der nach diesem Verfahren hergestellten Detektoren
ist die fortschreitende Zunahme der Kapazit&t bei l&dngerer
Lagerung. Die Ursache hierfir ist die Lithiumdiffusion aus

dem lithiumreichen n-Gebiet in die eigenleitende Zone.

Dieser Effekt macht sich besonders bei lithiumgedrifteten
Germaniumz&hlern bemerkbar, da @er Diffusionskoeffizient

der Lithiumatome in Germanium bei Zimmertemperatur sehr hoch
ist. Um diese Lithiumdiffusion zu verhindern, mu® man die
Germaniumdetektoren bei etwa -80° C lagern. AuBerdem muf unter
Umstédnden wdhrend der Lagerung ein gegen die Diffusion gerichte-
tes elektrisches Feld angelegt werden, Bei lithiumgedrifteten
Siliziumdetektoren ist eine Lagerung bei so tiefer Temperatur
nicht notwendig, da hier der Diffusionskoeffizient kleiner ist.
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Die Wirkungsweise eines Halbleiterdetektors

Die Wirkungsweise einer n-i-p-Anordnung als Strahlungsdetektor
ist vergleichbar mit derjenigen einer Gasionisationskammer

mit einem Elektrodenabstand, der gleich der Tiefe der Raum-
ladungszone des Halbleiterdetektors ist (Abb. 5).

Anstelle der Gasfillung tritt hier Germanium oder Silizium.
Die Raumladungszone stellt das fiir den Nachwels von Strahlung
empfindliche Volumen des Detektros dar. An ihr f&llt neben

der Diffusionsspannung praktisch die gesamte Vorspannung des
Detektors ab. Dringt nun ein Gammaguant unter 1.02 MeV in
diese Raumladungszone ein, so verursacht es entweder einen
Photoeffekt und wird absorbiert, oder es wird compton-
gestreut. Im ersten Fall befreit es ein Elektron aus dem Atom-
verband, das praktisch die gesamte Energie des eingefallenen
Gammaquants mit sich fihrt, Dieses energiereiche Elektron lduft
sich nun im Halbleiter~Kristall tot und erzeugt lé&ngs seiner
Bahn im Germanium weitere Elektronen-Defektelektronenpaare.
Diese in der Raumladungszone entstehenden Ladungstrédgerpaare
werden von dem hier vorhandenen starken elektrischen Feld

in kurzer Zeit getrennt. Dabei werden die Elektronen in das
n-Gebiet und die Defektelektronen in das p-Gebiet gezogen,
Durch diese Bewegung der Ladungstréger wird auf den Kontakt-
fléchen eine Ladung induziert, was eine kurzzeitige Abnahme
der Detektorvorspannung bewirkt, was gleichbedeutend ist mit
einem Impuls am Arbeitswiderstand der Detektordiode.

Falls das Primé&relektron geniigend Energie hat, durchquert

es die Sperrschicht, so daf auBerhalb der Raumladungszone
ebenfalls Ladungstrédgerpaare entstehen, Diese kdnnen zum
Raumladungsgebiet diffundieren und dort ebenfalls getrennt
werden. Da die durch die Diffusion bedingte Wanderungsge-
schwindigkeit im feldfreien Raum bedeutend geringer ist

als die Geschwindigkeit der Ladungstridger innerhalb der Raum-
ladungszone, erreicht nur ein Teil dieser Ladungstrédger die
Sperrschicht und trédgt mit zum Stromimpuls bei. Die anderen
rekombinieren bereits vorher, entsprechend dem Verh&dltnis
Diffusionszeit zu Tr&gerlebensdauer. Bei den allgemein {iblicher
Zeitkonstanten der an den Zshler angeschlossenen Flektronik,
geht jedoch der durch Ladungstrdgerdiffusion entstandene lang-

same Anteil des Stromimpulsés verloren.



Aus diesem Grunde mup fir die Proportionalitdt zwischen

Gamma- bzw, Elektronenenergie und gemessener Impulsh8he die
Bedingung gestellt werden, daf das gebildete Elektron seine
Energie vollstdndig innerhalb der Raumladungszone abgibt,

d.h. die Dicke der Sperrschicht muB grdRer sein als die
maximale Reichweite des im Halbleiter freigesetzten Primdr-
elektrons. Die Dicke der Raumladungszone bestimmt aber auch

die Impulsanstiegszeit des abgegebenen Impulses, denn

je dicker die Sperrschicht ist, einen umso weiteren Weg

miissen die gebildeten Ladungstrdger zuriicklegen, ehe sie an
den Elektroden gesammelt werden, und dementsprechend flacher
verlduft der Anstieg des gebildeten Impulses. Eine dicke
Sperrschicht vergrdfert aber auch die Einfangwahrscheinlich-
keit flr die Ladungstrédger auf ihrem Wege zu den Elektroden.
Diese Einfangwahrscheinlichkeit ist besonders grof bei
Gitterfehlstellen und Stellen chemischer Verunreinigung

im Kristallgitter. Man unterscheidet hier zwei Arten von
Einfang, Einmal die Rekombination und zum anderen den Einfang
in Haftzentren., Im ersten Falle wird ein Elektron in einem
Einfangzentrum des Gitters solange festgehalten, bis ein
Ladungstrdger des entgegengesetzten Vorzeichens an dieser
Stelle vorbeikommt und mit dem Elektron rekombiniert. Das
Elektron verschwindet also aus der Gesamtzahl der freigesetzten
Ladungstridger, was einer Verringerung der H8he des entstehenden
Impulses entspricht. Im zweiten Falle werden die Elektronen auch
an einem Einfangzentrum festgehalten, werden aber von diesem
Zentrum wieder freigegeben bevor ein Ladungstrdger anderen
Vorzeichens mit dem Elektron rekombinieren kann. Dieses kann
einem Elektron auf seinem Wege zur Sammelelektrode mehrmals
passieren. Da diese Elektronen im Mittel verspdtet an der
Sammelelektrode ankommen, tragen auch sie nicht mehr zur
Bildung des Hauptimpulses bei, d.h. auch in diesem Falle

ergibt sich eine verringerte H8he desselben., Die Ladungstrédger-
sammelzelit ist ann&hernd durch folgende Gleichung gegeben [q :



- 22 =

T =y (1)

/u \Y

Sammelzeit (sec) 9. -1 -1
Ladungstrégerbeweglichkeit (cm®V “sec ™)
Dicke der empfindlichen Zone (cm)
angelegte Spannung (V)

T
u
/W
\Y%

Da die Sammelzeit proportional zu W2 ist, sollte W mdglichst
klein gemacht werden. Wenn man jedoch eine hohe Energie-
aufldsung im gemessenen Spektrum erstrebt, muf andererseits
die Detektorkapazitédt méglichst klein sein, um ein gutes
Signal-Fausch-Verhdltnis zu bekommen. Die Detektorkapazitét
ist gegeben durch [6)

k A

bqa W

N
1

Dielektrizitidtskonstante
Detektorfliche (cmz)

e
1!

Daraus folgt aber im Gegensatz zur obigen Forderung, daR die
Detektordicke mdglichst grof gemacht werden sollte. Zwischen

den beiden genannten Forderungen muf also immer ein Kompromi®

seschlossen werden. Zine M#Zglichkeit, trotz grofer Sperrschicht-

dicken die Sammelzeit zu verkiirzen, ist z.B. der Betrieb der
o s . . . - o

Detektoren bei sehr niedrigen Temperaturen (77 K)j; denn,
wie aus Tabelle 2 hervorgeht, tritt bei niedrigen Temperaturen

eine sehr starke Erhdhung der Ladungstridgerbeweglichkeit ein.

Tabelle 2
Si Ge

Kernladungszahl 14 32
Atomgewicht 28 72,6
Dichte (g/cm®) 2,33 5,32
Dielektrizitdtskonstante 12 16
Bandliicke (eV) 1,09 0,79
Energie pro Elektron-Loch-Paar 3,6 2,8
Ladungstrégerbeweglichkeit
(em®y1sec™)
Elektronen (25° C) 1350 3300

(77° ¥ ~ 4,10 ~3,6.,10
Lécher (25° ¢) 180 1900

(77° %) 1,8.10" 4,2.10



- 23 -

Bei lithiumgedrifteten Germaniumz&hlern ist auRerdem

noch bedeutsam, daf bei grofen Sperrschichtdicken (> 3 mm)
eine grofe Wahrscheinlichkeit daflir besteht, daf ein Teil

der Lithiumionen auf seinem Wege durchs Germaniumgitter
verlorengeht, denn die Lithiumionen haben die Eigenart, sich
in Gitterleerstellen festzusetzen und damit elektrisch inaktiv

ZUu werden.

Bei kleinen Sperrschichtdicken ( < 3 mm) kann man mit
Impulsanstiegszeiten von etwa 30 nsec rechnen [12].

Im Vergleich dazu betrdgt die Impulsanstiegszeit bel einem

3 mm dicken lithiumgedrifteten Siliziumz&hler bei Zimmer-
temperatur etwa O,S/usec. Un das hohe Aufldsungsvermdgen

(4-5 keV), das mit lithiumgedrifteten Germaniumz&hlern

von 2-3 mm Dicke theoretisch méglich ist, méglichst gut zu
erreichen, muR der Germaniumdetektor bei der Temperatur

des flissigen Stickstoffes ( -136° C) betrieben werden, wodurch
man auRer der grdferen Ladungstrdgerbeweglichkeit auch eine
starke Verminderung des Detektorrauschens erzielt. Letzteres
kommt im wesentlichen durch die Bewegung der Elektronen und
Defektelektronen im Gitter zustande. Durch die Bildung von
Ladungstrédgern und deren Verschwinden durch Rekombination

und Einfang, sowie durch die Ladungstrédger, die im Z&hlvolumen
thermisch erzeugt werden, wird die Xontinuitdt der Ladungstréger=-
bewegung und damit des Stromes gestdrt. Solche Stromstdrungen
machen sich in der an den Z&hler angeschlossenen Elektronik

als Rauschen bemerkbar.

Der Vorverstédrker

Das im Halbleiterdetektor entstehende Signal, das durch die
Ladungssammlung in dem Kondensator, der sich zwischen den
Detektorelektroden bildet, zustande kommt, wird in einem
Vorverstdrker verstérkt. Bei diesem Vorverstdrker handelt
es sich jedoch nicht um einen spannungsempfindlichen Vor-
verstdrker, wie er z.B. zusammen mit Szintillationsz&hlern

. benutzt wird, sondern um einen ladungsempfindlichen Verstérker.

Ein spannungsempfindlicher Verstdrker ist filir den Einsatz

mit Halbleiterdetektoren nicht geeignet, weil seine Ausgangs-

‘spannung stark von der Eingangskapazitédt abhdngt.
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Im Spanhungsverstarker (Abb, 7a) erfolgt die Riickkopplung
Uber den Widerstand Rf auf den Kathodenwiderstand der
ersten Stufe R,.. Dadurch wird die Verstdrkung bestimmt,
Die Ausgangsspannung Vo’ die entsteht, wenn eine Ladung

Q im Kondensator Cq freigesetzt wird, ist gegeben durch [@]:

v, = (__g_d__) (_llzi_) (6)

Im ladungsempfindlichen Vorverstdrker(Abb 7blerfolgt die
Rickkopplung iliber einen kleinen Kondensator Cf auf das
Gitter der ersten Rdhre., Damit ergibt sich flir einen Ver-
stdrker mit der Verstdrkung A die Eingangskapazitédt

(A+1) Cee Wenn die Kreisverstdrkung hinreichend grof ist,
d.h. A>>C/Cf, wobei C die gesamte Eingangskapazitédt
(Ca+Cd) ist, dann ergibt sich die Ausgangssignalspannung

Zu

VO = Q (7

Unter diesen Bedingungen ist VO unabhédngig von C, und Cy«
Die Kapazitdt Cf wird méglichst klein gew&hlt, um ein m&glichst
hohes Ausgangssignal zu erreichen. Im allgemeinen ist Cf

einige Picofarad grof.

Vergleicht man die Schaltung beider Verstdrkerarten, so
sieht man, daR sie sich nur im Aufbau der negativen Rick=- '’
kopplung unterscheiden., Im optimalen Signal-Rausch-Verhdltnis,
das bei vorgegebenem Detektor und vorgegebener Eingangsrdhre

erreichbar ist, besteht kein Unterschied.

An den ladungsempfindlichen Vorverstdrker schlieft sich

dann ein Linearverstédrker an, der im allgemeinen auf einen
Vielkanal-Impulshdhenanalysator, auf eine Koinzidenzeinheit
oder einen Einkanal-Impulsh®henanalysator mit anschliefendem
Timer und Scaler arbeitet., Welches Gerdt an den Hauptverstdrker
angeschlossen wird, h&ngt von der Information ab, die man dem

verstdrkten Impulsspektrum entnehmen will.
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Die Abbrandmefapparatur

Um mit Hilfe der Cs=-137-Linie des Spaltproduktgammaspektrums

den Abbrandzustand eines Brennelementes zu bestimmen, erscheint
auf Grund des bisher Dargelegten die Verwendung eines Photo-
peakspektrometers, das mit einem lithiumgedrifteten Germanium=-
detektor bestlickt ist, sehr geeignet., Die im Kapitel 3.1
geforderte Mindestaufldsung von 12 keV diirfte sich bei einem op-
timalen Versuchsaufbau erreichen lassen., Bei Verwendung eines
sehr rauscharmen ladungsempfindlichen Vorverstdrkers (z,.B. Ortec
105 XL oder 103 XL) und bei einer Detektorarbeitstemperatur

von - 196° C kann mit etwa 5-6 keV Aufldsungsvermdgen bei einer
Gammaenergie von 662 keV gerechnet werden, falls der Detektor
eine Sperrschichtdicke von etwa 3,5 mm hat. Bei einer Sperr-
schichtdicke von 2 mm erreicht man noch eine Auflésung

besser als 7 keV., Der Einsatz von lithiumgedrifteten Silizium=-
zdhlern kommt in einem solchen Spektrometer wegen des bei der
betrachteten Energie wesentlich geringeren Photoansprech-

vermégens nicht in Frage.

Das Blockbild eines solchen Photopeakspektrometers

ist in Abb. 8 wiedergegeben. Wie man sieht, schlieRen sich

an den lithiumgedrifteten Germaniumdetektor ein Vorver-
stdrker, ein Hauptverstédrker, ein Vielkanal-Impulsh&hen-
analysator (PHA) und ein Drucker an. Aus dem Spaltprodukt-
gammaspektrum, das der Impulshdhenanalysator liefert, kann

die Cs=-137-Linie isoliert werden. Ihre Hb6he, d.h. ihre
Intensitdt ist ein MaR flir den Abbrandzustand des betrachteten
Brennelementes. Der Drucker liefert das Spektrum in Tabellen-
form., Er kann durch einen X-Y-Schreiber ersetzt werden. Dieser
zeichnet das Spaltproduktspektrum direkt auf. Ein solches
Spektrum ist in Abb. 12 wiedergegeben. Dieses Spektrum wurde
jedoch mit einem anderen MeRverfahren aufgenommen [2] und zwar
mit einem Compton-Koinzidenz-Spektrometer, das mit einem
lithiumgedrifteten Siliziumz&hler bestiickt war. Ein solches
MeRverfahren ist fir die hier zu untersuchenden kugelférmigen
Brennelemente nicht anwendbar, da es eine zu lange MeRzeit
erfordert., (10-15 Minuten),
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AuRerdem verlangt die Anwendung von Siliziumzdhlern ein

langes Abkiihlen der Brennelemente (etwa 2-u Wochen), da wegen
des geringeren Aufldsungsvermégens der Siliziumdetektoren

(15-18 keV) erst die Te-J-=132-Linie hinreichend abgeklungen

sein muB, ehe mit der Messung begonnen werden kann.

Abb, 12 zeigt das Spektrum eines MTR-Elementes mit 3 % Abbrand.
Die Messung wurde nach einer Abkiihlzeit von 6 Wochen vorgenom-
men; die MeRzeit betrug 10 Minuten. Die lange MeRzeit kommt
dadurch zustande, daR diese MeRapparatur mit einem schnellen
Koinzidenzsystem aufgebaut wurde (Abb, 9), welches etwa 50
Koinzidenzen pro Sekunde lieferte. Wenn man hiervon die zufdlli-
gen Koinzidenzen abzieht, ergibt sich eine recht geringe Z&hlrate,
wodurch die lange MeRzeilt notwendig wird. Das Verhdltnis

von Koinzidenzimpulsen und der Gesamtimpulszahl, die der
Detektor aufnimmt, betrdgt etwa 1:70. Eine weitere ErhShung der
Koinzidenzimpulsrate ist nur durch Erh®hen der Primdr-
impulsraten m&glich, Diese ist jedoch durch das Puls=-pile=-up

des Verstdrkers begrenzt.

Da bei einer technischen Anwendung der Abbrandmefapparatur
nicht das Spaltproduktgammaspektrum als solches interessiert,
sondern nur die Intensitdt der Cs-137-Linie, k&nnen in diesem
Falle der Vielkanalimpulshdhenanalysator und der Drucker

(Abb, 8) durch einen Einkanalanalysator, einen Scaler, einen
Timer und eine Steuereinheit ersetzt werden (Abb. 10).

Dadurch ist es mit einem Aufbau gemdf dem Blockschaltbild 10
mdglich, die Abbrandmessung vollstdndig zu automatisieren.

Die Wirkungsweise einer solchen Anlage ist folgende:

Aus dem gesamten Spalproduktgammaspektrum wird durch den
Einkanalanalysator (EA) die Cs-137-Linie herausgefiltert.

An diesen Einkanalanalysator schliefen sich ein Scaler und ein
Timer an, die mit Impuls- und Zeitvorwahl arbeiten und-die
Lntensitdt der Cs-Linie messen. Die Impulsvorwahl wird so
eingestellt, daf der Scaler einen Steuerimpuls abgibt, wenn eine
Impulszahl erreicht ist, die dem geforderten Abbrand entspricht.
Die Zeitvorwahl wird auf die gewlinschte Mefzeit d.h. etwa

30-40 Sekunden eingestellt, Ist diese Zeit abgelaufen bevor
die vorgegebene Maximal~Impulszahl erreicht ist, bedeutet dies,
daf das Brennelement noch nicht weit genug abgebrannt ist. Der
dann abgegebene Steuerimpuls sorgt dafir, daR das Brennelement
wieder in die Reaktorbeschickungsanlage beférdert wird.
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Wird hingegen die eingestellte Impulszahl erreicht, bevor die
vorgewdhlte MeRzeit abgelaufen ist, dann ist das Brennelement
abgebrannt, und der abgegebene Steuerimpuls sorgt daflir, dak

es in einen Abklingbehdlter befdrdert wird. Bei Erreichen eines
der beiden Vorwahlwerte werden Impuls-und Zeitzdhler automatisch
gestoppt. Die Steuerimpulse gehen vom Timer und Scaler auf eine
Steuereinheit, die je nach Herkunft des Steuerimpulses entweder
fiur die gerade untersuchte Brennstoffkugel den Weg in die
Reaktorbeschickungsanlage freigibt oder die abgebrannte zur
Aufbereitung bzw. zum Abklingbehdlter befdrdert. Vor Beginn einer
jeden Messung werden Timer und Scaler durch eine Photozellen-
steuerung auf Null gesetzt und gestartet. AuRerdem werden durch
diese Steuerung die Wechselkontakte der Steuereinheit in ihre
Ausgangspositionen zuriickgeschaltet. Der Steuerimpuls wird
dadurch erzeugt, daB die Brennelementkugel, bevor sie in die

MeBposition rutscht, eine Lichtschranke passiert.

Das betriebssichere Funktionieren einer solchen automatischen
AbbrandmeRapparatur hdngt wesentlich von der Stabilitdt der
Elektronik ab. Besonders an die Driftfreiheit des Vorverstdrkers,
des Hauptverstdrkers und des Einkanalimpulsh&henanalysators
missen strenge Anforderungen gestellt werden, denn wenn durch
Driften der Elektronik der Einkanaldiskriminator aus der

Cs=137-Linie herauswandert, ergibt sich eine falsche Messung.

Vom Standpunkt der Verstédrkerstabilitdt und der Betriebs-
sicherheit aus betrachtet, ist es beim heutigen Stand der
Technik zweckmépRig, die gesamte verwendete Elektronik soweit
wie eben m6glich zu transistorisieren. AuRerdem sollten alle

Versorgungsspanhungen mdglichst gut stabilisiert sein.

Durch die extrem geringe Breite der aus dem Gammaspektrum heraus-
zufilternden Cs-137-Linie und die dadurch bedingte geringe
Fensterbreite des Einkanaldiskriminators ergeben sich bei der
bisher betrachteten MeRanordnung erhhte Anforderungen an die
Schwellenstabilitdt des Einkanaldiskriminators. Es 1&4Rt sich

leicht abschétzen, daB® man, um eine MeBgenauigkeit von 1 % zu
erreichen, eine Langzeitkonstanz der Diskriminatorschwellen von

nur wenigen Millivolt fordern muR. Da sich dies nur mit erheblichem
Aufwand erreichen 1l4Rt, empfiehlt es sich, zwischen Hauptverstdrker

und Einkanalimpulshdhenanalysator einen Fensterverstédrker



- 30 -

einzubauen, der aus dem gesamten Spaltproduktgammaspektrum

die Cs-137-Linie und ihre n&here Umgebung herausgreift und die-
sen Bereich des Spektrums besonders verstdrkt und auseinandecr-
zieht, Bel Anwendung des genannten Verfahrens dlirfte eine
ausreichende Stabilit#dt zu erreichen sein, so daf ein Driften des
Einkanalimpulsh&henanalysators aus der Cs=Linie nicht zu

erwarten ist.

Eine Spektrumstabilisierung, wie sie aus der Anwendung bei
Szintillations-Gammaspektrometern bekannt ist, ist bei Ver-
wendung von Halbleiterdetektoren nicht ohne weiteres einzu-
setzen, da man in diesem Falle einen regelbaren ladungs-
empfindlichen Vorverstdrker benutzen miiRte, was vom elektronischen
Standpunkt aus betrachtet sehr problematisch ist, obwohl das
Problem nicht unl&sbar zu sein scheint. Eine solche Stabili-
sierung besteht darin, da® man auf die rechte und linke Flanke
einer Referenzlinie je einen Einkanalanalysator setzt und beide
Analysatoren iliber je ein Ratemeter in Differenz schaltet.
Verschiebt sich nun durch Unstabilitdt der Elektronik die
Referenzlinie, dann f&llt am Ausgang eines Differenzverstdrkers,
der den Ratemetern nachgeschaltet ist, eine Regelspannung ab,

die auf eine spannungsempfindliche Kapazit&dtsvariationsdiode

im Gegenkopplungskreis des ladungsempfindlichen Vorverstdrkers
gegeben wird, Damit wird der Grad der Gegenkopplung und dadurch
die Ausgangsspannung des Vorverstdrkers geregelt. Als Referenzlinie
bietet sich im Spaltproduktgammaspektrum die Zr-Nb-95-Linie

an (Abb. 12), die wegen ihrer kurzen Halbwertszeit bei der

Messung bereits in der Sdttigung ist und auRerdem sehr stark

aus dem Spektrum heraustritt.

Falls Brennstoff- und Moderatorkugeln in gemischter Reihenfolge
aus dem Reaktor kommen, erscheint es zweckmdRig, auf dem Wege

der Kugeln vom Reaktor zum Abbrandmeﬁgefét vor der Licht-

schranke einen Z&hler anzuordnen, der, je nachdem ob die Kugel,
die gerade an ihm vorbeikommt, gammaaktiv ist oder nicht, fir

sie den Weg zur MeRapparatur freigibt, oder den direkten Riick-

weg zum Reaktor 8ffnet. Dadurch diirfte sich ein besserer Wirkungs-
grad ergeben, da die eigentliche AbbrandmeRapparatur immer

nur dann arbeitet, wenn eine gammaaktive Brennstoffkugel ankopmt,
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wdhrend sie im Falle einer Moderatorkugel nicht arbeitet.

Das FluBdiagramm fir die Kugeln ist in Abb. 11 wiedergegeben,

Die Berechnung der Cs-137-Aktivitit

Wie in den vorhergehenden Kapiteln dargelegt wurde, soll die
Aktivitdt der Cs-137-Linie als MaB flir den Abbrand eines
Brennelementes benutzt werden. Die Cs-137-Aktivitit, die sich
bei v8lligem Abbrand von 0,1 g U-235 ergibt, berechnet sich
gemdR Kapitel 3.1 wie folgt:

Spaltausbeute flir Cs-137 in Atomprozentena = 6,15 %
Anzahl der Atome in 0,1 g U-235:

. 6,025 23 20

F = 7350 ° 10 = 2,564 , 10 (8)

Anzahl der Cs-137 Atome, die durch vdllige Spaltung der
0,1 g Uran entstehen:

20 19

N = 2,564 , 10°° . 0,0615 = 1,576 . 10" Cs-Atome (9)

_ 0,693 _ 0,693 -9 _

-9

(sec-l) (10)

Damit ergibt sich die Cs~137-Aktivitdt zu:

19 -9 _ 10
1.576 , 107" . 0,73 . 107" = 1,15 . 107" Zerf,___ (11)
10
1,15 . 10 ) .
2 T = 0,31 Ci

3,7 . 10

Bei 100 % Abbrand von 0,1 g U-235 ergibt sich also eine
Cs=137-Aktivitdt von 310 mCi.

In der im Aufbau befindlichen Versuchsapparatur werden Brenn-
stoffproben von 0,05 g U=235 benutzt. Die Proben liefern bei
verschieden starkem Abbrand folgende Cs-Aktivitdten:
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Tabelle 3

Abbrand Cs=-137-Aktivitdt (mCi) U-235 Menge (g)
100 % 155,0

30 % 46,5

25 % 38,8

20 % 31,0

15 % 23,2 0,05

10 % 15,5

5 % 7,7

Um bei einer Mefzeit von 30-40 sec die statistischen Schwankungen
der Z&hlrate gentigend klein zu halten, miissen auf die Cs-137-
Linie mindestens 50 Impulse/sec entfallen. Benutzt man als Halb-
leiterdetektor einen lithiumgedrifteten Germaniumz&hler mit einer
Verarmungszone von 2 mm Dicke und einer Fldche von 2,8 cm2
(RCA-Typ SJGG-~2), so 1ld4Rt sich, wenn man flir ihn bei 662 keV eine
Photopeakefficiency von 0,2 % annimmt, die fir die obengenannte

Mindestimpulsrate notwendige Cs-Aktivitdt bestimmen.

Bezeichnet man mit Nges die Gesamtzahl der Cs-137-7y -Quanten,

die pro Sekunde von der Quelle ausgesendet werden, mit N die
Anzahl der Quanten, die pro Sekunde im Z&hler registriert werden,
mit r den Abstand Quelle-Zdhler (cm), mit F die Fl&che des
Zdhlers (cm2) und mit ¢ die Photopeakefficiency, dann berechnet
sich fir r = 1,2 . 102 cm, F = 2,8 cm?, €= 2 . 10~° und

N = 50 Imp/sec die Cs=-Aktivitdt zu:

2

es Num - yin 2 . 16,2 . 108 Zerf/sec (13)
g e Q e F
1,62 . 10°
Prdparatstédrke: 2= &8 43 mCi (14)
3.7 . 1020

Wdhlt man einen Abstand Quelle-Zdhler von 30 cm, dann ergibt sich
die entsprechende Priparatstédrke zu 2,7 mCi. Diese Aktivitdt ist
geringer, als die geringste Cs-Aktivitdt in Tabelle 3. Daraus
folgt, daR® man bei diesem Abstand mit der geplanten Versuchs-
apparatur noch Abbrandzustdnde von weniger als 5 % messen kann.
Die obere Grenze des meRbaren Abbrandes ist durch die maximale
Impulsrate begrenzt, die die Elektronik pro Sekunde verarbeiten
kann,
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6. MeBergebnisse:

Mit einem Versuchsaufbau, wie ihn Abb. 8 wiedergibt, wurden

die ersten Messungen durchgefithrt., Um den hier interessierenden
Teil des Spektrums besser tibersehen zu kdnnen, wurde hinter den
Hauptverstdrker (Abb. 8) noch ein Fensterverstdrker geschaltet.
Als Verstdrkersystem wurde das System "ORTEC-220" benutzt;

als Vorverstdrker diente der "ORTEC-Vorverstdrker 105 XL"

und als Vielkanalanalysator wurde ein "SCIPP-400" eingesetzt,
der die Daten lilber eine "Teletype" ausgab. Als Detektor diente
ein lithiumgedrifteter Germaniumdetektor der Firma RCA-victor
(Typ SJGG=-1) mit einer Oberfléidche von 1 cm? und einer Sperr-
schichtdicke von 2 mm., Zur Anpassung der Verstdrkerparameter
des Linear- und Fensterverstdrkers an den Vorverstdrker nebst
Detektor einerseits und den Vielkanalanalysator andererseits
wurde ein 50 mCi Cs-137-Prdparat als Gamma~Quelle benutzt.

Bei einer Differentiations- und Integrationszeitkonstanten von
1 ysec wurde das beste Aufldsungsverm8gen erreicht. Es betrug
0,75 % fir die Cs-137-Photolinie, was einer Halbwertsbreite
von 4,98 keV entspricht. Dieses Spektrum zeigt Abb. 13.

Um das Cs=-Spektrum auf das Papierformat zeichnen zu k&nnen,
wurden zwischen Kanal 150 und 200 fiinfzig Kandle ausgelassen.
Die MeBdauer fiir dieses Spektrum betrug 15 Minuten. Der Abstand
Quelle=-Detektor betrug 60 cm. Im Mittel wurde bei optimaien
Verstdrkereinstellungen und gut kollimiertem Strahl fir die
Cs-137-Photolinie eine Halbwertsbreite von 5,5 keV erreicht.
Dies ist ein durchaus zufriedenstellender Wert, wenn man be-
denkt, daR fiir eine gammaspektroskopische Abbrandmessung
mindestens eine Aufldsung von etwa 9,9 keV verlangt werden muf,
wie im Kapitel 3.1 n#her erldutert wurde. Man k8nnte die er-
reichte Halbwertsbreite von 5,5 keV noch weiter verringern,
wenn man z.B. die Steckverbindung, mit der der Detektor an

den Vorverstdrker angeschlossen ist, durch eine L&tverbindung
ersetzt. Das ist jedoch kritisch, da der Halbleiterdetektor
sehr wdrmeempfindlich ist. Eine Halbwertsbreite von 5,5 keV
reicht jedoch aus, um im Spaltprodukt-Gammaspektrum die
Cs-Linie von der Te-J-132-Linie trennen zu k¥nnen, da diese
beiden Linien 11 keV auseinander liegen.
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Vergleichsweise sei erw#hnt, daR die hier beschriebene Apparatur
mit der erreichten Aufldsung etwa um einen Faktor 4 besser ist,
als ein Compton-Koinzidenzspektrometer [2].

Nachdem die glinstigsten Verstdrkereinstellungen bekannt waren,

wurde ein Spaltprodukt-Gammaspektrum aufgenommen, Dieses ist in

Abb. 14 wiedergegeben. Abb. 14 zeigt jedoch nicht das ganze
Spaltprodukt-Gammaspektrum, sondern nur die weitere Umgebung der
Cs=-137-Linie, da dieser Teil des Spektrums fir die hier besprochenen
Abbrandmessungen nur interessant ist. Die hierzu benutzte Brenn-
stoffprobe hatte eine Gamma-Aktivitdt von 15 mCi, Der Abbrand
'dieser Probe betrug etwa 50 %. Die Cs-137-Aktivitdt ist jedoch
trotz des hohen Abbrandes sehr gering (etwa 2,5 mCi), da die Probe
nur 1,6 mg Uran-235 enth&lt. Wie aus Abb. 14 hervorgeht, liegt in
der ndheren Umgebung der Cs-137-Linie keine andere langlebige Photo-
linie oder Comptonkante, die die Messung stdren k&énnte. Die stdrende
kurzlebige Te~J=-132~Linie liegt 11 keV neben der Cs~Linie.

Da die Abkiihlzeit des Brennelementes am Tage der Messung bereits

25 Wochen betrug, war die Te-J~Linie, die eine Halbwertszeit von

78 Stunden hat, bereits abgeklungen. Die Lagen der Maxima der Cs-
Linie (662 keV) und der Te-J-Linie (673 keV) sind auf der Energie=-
geraden Abb., 14 eingezeichnet., Wie man aus der Lage der Maxima
entnimmt, lassen sich die beiden Linien mit diesem Spektrometer
voneinander trennen, was eine wesentliche Verkiirzung der Abkling-
zeit der Brennelemente zur Folge hat.

Vergleicht man das Spektrum in Abb., 1% mit dem in Abb, 12, das

mit einem Compton-Koinzidenzspektrometer aufgenommen wurde, so sieht
man deutlich das wesentlich bessere Aufldsungsvermbgen der hier be~-
sprochenen Apparatur. Besonders klar kommt dieses in der Trennung
der Zr-95-Linie bei 760 keV und der Zr-Nb-95~Linie bei 765 keV zum
Ausdruck. Diese beiden Linien erscheinen in Abb. 12 als eine Linie.

Abb. 15 zeigt dasselbe Brennstoffspektrum wie Abb. 14, nur betrug die
MeRdauer hier 45 Sekunden gegeniiber 2 Stunden bei Abb. 14,

Wie man sieht, ist die Cs-137-Aktivitdt der Brennstoffprobe so gering,
daf sich bei einer so kurzen MeRzeit die Cs-Linie noch nicht aus dem
Untergrund abhebt., Die Cs-Aktivitdt betrdgt etwa 2,5 mCi.
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In Abb. 16 ist zu der Brennstoffprobe noch eine 10 mCi-Cs=Quelle
hinzugesetzt worden. Jetzt hebt sich die Cs-Linie gut aus dem
Untergrund ab. Um den Abbrand der vorliegenden Probe messen zu
kénnen, mul also eine Cs-Aktivit4t von etwa 5 mCi vorliegen.

Da die Probe 1,6 mg Uran-235 enthdlt, wilirde eine solche Cs-Aktivit-
t4t einem Abbrand von 100 % entsprechen, wie sich mit Hilfe der
Berechnungen in Kapitel 5 leicht zeigen 1&Bt. Daraus ergibt sich,
daR bei der vorliegenden Geometrie - Abstand Quelle-~Zdghler 35 cm =
und dem vorhandenen Detektor ein Mindesturangehalt von 33 mg je
Probe vorhanden sein muf, um in 45 Sekunden einen Abbrand von 5 %
messen zu kdnnen. Die MeRproben, die zur Eichung dieser Apparatur
benutzt werden sollen, enthalten 50 mg U-235, so daR mit ihnen
ohne weiteres sogar Abbrdnde von weniger als 5 % gemessen werden
kbénnen.

Abb, 17 zeigt die Cs-Linie einer 10 mCi-Quelle, die bel derselben
Geometrie wie die Brennstoffprobe ebenfalls 45 Sekunden aufgenommen
wurde. Durch das hohe Aufldsungsvermgen des Detektors und den
nachgeschalteten Fensterverstdrker ist der Abstand Comptonkante-Photo-
linie so groR, daf® die Comptonkante in dieser Abbildung nicht mehr
erscheint, Abb., 13 zeigt die Photolinie und die Comptonkante.

Zusammenfassend kann man sagen, daB diese ersten MeRergebnisse
gezeigt haben, daR eine gammaspektroskopische Abbrandmessung mit
Hilfe eines Li/Ge-Halbleiter-Photopeak-Gammaspektrometers durchaus
méglich ist.

Der ndchste Schritt wird im Ausmessen der definiert abgebrannten
50 mg~Proben bestehen. Diese MeRergebnisse werden in einigen
Wochen vorgelegt werden. Gleichzeitig damit erfolgt dann auch eine
genaue Beschreibung der gebauten Abbrandmefapparatur.
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