Kernreaktoren

Steuerung und Betrieb des Reaktors Abbrand der Brennelemente
Der zeitliche Verlauf der Anzahl spaltfahiger * hochste Anreicherung im Aulienbereich
Neutronen ist gegeben durch: des Kerns (da hier mehr Verluste)
N(t) = N % *'T * Arbeitszyklus unter Volllast ca. 2 Jahre
0 1/3 der Elemente aus der Mitte (grofter
Um einen stationdren Betrieb zu gewahrleisten Abbrand; geringste Anreicherung)

muss dafUr gesorgt werden, dass die Reaktivitat r werden entfernt.

stabe bleibt somit die Zeit einer Reaktorperiode T.  versatzt und am Rand kommen neue
Dieseistin der Praxismit 0.1 — 80 Sekundenlang  Brennelemente

genug, um effektiv zu regeln.

_ _ Anordnung der Brennelemente
Anfahren des Reaktorsin Stufen mitr >0

im Reaktorkern

Xenonver giftung nach Abschaltung des Reaktors ._.. . E]k o E 2;: EZB
Spaltprodukt 135X e ist Absorber fiir Neutronen O EmDEOADEL o e _.

135 Xe(l;) 135C§t}3?> 135Ba 135 Xe+ N® 1% Xe*®g 1% Xe ? i‘ : .: ot .“; "EE _h * Regelstabpositionen
Beim stationaren Betrieb stellt sich eine Gleich- g CROsCEcES 8
gewichtskonzentration von 13°Xe ein. Nach 48 h ‘B

Ist diese abgebaut => Reaktor wieder anfahren.
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Forschungsreaktoren

Liste einiger Forschungsreaktoren Geschwindigkeitsspektrum der Neutronen

T - . P
EURQOPE Reactor Operated Power  Thermal Cold Haor el o
ype in [ MW) flux source SOULCE E i o4 Measured spectrum
[upgr (n/em? §) III = from thermal calurmn
ind Lk III == Maxwell spsctrum
= & Measured spectrum
! from horzontal channel
,- \
&

France+ FRG+ UK
110
|
|
|

Institut
Lave-Langevin, HFR 1971 &7 {2101 & !
Grenoble

France

Laboratoire

Leon Brillouin, ORPHEE 1983 14 F-10M 3 ;
Saclay

Meutron intensity |arb. unit

Denmare:
Rise DR-3 1960 10 1.5-10'4 + planned

T R ; D - L i ;]
Cretrrign 0.25 0.06 EN10% av]

KFA, Ilich FRI-2 1962 23 2101 ; : 0.00 0.25 0.45 0.65 0.85 vigsim
Forschungsreakior 0.1 0.2 0.3 0.35  Alnm]

Termany

et Energieverteilung fir Neutronen bei 293K :

planned FRM 1957 20 7114 +

upgrading kgT: 25 meV; vg= 2200 m/s
K alte Quelle Maxwell” sche Geschwindigkeitsverteilung:
DrUCkbEhéIter ger”t m|t f|USS|gem N (E)d(E) = A El/z e E/kBTdE
H, oder D, bei Temperaturen zwischen (koT)*"

20— 30K TR Lo [2KeT
=> Neutronen einer Energie von ca. 6A mit MV =Kgl — Yo = =1

n
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Neutronenquellen

Prozesse der Neutronener zeugung

, fission®
Spaltung => im Reaktor

, Spallation®

Zersplitterung => mit hochenergetischen

Protonen aus einem Beschleuniger
=> Spallationsguelle

Neutr onener zeugung durch Spallation

* proton
® neutron nucleus

Spallation
intra-nuclear cascade
« B B
impinging fast target nul:’lel inter-nuclear cascade
particles
~1 Elga & r:ascada-
electronvolt particle

& o
* , ®
& ﬁ? -
)

highly excited evaporation

Die Neutronen werden unter Protonenbeschuss abgedampft (bis zu 30 Neutronen

pro Kern). Die beschossenen Materialen (Target) sind Schwermetalle die gentigend
Neutronen abgeben konnen. Die Kettenreaktion wird aus der kinetischen Energie der
Protonen gespeist und bricht nach Verbrauch dieser Energie ab. => keine Neutronen

nach Abschalten des Protonenstrahls !
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Entwicklu
Reaktoren

Neutronenquellen

ng der Neutronenflisse fur

und Spallationsquellen Die Steigerung des Neutronenflusses

@ 10'® im Reaktor erfolgt im wesentlichen
e ESS
£ P durch:
S - mRl Mﬁ“‘"ﬁ«é » Erhéhung des Anrei cherungsgrades
L 15 MTR 8 O R e (-’“)ISIS . 235

g 1 0 : M Hﬁ }}y/ LANSCE (bl S 95 % U)

2 IPNS .

2 i - ¥ « Verkleinerung des Reaktorkerns

E 1 01 2 x‘“’g Tohoku Linac -

= X 7 => Erhohung der Zahl der Spaltungen
E : e pro Volumeneinheit => groRe

_:'é 1 09 : @ Particle driven (steady-state) L EI Stunngl Chten (1 1 M W/drrﬁ)

2 ;‘; i o => Beschrankung des Neutronenflusses
g é Goi ———— trendline pulsed sources bel Forschungg"eaktoren

";:' 1 06 : 1 | L | {

2 1940 1960 1980 2000 2020

Year

—  den Faktor 10 =100 im Pulshetrieb —» ESS: European Spallation Source

Uber Spallationsquellen !
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Spallationsguelle
Schema der ESS

1.334 GeV LINAC

y _ -
*a ke .,-";-9 MUONS AND//OR

\ \\\. =i 3 RADIOACTIVE BEAMS
|

1 : i
1 ( 4 | ﬂ \

1
: [ 4

ACHROMAT

-

BEAM DUMP !

o #ar

T ACCUMULATOR
RINGS

[R=2&. Om)

Kristallographie |

Komponenten der
Spallationsquelle

slonenquelle

L inearbeschleuniger (LINAC)

* Speicher-und Kompressorring

» Target (Schwermetalle, z.B.
Quecksilber)

« Moderatoren

e Strahlrohre => Mef3platz

Dadie Spallationsreaktion nur unter

| EPB Energiezufuhr aufrecht zu erhalten ist, also
, \ oz « Nach Abschalten der Protonenquelle sofort
VAR ’ erlischt, 14sst sich der Freisetzung der
Neutronen prinzipiell jede gewtinschte
Zeitstruktur aufprégen (z.B. Pulse mit s
Pulslange und 10 — 50 Hz Wiederholrate
R AR => wichtig Fir Neutronenspektroskopie !)
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Spallationsguelle

Anforderung an die Spallationsquelle

» Protonen der Energie von etwa 1 GeV haben in Schwermetallen (Blei, Tantal, Wolfram,
Quecksilber) eine Reichweite von etwa 50 cm (=> kompakte Neutronenquel le moglich).

> In Abhangigkeit von der Protonenenergie werden im Targetmaterial ca. 20 — 30
Neutronen frel, die eine dhnliche Energieverteilung wie im Reaktor haben (Energie-
mittelwert ~ 2 MeV). Damit kdnnen die schon bewahrten Moderatoren (z.B. Wasser,
H,, etc.) zum Abbremsen auf thermische Energien benutzt werden.

Um den 100-fachen Neutronenfluss elnes Hochstflussreaktors zu erzeugen muss der
Protonstrahl die folgenden Eigenschaften haben:
Mit

Reaktorleistung/Energie pro Spaltung = Spaltung/Sekunde = verfigbare Neutronen/Sekunde

folgt fUr einen 57 MW-Reaktor: 2 -10'8 n/s
FUr die Spallationsquelle gilt: (2 -10%° n/s) / (20 n/p) = 10% p/s.
Mit JAmpere = 6.25-10'8 p/sfolgt: (10 p/s) / (6.25 -1018 p/s/A) = 1.6 A

Dieser Strom muss in einem Puls vorhanden sein. lonenguellen knnen aber bestenfalls
100 — 200 mA erzeugen => Pulse in einem Kompressorring akkumulieren und

komprimieren.
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Komponenten der Spallationsgquelle (ESS)

L inear beschleuniger (Linac)

mittlere Strahlleistung: 5 MW
Protonenenergie: 1.334 GeV
Pulsstrom: 107 mA

Pulsrate: 50 Hz

Pulsdauer: 2 x 0.6 ms

2 parallel arbeitende Kompressorringe

Pulsrate in beiden Ringen: 50 Hz
Pulsdauer bel Extraktion: 2 x 0.4 s

Zahl der Umlaufenden Protonen je Ring:
2.34 -10%

Verzweigung nach den Kompressorringen:
Station 1. Pulsrate: 50 Hz; Leistung: 4 MW
Station 2: Pulsrate: 10 Hz; Leistung: 1 MW

2,5

2,01

1.5

1.0

0.5

0.0

Neutronenfluss der ESS

[
Peak tlljern'fll Ilux Facility
2x 10" cm™s parameters:
_ / 1.334 GeV protons
5 MW beam power
I microsec pulses
50 Hz repetition rate
2 targeis stations!
4.& | MW a1 50 & 10 H=
The neutron output
feoupled H_O-moderator,
average flux 1.2 x 10" emis MW
The neutron
production:
o FWHM 25 ps liguid metal target
ambient and cold
moderators
Long time decay
constant 150 ps
‘\' e
0,2 0 0,2 0.4 0.6 0.8 1
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Time {(ms)
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Spallationsguelle
Target-Moder ator -Reflektor Anordnung der ESS

40—
-~ Target
ESD thormiacher Moderator - FE12 13 ““?‘ﬂ‘}'f”“*ﬁ“-“j'ﬂ - In der geplanten ESS erzeugt der Protonen-
2204 || strahl eine Leistungsdichte von 2.5 KW/cm?,
i I Probleme: Warmeabfuhr; mechanische
o Schockwellen
0 - _Proton

Strahl

104} /
; :Fenster. 1
—20 p immn

'Pb Reflektor

L 6sung: fltissiges Quecksilber

» Schwermetall (viele Neutronen)

»bel Raumtemperatur flUssig (gute
Waéarmeabfuhr =>kein sekundares

_30- K uhlmittel ,gute mechanische
| Eigenschaften)
= Ri) = e | | [ | I
-10 0 10 20 30 40 50 60 Lénge [cm]
M oder ator Reflektor

Bel Spallationsguellen kdnnen in einfacher
weise mehrere spezielle Moderatoren
eingesetzt werden.

Material: z.B. Blei, Graphit, Beryllium
Intensitétsgewinn: ~ Faktor 2
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Neutronendetektoren

Neutronendetektion

Da Neutronen neutrale Teilchen sind, konnen sie nicht direkt tber elnen lonisationsprozess
nachgewiesen werden. Es muss deshalb erst eine Umwandlung in ionisierende Strahlung
erfolgen (Konversion => Neutronenkonverter).

Neutronendetektoren flr Kristallographie

»Viedrahtproportionalkammer (M ulti Wire Proportional Chamber; MWPC)
» Speicherfolien (Image Plates)

_ } in Kombination mit Konverterfolien
»Halbleiterdetektoren (CCD)

Neutronenkonverter

» geringer Fluss der Neutronen erfordert Verstarkungseffekte bel der Detektion

» gasformige und feste Konverter: Einfangquerschnitte und Reichweite der Neutronen im

» Konvertermaterial bestimmen die Dicke der Konverterschichten und damit die Genauigkeit
in der Ortsaufl 6sung

» fur Kristallographie ist keine Energieaufl6sung nétig (bzw. keine schnelle Signaldetektion
wie bel der Flugzeitanalyse)
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Neutronendetektoren

Schema einer Vieldrahtproportionalkammer

Kugel des
Tonisationsschwerpunktes
R~035R,

Ortsauflosung
e

C. Schulz, Diss, Fu-Berlin

10mm
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Prinzip der Vieldrahtkammer

Zahlgas. He, 19BF;

Spaltprodukte erzeugen Elektronen-

| onenpaare

Elektronen werden durch eine el ek-
trisches Feld auf Anodendréhten
gesammelt und nachgewiesen
Quenchgas. CF,4

Abbremsung der Spaltprodukte

ohne elektronische Anregung
(Schwingungen, Rotation, Tanglation)
Verminderung der Reichweite der
Spaltprodukte => bessere Ortsauf-
|Gsung

Steigerung der Effizient: Gas
mischung unter Druck: ~1-3 bar
Absor ptionswahr scheinlichkeit:
30-60 %

Ortsauflésung: ca. 1- 5 mm bel einer
Gesamtflache von bis zu 0.5 x 0.5 n?
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Festkor perkonverter

Neutronendetektoren

Das Konvertermaterial kann in einem Festkorper gemischt werden. Detektion findet aul3erhalb

des Konverters statt.

Konverter fur thermische Neutronen (Wertefur | = 1.8A)

Neutronen—
Absorptionslinge A, | Reichweite R, Abschwiichungslinge A ‘ R{Aq,
T Wirkungsquerschnitt Teilchenenergie [keV] | Ace/An
Ap = 7.59 bar cm {vgl. R, = 0.43 bar cm in CF4)
“Helmp)e 5333 b p: 573, t: 101
Ay = 230 pm R: = 130 pm
Rkt 040 b £:2 727, & : 2 055 l
i An = 199 pm Ry=3.14 um
~Bln,a)'Li | 3 836 b o 1472, TLi : 840 (93.6%) ks
57 Gd(n,y) P Gd* ! Ay = 1.30 pm Aee = 11.9 pum + 0.6 pm
E* = 7 937 255 000 b ce : 20 — 181 (87.3% + 2.5%) 92
L35 Gd(n,~y) 8 Gd? An = 5.38 pm
E* = & 536 G1 400 b ce : 39 — 191 (84.5% + 5%)
) Ap = 6.72 pm Ace = 12.3 pm £+ 0.3 pm
Gd(n;) 19122 b ce : 29 — 191 (86.5% =+ 1%) 0

C. Schulz, Diss, Fu-Berlin
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Eigenschaften des Festkdr per -
konverters

»hohe Dichte des absorbierenden
Materials => diinne Schichten
(nmm) gute Ortsaufldsung

»>transparent flr emittierte
Strahlung (Licht, Elektronen,
g-Quanten)

Detektion

*Photomultiplier/Szintillations-
detektoren
sHalbleiterzahler
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Neutronendiffraktometer

Membran-Diffraktometer: Eigenschaften des V1
V1 BENSC Hahn-Meitner Institut, Berlin Type

M onochromator:

pyrolythic graphite (002),
vertically focusing
Wavelength:

0.3-0.6 nm (cold neutrons),
monochromator angles

20y = 60°-120° (continously)
M onochr .-to-sampl e distance:
0.8 m- 1.5 m (extendable)
Sample-to-detector distance:
0.8m-2.0m

Detector:

3He, 20 cm x 20 cm;

pixel size 1.5 mm x 1.5mm;
height and inclination adjustable

‘ 2-axes diffractometer

Be-filtar

= yl=1
chrom ator

rnEdtor
guide

Ausgelegt zur Untersuchung
von periodischen Strukturen mit

Gitterkonstanten von 10 — 200 A.
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Vergleich von Rontgen — und Neutonenstrahl ung

In der Strukturaufkl@rung

Vergleich der Neutronen —mit der Rontgenstreulangen

Element

1H
2D
12¢
14N
160)
31p
32g
SSMn
e

19pt

Neutronen
b” [10% cm]

-3.74
6.67
6.65
9.40
5.80
5.10
2.85
-3.60
9.51

9.5

Rontgenstrahlung
b” [10"3 cm]

3.8
2.8
16.9
19.7
22.5
42.3
45
70
73
220

Kristallographie |

Die Neutronenstreuung ist eine
Spinabhangige Wechselwirkung. Der
Kernspin ist Gber das Periodensystem
unregelmaldig vertellt. Deshalb

gibt es bei der Neutronenstreuung
auch keine Korrelation mit der
Ordnungszahl wie bel der Rontgen-
streuung.

Neutronenstreuung kann im Streuprozess
gut zwischen den I sotopen H und D
unter scheiden, wahrend Rontgenstreuung
gut zwischen schweren und leichten
Elementen unter scheiden kann.

131



Streuung mit Elektronen

Fur die Streuung mit Elektronen kann die Eigenschaft der negativen Ladung des Elektrons
genutzt werden, um mit Hilfe einer Beschleunigungsspannung gezielt eine gewlnschte
Wellenlange der Elektronen auszuwahlen (de-Broglie-Wellenlange).

E O .
+ Energie E= eV

2Me’ g V: Spannungsdifferenz
Im allgemeinen werden Beschleunigungsspannungen zwischen 50 und 100 kV benutzt,
was zu Wellenldngen 0.04 —0.06 Angstrom fiihrt. Verglichen mit Rontgenstrahlung und
Neutronen zeigen Elektronen bei weitem die starkste Wechselwirkung mit der Materie.
Daher sind auch die atomaren Strukturfaktoren um Faktoren von 103 —10% grof3er als bei
der Rontgenbeugung. Die atomaren Strukturfaktoren sind bel Elektronen proportional zum
Quadrat der Atome (=> Kontrastproblem bel Abbildung organischer Proben!). Wegen der
intensiven Wechselwirkung von Elektronen in der Materie betragt die mittlerefreie
Weglange nur ca. 0.24 nm (z.B. bei 100 keV Elektronen in organischen Proben).
Hochauflosende Strukturuntersuchungen sind nur mit Probendicken mdglich, die nur ein
zehntel dieses Wertes aufwei sen.

I :h\/ZmOE +
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Eigenschaften der Elektronenbeugung

Strahlenschaden: Die Elektronenbeugung ist wegen
der 103 —10* gréfReren atomaren

Elektronen: ~0.5-5 e /A2 _, | Strukturfaktoren weniger schadigend

Rontgenstrahlung: ~ 200 Photonen /A2 fir die Probe (bei gleicher
Beugungsinformation)

Beugung und Abbildung

Da Elektronen geladene Teilchen sind kdnnen fur diese Strahlung mit Hilfe von elektro-
magnetischer Feldern Linsen konstruiert werden. Dies fuhrt dazu, daf3 in einem
Elektronenmikroskop sowohl ein Abbildungsmodus als auch ein Beugungsmodus

benutzt werden kann.

Object

Diffraction plane f
(a) Image
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Das Elektronenmikroskop

Vergleich: Licht — Elektronenmikroskop (LM /EM)

'l:?Lamn

Light mleneeesse

Spurgm

[ Filamart

-

Eloctron rmcrpaso pe

Im EM sind die Abbildungsfehler relativ grol3
(Problem: es gibt keine Streulinsen zur
Korrektur !). Aus diesem Grund wird nur mit
kleinen Streuwinkeln gearbeitet. Dies kann bel
sehr kleinen Wellenlangen trotzdem zu guter
Auflésung fiihren (2-3 A).

» Eine einzelne EM-Aufnahme liefert eine
Projektion der Probe

~ »Rekonstruktion eines 3D-Bildes entsteht

durch eine Serie von ,, gekippten* Proben
»Das Abbild der Probe entsteht durch

Interferenz des Primérstrahls mit den

gebeugten Strahlen (z.B. Hellfeldaufnahme)
»Die Abbildung ist durch Linsenfehler

und fdr viele Probentypen durch

schwachen Kontrast verfascht bzw. schlecht.
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Das Elektronenmikroskop

~ Strukturuntersuchungen mit Elektronenmikroskop als Diffraktometer
periodischen Strukturen (Kristallgitter)

» Kontrast des Beugungsbildes ist besser als des
Abbildes, da tber viele Einheitszellen gemittelt
wird.

 Die Phasen kann man durch Fourier-

transformation des Abbildes erhalten.

=> Objektrekonstruktion

> Blende B blockt den Primarstrahl
Eigenschaften der Elektronenbeugung: (Dunkelfeldaufnahme)
> Aufgrund der intensiven Wechselwirkung wird ein > Primarstahl interferiert mit den
betréchtlicher Teil der Primérintensitét in den gebeugten Strahlen (Hellfeldautnahme)
gebeugten Strahl Ubertragen (Probleme mit Absorption !)
=> dynamische Streutheorie im Gegensatz zur
kinematischen Streutheorie, wiei.a. bei Rontgen und Neutronenbeugung)
»Wegen der kleinen Wellenlange ist die Ewaldkugel nahezu planar
=> Abbildung eines Kreuzgitters (I nterferenz in der Ebene, wahrend
Rontgen-, und Neutronenbeugung Raumgitterinter fer enzen aufweisen.
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