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Zusammenfassung

Im Bestrahlungsprogramm Rheinsberg Il wurden zur Temperaturbestimmung Tem-
peraturmonitore aus Diamantpulver verwendet. Das Verfahren nutzt den Einfluss der
Temperatur auf die bestrahlungsbedingte Anderung der Gitterkonstanten des Dia-
mantgitters und ist in einer russischen Prifvorschrift standardisiert. Zur Ermittlung der
Temperatur wurde die Gitterkonstante mit einem Réntgen-Diffraktometer nach Be-
strahlung und anschliefenden Ausheilgithungen in isochronen Temperaturstufen
von 50 — 100 K bestimmt. Der Unstetigkeitspunkt auf dem linearisierten Temperatur-
verlauf der Gitterkonstanten liefert einen Wert fir die Bestrahlungstemperatur, der
gemal der Prufvorschrift neutronenflussabhangig zu korrigieren ist. Es werden star-
ke Messwertstreuungen festgestellt, die die Genauigkeit der Bestimmung des Unste-
tigkeitspunktes erheblich beeintrachtigen. Darliber hinaus treten systematische Feh-
ler auf. Insgesamt ist die Temperaturbestimmung mit Diamantpulver im Bestrah-
lungsprogramm Rheinsberg Il als nicht zufriedenstellend einzuschétzen. Der wahr-
scheinlichste Wert liegt im Bereich von 255 — 265 °C und somit nahe dem Wert, der
aus den thermischen Randbedingungen der Experimente abgeschéatzt werden kann.

Abstract

The temperature monitoring within the irradiation programme Rheinsberg Il was per-
formed by diamond powder monitors. The method bases on the effect of temperature
on the irradiation-induced increase of the diamond lattice constant. The method is
described by a Russian code. In order to determine the irradiation temperature, the
lattice constant is measured by means of a X-ray diffractometer after irradiation and
subsequent isochronic annealing. The kink of the linearized temperature-lattice con-
stant curves provides a value for the irradiation temperature. It has to be corrected
according to the local neutron flux. The results of the lattice constant measurements
show strong scatter. Furthermore there is a systematic error. The results of tempera-
ture monitoring by diamond powder are not satisfying. The most propable value lays
within 255 °C and 265 °C and is near the value estimated from the thermal condition
of the irradiation experiments.



1 Einleitung

Zur Charakterisierung der Einflussparameter auf das Materialverhalten unter Be-
strahlungsbedingungen ist auch die Kenntnis der Bestrahlungstemperatur erforder-
lich. Vor allem die Absorption der y-Strahlung [1] bewirkt im Bestrahlungsgut eine
Temperaturernéhung, die deutlich tber die Temperatur des durch die Bestrahlungs-
kanale flieBenden Kiuhimittels hinausgehen kann. Dabei spielen die Art und die Men-
ge des bestrahlten Materials sowie die aus Probenanordnung und Konstruktion der
Bestrahlungskapsel resultierenden Bedingungen des Warmeliberganges eine ent-
scheidende Rolle. Gut konzipierte Bestrahlungsexperimente verwenden zur Tempe-
raturmessung Thermoelemente, die jedoch aufwandige Konstruktionen der Bestrah-
lungseinsétze erfordern und sich als stéranfélliig erwiesen haben. Im Rahmen der
Versprédungstiberwachungsprogramme der Leistungsreaktoren werden Schmelz-
monitore [2,3] verwendet, die die maximal aufgetretene Temperatur auf mindestens <
10 °C genau nachweisen kénnen. Damit lasst sich aber die fur die Belastung rele-
vantere mittlere Bestrahlungstemperatur nicht bestimmen. Russische Arbeiten [4]
zielten auf die Entwicklung einer Methode, die mit Hilfe von Prézisionsmessungen
der Gitterkonstanten von Diamantpulver die Temperaturbestimmung in Bestrah-
lungsexperimenten ermoéglicht. Die Methode versprach temperatur- und zeit-
integrierend zu arbeiten, einen geringen Raumbedarf zu benétigen und sich problem-
los in ein Bestrahlungsexperiment einfigen zu lassen. Deshalb wurde nach Durch-
fuhrung eigener Voruntersuchungen [5] fur das Bestrahlungsprogramm Rheinsberg Il
[6] auf diese Methode der Temperaturbestimmung zurtckgegriffen.

Die Arbeit stellt die Methode vor, beschreibt ihre Anwendung im Rahmen des
Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg und zeigt die damit erhaltenen Ergebnisse.

2 Methode der Temperaturbestimmung mit Diamantpulver

Diamant als Prototyp einer kovalenten Kristallstruktur zeigt - wie seit langem bekannt
ist [7] — Eigenschaftsédnderungen unter dem Einfluss von Neutronenbestrahlung, die
bei Temperaturerh6hung langsam und selbst bei hohen Temperaturen nur partiell
ausheilen. Unter anderem wird eine deutliche Dichtednderung bzw. Anderung der
Gitterparameter nachgewiesen. Das Phanomen besitzt einen Sattigungscharakter
und ist von der Neutronenflussdichte und von der Bestrahlungstemperatur abhéngig.
Das Ausheilverhalten ist mehrstufig, woraus abgeleitet werden kann, dass bei der
Bestrahlung verschiedene Arten von Gitterdefekten entstehen.

Trotz der Komplexitét des Befundes ist von russischer Seite sehr frith versucht wor-
den, auf dieser Grundlage ein Temperaturmonitoringverfahren fur Bestrahlungsexpe-
rimente und Surveillance-Programme in Leistungsreaktoren zu entwickeln. Die Be-
mihungen haben ihren Niederschlag in einer Richtlinie der sowjetischen Atomener-
giebehdrde [8] und einem normativ-technischen Dokument von Interatomenergie [9]

gefunden.
Das Verfahren beruht auf der Annahme, dass die gemessene relative Dichtednde-

rung

Ap, AV, Aa — Anderung der Dichte, des Volumens bzw. der Gitterkonstanten,
Po. Vo, 8, — Ausgangswerie vor Bestrahlung fir Dichte, Volumen bzw.
Gitterkonstante



die Folge von zwei miteinander konkurrierenden Teilprozessen ist:

- die Erzeugung von Gitterdefekten durch Neutronenbestrahlung
- die Selbstheilung durch Relaxations- bzw. Rekombinationsprozesse.

Der erste Prozess ist abhangig von der Neutronenfluenz, méglicherweise auch von
der Neutronenflussdichte, der zweite ist temperaturabhéngig. Fur jede Bestrahlungs-
temperatur stelit sich ein Gleichgewichtswert ein. Wird nach der Bestrahlung das be-
strahlte Diamantpulver isochron gegliht, dann wird ein weiterer Ausheileffekt erst
dann auftreten, wenn die Gluhtemperatur die Temperatur der vorangegangenen Be-
strahlung Uberschreitet. Man erwartet so einen konstanten Verlauf der (Ap/po)-Tem-
peraturkurve im unteren Temperaturbereich und einen linear abfallenden Verlauf im
oberen Temperaturbereich. Der Schnittpunkt zwischen beiden Geraden liefert die
Bestrahlungstemperatur, die hier nicht als Maximaltemperatur, sondern als eine flr
das Quasi-Gleichgewicht unter Bestrahlung reprasentative ,mittlere” Temperatur auf-
zufassen ist.

Abb. 1 zeigt beispielhaft die Ergebnisse eines Experimentes mit im Rossendorfer
Forschungsreaktor (RFR) bestrahliem Diamantpulver [5].

Die Vorschrift nach [8] berlicksichtigt zusatzlich einen flussabhéngigen Korrekturterm
AT,

Tirr = Tm bl ATq; (2)
ATy/K =43 10* - (plem2s71y™"? ' (2a)

Tir — Bestrahlungstemperatur ‘

Tm - Temperatur am Schnittpunkt der Ausheilgeraden

¢ - Neutronenflussdichte (E > 0,5 MeV)
Gultigkeitsgrenze: 5-10'° cm?s” < ¢ <6:10" cm?s™

Zur lllustration sind in Abb. 2 die experimentellen Befunde ausgewiesen, auf deren
Grundlage die Korrekturfunktion als Naherungsgleichung bestimmt worden ist.
Streubreiten von 70 °C um diese Naherung verdeutlichen, dass eine Temperaturbe-
stimmung mit dieser Prozedur keine befriedigende Genauigkeit erwarten l&sst.

In [9] wurde ergénzend der Guiltigkeitsbereich der Prozedur auf Fluenzen zwischen
= 2 -10'" n/cm? bis 3 -10?' nicm? [E > 0,5 MeV] begrenzt. Damit wird berlicksichtigt,
dass das oben erwahnte Gleichgewicht erst nach gréfieren Fluenzen erreicht wird.

Der zeit- und flussabhangige Gleichgewichtszustand kann schneller erreicht werden,
wenn das Diamantpulver vorher bei niedrigerer Bestrahlungstemperatur bis zu hoher
Fluenz bestrahlt worden ist. Der Einfluss der Flussdichte oder der Bestrahlungszeit
lasst sich auf diese Weise verringern oder gar volistéandig eliminieren. Diese Verfah-
rensmodifikation wurde deshalb vorrangig fur das Temperaturmonitoring im Bestrah-
lungsprogramm Rheinsberg Il angewandt [6].



3 Experimentelle Ausfiihrung
3.1 Bestrahlungsexperimente

Die Bestrahlungsexperimente des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg sind in [6]
ausfuhrlich erlautert. Eine Ubersicht Gber die einzelnen Experimente gibt Tab. 1. Aus
Abb. 3 sind die Bestrahlungspositionen ersichtlich.

Alle Bestrahlungskapseln wurden mit Diamantpulver als Temperaturmonitore be-
stlickt. Das Diamantpulver aus sowjetischer Produktion wurde in kleinen Kapseln aus
AlMgSi1 eingeschlossen, die wiederum in Beilagen aus AIMgSi1 eingepresst wurden.
Die Beilagen sichern den guten Warmekontakt zwischen Kapselwand und Bestrah-
lungsproben. Die konstruktive Gestaltung der Temperaturmonitorkapseln ist in Abb. 4
dargestelit.

Diamantpulver wurde vor allem in den spéteren Experimenten Uberwiegend bzw.
ausschlieflich im vorbestrahlten Zustand eingesetzt. Die Vorbestrahlung erfolgte im
Hochflusskanal HK1 des RFR bei einer Flussdichte von ca. 10'%cm?s (E > 0,5 MeV)
bis zu einer Fluenz von (1,3 — 2,0) 10®/cm?2. Die Kuhimitteltemperatur im RFR betrug
ca. 60 °C, so dass eine Temperatur < 100 °C fur die Vorbestrahlung angenommen
werden kann. Die Anzahl der in den einzelnen Bestrahlungsexperimenten eingesetz-
‘ten Temperaturmonitore ist in Tab. 2 zusammengestellt. Die Temperaturmonitore der
Experlmente RH 2-4 wurden bereits vor langerer Zeit ausgewertet, die Ergebnisse
sind in [10] dargestelit.

3.2 Priparation des bestrahlten Diamantpulvers

Die Wiedergewinnung der Temperaturmonitore erwies sich als schwierig, so dass
nicht aus allen Kapsein Temperaturmonitore zur Auswertung zur Verfugung standen.
AuBerdem waren die eingesetzten Pulvermengen z.T. sehr gering und nicht fir eine
Auswertung ausreichend.

Die Aluminiumkapseln wurden zur Gewinnung des Diamantpulvers in einer speziel-
len Trenneinrichtung gedffnet und das Pulver in ein Quarzglas-Markréhrchen von
1 mm Durchmesser, 0,01 mm Wandstérke und 40 mm Lénge Uberfihrt. In diesem
Rohrchen wurden die Pulver jeweils ausgemessen und gegliht. Die Glihungen er-
folgten isochron bei einer Haltezeit von 2 h in einem Muffelofen Labotherm L3/S der
Fa. Nabertherm. Der programmierbare Controller S 27 gestattet die Einhaltung der
GlUhzeit mit £ 1 min und der Temperatur auf + 2 °C.

Far die Experimente RH 5 und RH 6 wurden Glihungen bei Ausheiltemperaturen
Ta im Bereich von 125 °C — 425 °C und fur das Experiment RH 8 im Bereich von
150 °C — 550 °C jeweils in Stufen von 50 K durchgeftihrt. Fur das Experiment RH 7
wurden anfangs gréRere Stufenwerte von 100 K bzw. 75 K und ein breiterer Glihbe-
reich von 100 °C - 650 °C gewahit.

3.3 Bestimmung der Gitterkonstanten

Die Bestimmung der Gitterkonstanten a des Diamantpulvers erfolgt durch Réntgen-
diffraktionsmessungen an einem Standard-Diffraktometer D 5000 (Siemens-Bruker
AXS). Das Diffraktometer arbeitet in ©1-@p-Geometrie mit fester Probenposition.

Der Streuwinkel 20 ergibt sich in dieser Konstruktion aus der Summe des durch die
Position der Probe vorgegebenen Einfallswinkels ©+ und des durch die Detektor-
position bestimmten Winkels @p zu 2@ = 67+ @p. Schlitzblenden am Gobelspiegel
und vor dem Detektor begrenzen den Strahlquerschnitt bzw. die Divergenz der de-
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tektierten Strahlung. Eine Streustrahlblende hinter der Probe dient zur Verringerung
der Untergrund-Streustrahlintensitét.

Somit ergibt sich folgender Strahlengang:

Réhre (Cu-Anode) — Schilitzblende 1 mm (horizontal) — Gébelspiegel/Schlitzblende
1 mm (horizontal) — Probenkapillare (horizontal in den Trager eingesetzt) — Streu-
strahiblende 2 mm — Detektorblende 0.1 mm — Detektor. ,

Durch den gebogenen, direkt an der Réhre angebrachten Gobelspiegel wird die er-
fasste divergente Strahlung aus dem Strichfokus der Rontgenrohre ais Parallelstrahl
auf die Probe gerichtet. Dadurch werden sowohl die Intensitat, als auch das Winkel-
auflésungsvermdgen des Instrumentes verbessert. Weiterhin verringert sich der Feh-
ler in der Reflexlagenbestimmung, der in der Bragg-Brentano-Geometrie (@1 = @p)
bei Abweichung des Probenortes von der Bezugslage (gemeinsame horizontale
Drehachse der beiden @-Kreise) auftritt. Die Messanordnung ist in Abb. 5 schema-
tisch dargestelit.

Eine geeignete Halterung der Probenkapillaren erméglicht auch bei dem erforder-
lichen mehrfachen Probenwechsel eine weitgehend reproduzierbare und hinreichend
genaue Positionierung der Proben.

Vorversuche haben gezeigt, dass die erforderliche hohe Genauigkeit der Gitterkon-
stantenbestimmung nur durch Auswertung der Reflexlagen bei groRem Streuwinkel
zu erreichen ist. Fur die vorliegende, auf eine Réhre mit Cu-Anode ausgelegte An-
ordnung sind fur Diamant mit a ~ 0.357 nm bei einer Wellenlénge von A = 0.154 nm
(Cukx) fur einen maximal erreichbaren Streuwinkel von 2 @nex < 150 °C die Dia-
mantreflexe bis zu (hki) = (400) messbar.

Zur Bestimmung der Gitterkonstanten wurden fur die einzelnen Proben nach jeder
Githung jewsils drei Peaks (400), (311) und (331) bzw. (222) mit hinreichender sta-
tistischer Genauigkeit gemessen.- Bei Winkelschritten von 0,02° waren Messzeiten
von 150 - 300 min fur jede einzelne Probe erforderlich.

Die Peaklagen fir die Cuk.;-Wellenlédnge wurden direkt im Auswerteprogramm EVA
(Siemens) durch eine Fitprozedur bestimmt. Ausgehend von diesen Werten erfolgte
die Berechnung des Gitterparameters a mittels des Auswerteprogrammes METRIC

(Siemens) und die Uberfihrung der Ergebnisdaten in die entsprechenden Origin-
Datenbiatter.

Die Diamantpulver wurden zuné&chst im Ausgangszustand untersucht. Die Ausheil-
behandlungen wurden dann bevorzugt an den Indikatorpulvern durchgefiihrt, die ei-
nen hohen Aa-Effekt im Ausgangszustand aufwiesen. Der hohe Messzeitaufwand fur
eine Messreihe erlaubt nicht, alle wiedergewonnenen Temperaturmonitoren auszu-

messen. Nicht vorbestrahlte Pulver wurden nur fir das Bestrahlungsexperiment RH 6
zum Vergleich mit ausgemessen.

4 Messergebnisse und Bestimmung der Bestrahlungstemperatur

Die im Ausgangszustand und nach isochroner Ausheilung gemessenen Gitterkon-
stanten der Temperaturmonitore aus den Bestrahlungsexperimenten RH 5 — RH 8
sind in den Tabellen 3 — 6 zusammengestelit und in den Abbildungen 6 — 13 veran-
schaulicht,

Grundsatzlich ist bei der Mehrzahl der Experimente der erwartete Trend festzustel-
len, dass die Gitterkonstante im Bereich niedriger Ausheiltemperaturen konstant
bleibt und erst bei hdheren Ausheiltemperaturen geringer wird. Allerdings ist dieser
Trend durch starke Streuungen der Einzelwerte nicht immer zu erkennen. Das gilt
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besonders fur die Temperaturmonitore aus den Bestrahlungsexperimenten RH 5 und
RH 6. Hier ist die Spannweite der Einzelwertstreuungen fir eine Ausheiltemperatur
etwa 0,06 %. Diese Spannweite ist von dhnlicher GréRenordnung wie der bis zu
Ausheiltemperaturen von 500 °C auftretende Messeffekt.

Durch messtechnische Verbesserungen konnte die Einzelwertstreuung fir die Expe-
rimente 7 und 8 etwa um den Faktor 2 reduziert werden, wodurch auch der charakte-
ristische Aa-T-Verlauf klarer sichtbar wird. Die Anfangswerte aller Monitorsatze eines
Experimentes sind innerhalb des typischen Messwertstreubandes identisch.

Die Vorbestrahlung liefert einen Monitorzustand mit deutlich héherem Anfangswert,
wie aus Abb. 8 ersichtlich. Allerdings wird das Ausheilverhalten durch die Vorbestrah-

lung nicht beeinflusst.

Unterschiede im Verhalten der Temperaturmonitore aus unterschiedlichen Bestrah-
lungskapseln eines Bestrahlungsexperimentes kénnen nicht erkannt werden. Des-
halb werden zur Ermittlung der beiden charakteristischen Geraden jeweils alle Mes-
sungen eines Bestrahlungsexperimentes zusammengefasst. Dieses Ergebnis ist far
die Bestrahlungsexperimente RH 5 und RH 8 in den Abbn. 14 und 15 gezeigt. Fur
RH 6 steht jeweils nur ein Monitor mit unterschiedlich vorbehandeltem Pulver zur
Verfugung. Hier ist ein Abfall der Gitterkonstante nicht festzustellen. Flr das Bestrah-
lungsexperiment RH 7 konnten ebenfalls nur 2 Monitore ausgemessen werden. Die
Ausgleichsgeraden sind in Abb. 9 miteingetragen.

Als Schnittpunkt wurden die folgenden Temperaturen bestimmt:

RH5 300 °C
RH6 kein Schnittpunkt
RH7 255 °C
RH 8 325 °C.

5 Diskussion

Das Temperaturmonitoring der Bestrahlungsexperimente RH 5 - RH 8 wird durch 3
experimentelle Gegebenheiten wesentlich beeintréchtigt:

- die geringe Diamantpulvermenge, die jeweils zur Auswertung zur Verfi-
gung steht,

- die mechanische Empfindlichkeit der Probenkapillare, die eine Ausheilung
bei héheren Temperaturen verbietet,

- die unzureichende Messgenauigkeit der Gitterkonstantenbestimmung in
der vorhandenen Messanordnung.

Die Temperaturen aus dem Schnittpunkt der beiden Geraden liegen fir die einzelnen
Bestrahlungsexperimente in einem weiten Temperaturbereich, der von 255 °C im
Targetkanal bis > 400 °C fur das Experiment RH 6 reicht. FOr das Experiment RH 2
wurde in einer langer zurickliegenden Auswertung mit einer vollig anderen Messan-
ordnung 324 °C bestimmt [5].

Wie in Abschnitt 2 ausgefihrt, ist sin Einfluss der Neutronenflussdichte zu beriick-
sichtigen. Die Neutronenflussdichten unterscheiden sich fir die verschiedenen Expe-
rimente und Kapseln. Typische mittlere Werte liegen zwischen 0,185-10'? ecm™?s™ und
0,204-10" ecm™s™ [E > 0,5 MeV] fur die Bestrahlungskapsem 10 und 11 in RH 5 und
zwischen 0,234-10'° cm™s™ und 0,390-10" cm%s™ [E > 0,5 MeV] fir die Bestrah-
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lungskapseln 17 bzw. 21 im Bestrahlungsexperiment RH 8 [12]. Damit ergeben sich
nach Gleichung (2, 2a) Korrekturglieder von 73 — 74 K fur RH 5 oder 59 — 70 K fur
RH 8. Im Bestrahlungsexpenment RH 7 werden wesentlich héhere Neutronenfluss-
dichten von 3,0-10" cm™s™ in coreferner und 5,20-10'? em?s™ in corenaher Position
erreicht. Das entsprechende Korrekturglied liegt dann ZW|schen ca. 25und 30 K. Ein
Einfluss der Neutronenflussdichte auf die Lage der Schnittpunkttemperatur ist fur
RH 7 aber nicht nachzuweisen (Abb. 9).

Unter Beriicksichtigung der Korrekturgleichungen (2, 2a) werden dann Bestrahlungs-
temperaturen von

225-230°C farRH 5
225-230°C furRH®6
255-265°C furRH7

' ermittelt.

RH 6 hat mit ca. 0,15-10'2 em™?s™ die niedrigste Neutronenflussdichte. Die Tempera-
turkorrektur von = 80 K liefert immer noch eine Bestrahlungstemperatur > 320 °C.

Die Bestrahlungskapsein werden sowohl in den Surveillancekanélen als auch in den
Targetkandlen vom eintretenden Reaktorkiihiwasser umstrémt. Das Temperatur-
niveau des Reaktorkiihiwassers liegt zwischen 245,5 °C am Eintritt und 262 °C bei
Austritt. Eine Abschétzung der Bestrahlungstemperatur unter diesen Bedingungen
ergab eine mittlere Bestrahlungstemperatur von (255 + 5) °C.
Bestrahlungstemperaturen weit unter der Eintrittstemperatur des ReaktorkUihiwassers
sind in einer solchen Anordnung nicht mégilich, ebenso wie auch Temperaturen weit
Uber 300 °C bei den gegebenen innigen Kontakt zwischen Kuhiwasserkapselwand
und Kapselbesatz unwahrscheinlich sind.

Somit ist festzustellen, dass das Temperaturmomtormg mit Diamantpuiver nicht den
an ein Bestrahlungsexpenment zu stellenden Anforderungen geniigt. Neben subjek-
tiven Fehlern, die in der Auslegung und Auswertung der Monitore gemacht wurden,
wird dies durch systematische Fehlereinfliisse verursacht. Ein wesentlicher Einfluss
der Neutronenflussdichte ist dabei zu vermuten, der aber nicht mit einer einfachen
Korrektur nach Gleichung (2, 2a) zu beschreiben ist. Die extremen Streuungen, die

der Ermittlung der Korrekturgleichung zugrunde liegen, weisen bereits auf diese kon-
zeptionelle Schwéche hin.

Es ist allerdings zu bezweifeln, ob mit einer verbesserten Kalibrierungsprozedur auch
eine substanzielle Verbesserung der Methode erreicht werden kann. Prinzipiell setzt
die Methode einen singularen Ausheilmechanismus mit einer einheitlichen Aktivie-
rungsenergie voraus. Stattdessen liegen aber der Verringerung der Gitterkonstanten
komplexe Prozesse zugrunde, deren Komplexitat und thermische Aktivierung bereits
von der Art der Strukturschadigung wahrend der Bestrahlung abhangt. Diese wird
ihrerseits wiederum von solchen Parametern wie Neutronenfluenz und -spekirum,
dem y-Strahlenfeld, der Bestrahlungszeit und eben auch der Bestrahlungstemperatur
beeinflusst.

SchlieRlich sei darauf hingewiesen, dass die Schnittpunktiage klar glihzeitabhangig
ist. Zunehmende Glihzeit verringert die Temperatur am Schnittpunkt [10].

Bericksichtigt man frihere Erfahrungen, dass fir das Neutronenflussdichteniveau

der Targetkandle der Korrekturterm verschwindet und dass das Ergebnis von RH 5
infolge der hohen Messweristreuung und des niedrigen Ausheiltemperaturmaximums
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irrelevant ist, so erhailt man Bestrahlungstemperaturen im Bereich von 255 — 265 °C,
die sich in Anbetracht der prinzipiellen Mangel der Methode Uberraschend gut mit
dem abgeschéatzten Temperaturbereich decken.

6 Schlussfolgerungen

Die Bestimmung der Bestrahlungstemperatur im Bestrahlungsexperiment Rheinsberg
Il erfolgte mit Diamantpulver, das vorwiegend vorbestrahlt war. Nach Beendigung
des Bestrahlungsexperimentes wird die Gitterkonstante des Pulvers im Ausgangszu-
stand und nach stufenweiser isochroner Ausheilung gemessen. Der Schnittpunkt
zwischen dem temperaturunabhangigen Verlauf der Gitterkonstante bei niedrigen
Ausgangstemperaturen und einer Ausgleichsgeraden, an den nach Ausheilung bei
hohen Temperaturen gemessenen Werten der Gitterkonstanten, liefert einen Ansatz
zur Definition der Bestrahlungstemperatur.

Das Verfahren ist sehr zeitaufwandig und verlangt hohe Anforderungen an die Ge-
nauigkeit der Gitterkonstantenbestimmung. In einigen Féllen tritt im bertcksichtigten
Temperaturbereich keine Erholung der Gitterkonstanten auf; in anderen Féllen ist die
Streuung der Einzelmessung so groR, dass der Korrelationskoeffizient sehr kiein ist.
Eine vertretbare Schatzung der Schnittpunktlage kann nur tber die Mittelwertbildung
aus allen in den jeweiligen Bestrahlungsexperimenten gemessenen Monitoren ge-
wonnen werden.

Die Schnittpunkte liegen bei Temperaturen, die sich nicht aus den thermischen Be-
dingungen im Bestrahlungsexperiment erkléren lassen. Eine Berlicksichtigung einer
Neutronenfluenzkorrektur beseitigt diese Schwéche nicht.

Die Methode des Temperaturmonitoring mit Diamantpulverindikatoren muss in der far
das Bestrahlungsprogramm Rheinsberg benutzten Ausfilhrung als ungeeignet zur
Bestimmung der Bestrahlungstemperatur eingeschétzt werden. Fir eine solche An-
wendung tritt sowohl ein zu hoher systematischer Fehler als auch eine zu groRe
Streubreite auf.

Bei gut definierten Bestrahlungsbedingungen mit geringer Variationsbreite von Neu-
tronenflussdichte und -spektrum I&sst sich bei sorgfaitiger Kalibrierung mit dem Ver-
fahren méglicherweise ein Monitoring erreichen, das einen geringen Installationsauf-
wand erfordert und das die Bestrahlungstemperatur auch im Falle nicht konstanter
Temperaturverldufe verniinftig charakterisiert. Ein solcher Einsatz erfordert umfang-

reiche Voruntersuchungen.
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Tabelle 1:  Experimente des Bestrahlungsprogrammes Rheinsberg i

Experiment | Einsatzort Bestrahlungs- Effektive Voll- | Effektive Bestrah-
Zeitraum leistungstage | lungszeitin s
S
RH 1 11,12,19,20 |15.7.83-29.2.84 206 1.78 + E7
T |
RH 2 6 19.9.84-6.7.85 268 2.36 + E7
S
RH 3 10, 11, 12 19.9.84-6.7.85 268 2.36 + E7
S
RH 4 10,11, 12 19.8.85-5.3.86 194 1.66 + E7
S
RH 5 10, 11 6.10.87 — 1.6.90 792 6.84 + E7
S ,
RH 6 56,7,8 6.10.87 - 1.6.90 792 6.84 + E7
T .
RH7 6 6.10.87 — 19.8.88 297 2.56 + E7
S
RH 8 9,17,18,21,22 [5.11.89-1.6.90 199 1.72 + E7
Tabelle 2:  Bestlickungsplan der Bestrahlungsexperimente mit Temperaturmoni-
toren und Anzahl der wiedergewonnenen Temperaturmonitore
Experiment Kanal Anzahl der eingesetzten Anzahl der wiedergewon-
Temperaturmonitore nenen Temperaturmonitore
ohne mit ohne mit
Vorbestrahlung Vorbestrahlung
~RH5 BK 10 7 7 4 4
RH 5 BK 11 7 7 7 7
RH 5 BK 12 7 7 - -
RH 6 BK 5 3 3 1 1
RH 6 BK 6 3 3 - -
RH 6 BK7 3 3 1 1
RH 6 BK 8 3 3 - -
RH8 BK9 3 6 3 3
RH 8 BK 17 3 6 3 3
RH 8 BK 18 3 6 1 1
RH 8 BK 21 3 6 3 3
RH 8 BK 22 3 <] 3 3
RH7 TK6 - 8 - 2

BK - Bestrahlungskanal, TK — Targetkanal




Tabelle 3:

Ergebnisse der Messung der Gitterkonstante a aus RH 5

Bestrahlungskanal 10
Kapsel 172 173 175 176
Ta[°C] a [nm] a jnm] a [nm] a[nm]

23 0.35798 0.35816 0.35817 0.35823
125 0.35814 0.35835 0.35808 0.35824
175 0.35806 0.35819 0.35820 0.35843
225 0.35833 0.35801 0.35805 0.35820
275 0.35807 0.35822 0.35811 0.35816
325 0.35814 0.35813 0.35804 0.35807
375 0.35790 0.35815 0.35789 0.35785
425 0.35811 0.35803 0.35819 0.35815
525 0.35789 - 0.35777 0.35803

Bestrahlungskanal 11

Kapsel | - 1567 158 169 160 161 162 163

Ta[°C] | a[nm] a [nm] a [nm] a [nm] a [nm} a [nm] a [nm]
23 0.35806 | 0.35805 | 0.35805 | 0.35822 | 0.35814 [ 0.35825 | 0.35823
125 | 0.35818 | 0.35837 | 0.35840 | 0.35825 | 0.35807 | 0.35817 | 0.35822
175 1 0.35819 | 0.35828 | 0.35814 | 0.35812 | 0.35813 | 0.35805 | 0.35825
225 | 0.35808 | 0.35829 | 0.35793 | 0.35824 | 0.35816 | 0.35807 | 0.35808
275 1 0.35812 | 0.35825 | 0.35821 | 0.35808 | 0.35831 | 0.35818 | 0.35818
325 | 0.35802 | 0.35796 | 0.35805 | 0.35822 | 0.35817 | 0.35832 | 0.35810
375 | 0.35819 | 0.35835 | 0.35823 | 0.35817 | 0.35791 | 0.35811 | 0.35829
425 | 0.35806 | 0.35832 | 0.35833 | 0.35811 | 0.35823 | 0.35806 | 0.35810
525 | 0.35772 - - - - - -

a - Gitterkonstante, To - Glithternperatur




Tabelle 4: Ergebnisse der Messung der Gitterkonstanten a aus RH 6
Bestrahlungskanal 5 Bestrahlungskanal 7
ny v nv v
Kapsel 29 29 17 17
Ta [°C] a jnm] a [nm] a [nm] a [nm]
23 0.35656 0.35820 0.35645 0.35807
125 0.35657 0.35827 0.35663 0.35827
175 0.35757 0.35829 0.35639 0.356822
225 0.35657 0.35825 0.35643 0.35832
275 0.35657 0.35820 0.35656 0.35835
325 0.35651 0.35818 0.35643 0.356821
375 0.35673 0.35821 0.35668 0.35839
425 0.35668 0.35816 0.35662 0.35835

a - Gitterkonstante, T4 - Glithtemperatur, nv - nicht vorbestrahites Diamantpulver,
v - vorbestrahites Diamantpulver

Tabelle 5: Ergebnisse der Messung der Gitterkonstante a aus RH 8

Bestrahlungskanal 21 Bestrahlungskanal 22
Kapsel 71 75 59 84 78 82
Ta[°C] a [nm] a [nm] a [nm] a [nm] a [nm] a [nm]
23 0.35921 | 0.35921 | 0.35925 | 0.35921 | 0.35921 | 0.35925
150 0.35929 | 0.35919 | 0.35919 | 0.35928 | 0.35914 | 0.35924 |
200 0.35920 | 0.35916 | 0.35921 | 0.35922 | 0.35928 | 0.35918 |
250 0.35931 | 0.35910 | 0.35918 | 0.35923 | 0.35927 | 0.35910 |
300 0.35921 | 0.35912 | 0.35911 | 0.35920 | 0.35916 | 0.35916
350 0.35918 | 0.35907 | 0.35909 | 0.35921 | 0.35918 | 0.35913
400 0.35903 | 0.35898 | 0.35898 | 0.35900 | 0.35896 | 0.35897
450 0.35882 | 0.35882 | 0.35880 | 0.35879 | 0.35881 | 0.35878
500 0.35873 | 0.356873 | 0.35867 | 0.35866 | 0.35869 | 0.35867
550 0.35852 | 0.35853 | 0.35849 | 0.35850 | 0.35850 | 0.35853 |
Bestrah- 9 17 18
lungskanal 7 7 7
Kapsel 46 41 37 47 56 51 64
Ta°C afnm] | ajnm] | ajnm} | a[om] | afnm] | afnm] | a[nm]
23 0.35916 | 0.35923 | 0.35920 | 0.35912 | 0.35916 | 0.35926 | 0.35931
150 0.35922 | 0.35917 | 0.35929 | 0.35914 | 0.35914 | 0.35915 | 0.35942
200 0.35923 | 0.35916 | 0.35928 | 0.35917 | 0.35919 - 0.35927
250 0.35919 | 0.35914 | 0.35930 | 0.35916 | 0.35907 | 0.35920 | 0.35924
300 - 0.35917 | 0.35924 | 0.35917 | 0.35924 | 0.35920 | 0.35923 |
350 0.35906 | 0.35902 | 0.35912 | 0.35915 | 0.35923 | 0.35912 | 0.35913
400 0.35911 | 0.35899 | 0.35902 | 0.35897 | 0.35894 | 0.35880 | 0.35902
450 0.35880 | 0.35882 | 0.35890 | 0.35880 | 0.35877 | 0.35880 | 0.35881
500 0.35863 | 0.35867 | 0.35865 | 0.35862 | 0.35866 | 0.35870 | 0.35868
550 0.35847 | 0.35853 | 0.35849 | 0.35849 | 0.35850 | 0.35860 | 0.35850

a - Gitterkonsiante, T~ Glithtemperatur



Tabelle 6: Ergebnisse der Messung der Gitterkonstante a aus RH 7

Targetkanal 6
Position 2. Etage corefern 3. Etage corenah
Ta[°C] a [nm]. a [nm]

23 0.358440 0.358190
100 0.358395 0.358329
200 0.358509 | 0.358263
275 0.358187 0.358034
350 0.358227 0.358093
450 0.358148 0.357968
500 0.358010 0.357880
550 0.357885 0.357790
600 0.357754 ~_0.357691
650 0.357702 0.357374

a - Gitterkonstante, To - Glithtemperatur
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‘Abb. 1: Relative Volumenénderung Av/v, = 3 Aala, von n-bestrahltem

Diamantpulver in Abhangigkeit von der Glihtemperatur [5]
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Abb. 3: Bestrahlungspositionen im WWER-2 Rheinsberg
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Abb. 5: Strahlengang beim Réntgendiffraktometer
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Abb. 11: Gitterkonstante a (oben) und Anderung der Gitterkonstanten Aa (unten) in
Abhangigkeit von der Ausheiltemperatur fir das Experiment RH 8/
BK 17 und 18
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Abb. 13: Gitterkonstante a (oben) und Anderung der Gitterkonstanten Aa (unten) in
Abhangigkeit von der Ausheiltemperatur fOr das Experiment RH 8 / BK 22
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