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Inhaltsangabe

Diese Arbeit beschreibt die Verwendung von Strahlungstransportprogrammen
und Rechenmethoden, die entwickelt wurden um eine Vielzahl sicherheitstech-
nisch relevanter nuklearer Parameter des Target-Moderator-Reflektor Systems
der Européischen Spallationsneutronenquelle (ESS) zu bestimmen. In Anbetracht
der hohen Protonenstrahlleistung von 5 MW dieser fortschrittlichen Spallations-
neutronenquelle und der Tatsache, dafl {iber die gesamte Betriebszeit von 30
Jahren das Targetmaterial nicht ausgetauscht werden soll, wurde eine sorgfalti-
ge Bestimmung der entstehenden radioaktiven Nuklide insbesondere im Target-
material Quecksilber vorgenommen. Wesentliche Ergebnisse der Arbeit sind die
Untersuchung der Radioaktivitit, der Nachwérmeleistung und der Energiedepo-
sition im Target und in targetnahen Bereichen ebenso wie im Reflektor und in
der Abschirmung. Die verwendeten 3-dimensionale Monte-Carlo Methoden und
die nuklearen Daten werden ausfiihrlich diskutiert. Alle Ergebnisse beziehen sich
auf eine Protonenstrahlenergie von 1334 MeV und auf eine Strahlleistung von 5
MW. Diese Arbeit wurde teilweise unterstiitzt durch das HINDAS Projekt im
EU-FP 5, FIKW-CT-2000-01031.

Abstract

This thesis describes a calculational program on radiation transport and neutro-
nics, which has been carried out to study and investigate the various aspects on
nuclear safety parameters of the target-moderator-reflector system of the Euro-
pean Spallation Source (ESS). Due to the high power (5 MW) of the advanced
neutron spallation source ESS and due to the fact that the target material mer-
cury will not be changed during the operation time of 30 years careful examina-
tions of the long-lived radioactive nuclides has been done. The main results are
the magnitude of the radiation environment within and near the target, heating
of components including moderator systems, the induced radioactivity and after-
heat and the radiation damage in the target material, in structures and other near
target components as well as inside the reflector and shield. The 3-dimensional
Monte Carlo calculational approach and the used nuclear data are described in
detail. All investigations are based on a proton beam energy of 1334 MeV and an
average beam power of 5 MW. This work was partly supported by the HINDAS
Project, EU-FP 5, FIKW-CT-2000-01031.



Resumé

Cette these décrit un programme de transport de radiation et des méthodes
d’évaluation développées en vue de déterminer une multiplicité, dans la sécurité
technique des parametres nucléaires significatifs du systeme Modérateur-Réflec-
teur cible appartenant a la source européenne de Spallation-neutron, appelée ESS.
En considération de 5 MW d’ émission des protons dans une source de spalla-
tion neutron (ESS) avancée et en tenant compte du fait que pendant toute une
période totale de 30 années d’ utilisation du matériel-cible sans un seul rempla-
cement de ce matériel, il sera posé la question de déterminer minicieusement la
quantité du nuclide radioactif qui en résulte, particulierement dans la station cible
de mercure. Les principaux résultats de ce travail résident dans la recherche de
la radioactivité, de la chaleur et de I’ énergie déposée dans la station cible et son
environement, et aussi bien dans le réflecteur que dans le blindage. La méthode
tridimensionelle de Monte-Carlo utilisée ainsi que les données nucléaires seront
I’objet d’une discussion approfondie. Tous les résultats se rattachent sur I’ énergie
degagée par le rayonement des protons de 1334 MeV et sur une puissance ray-
onnée de 5 MW. Ce travail a été en partie supporté par le project HINDAS du
EU-FP 5, FIKW-CT-2000-01031.

Ich versichere, daf} ich die Arbeit selbstédndig verfa3t und
keine anderen als die angegebenen Quellen und Hilfsmittel benutzt,
sowie Zitate kenntlich gemacht habe.

Jiilich, 25. Mérz 2004
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Kapitel 1

Einleitung und Zielsetzung

Seit einigen Jahrzehnten beschéftigen sich Studien in mehreren Léndern Euro-
pas [1, 2, 3, 4, 5], Nordamerikas [6, 7, 8, 9, 10, 11] und in Japan [12, 13] mit
der Konzeption von Neutronenquellen, die nicht auf dem in den heutigen For-
schungsreaktoren genutzten Prinzip der Kernspaltung sondern auf der Spallation
schwerer Kerne beruhen. Dies hat mehrere Griinde: Zum einen bieten Spalla-
tionsneutronenquellen, bei denen Protonen in Teilchenbeschleunigern auf Ener-
gien zwischen einigen hundert MeV bis zu einigen GeV gebracht werden und
dann auf Atomkerne hoher Massen (iiblicherweise Schwermetalle) treffen, den
Vorteil, dafl der Neutronenfluf bereits durch den Protonenstrahl gepulst werden
kann und der Einsatz von Choppern, wie er beim kontinuierlichen Neutronenflufl
eines Reaktors notwendig ist, entfillt, zum anderen gibt es in keinem Anlagen-
teil einer Spallationsneutronenquelle eine sich selbst erhaltende Kettenreaktion.
Auch Kernbrennstoffe im Sinne des Atomgesetzes werden nicht verwendet. Die-
ser Umstand verleiht Anlagen dieser Art eine hohe inhérente Sicherheit, da die
Kritikalitatssicherheit a priori gegeben ist. Ein weiterer Beitrag zur inhé&renten Si-
cherheit ist die Tatsache, dafl die Neutronenproduktion jederzeit durch einfaches
Abschalten des Protonenstrahls am Beschleuniger unterbrochen werden kann.

Welchen Einflufl aber hat die Auswahl von im Hinblick auf den Neutronen-
flusses “optimierter Systemkomponenten® auf die Aktivierung von Target und
Anlagenteilen? Die zu erwartenden Nuklidvektoren sind aufgrund fehlender Be-
triebserfahrung noch weitgehend unbekannt, was die Planung der Mafinahmen
des Strahlenschutzes zum Beispiel fiir Wartungs- und Instandhaltungsarbeiten
erschwert. Auch die Handhabung ausgebauter Komponenten héngt wesentlich
von ihrer Aktivitat, Art und Energie der radioaktiven Strahlung ab, die wieder-
um Grundlage fiir die Abschétzung der zu erwartenden Dosisleistung ist.

Welche Nuklide bestimmen das Abklingverhalten aktivierter Komponenten?
Aktivitdt und Art der Strahlung sowie die Nachwarmeentwicklung bestimmen
mafgeblich die notwendige Zwischen- bzw. Endlagerung. Nicht unerheblich ist
ebenfalls die Frage der Hohe und rdumlichen Verteilung der durch die Strahlen-
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG UND ZIELSETZUNG

felder in der Anlage deponierten Energie. Sie ist unabdingbare Voraussetzung fiir
die Beurteilung der thermischen Belastung sicherheitskritischer Bauteile, die Di-
mensionierung der notwendigen Kiihlung und ist Eingangsgréfie in Storfall- und
Konsequenzanalysen.

Moderne drei-dimensionale Monte Carlo Teilchentransportverfahren und Wech-
selwirkungsmodelle mit Materie in komplexen Geometrie- und Materialsystemen
in Verbindung mit aus der Reaktorphysik und Fusionstechnologie gut bekannten
und validierten Wirkungsquerschnittsdaten geben wertvolle Hilfen in der Beant-
wortung der Fragen fiir eine Vielzahl zu bestimmender Parameter an nuklearen
Systemen. Die Ergebnisse dieser Simulationen bestimmen dabei weitgehend die
sicherheits- und ingenieurtechnische Auslegung eines nuklearen Systems mit Spal-
lation.

Ziel der Arbeit ist es, die Radioaktivitéit, die Energiedeposition und die Ma-
terialschddigung der Komponenten des Target-Moderator-Reflektor (TMR) Sy-
stems der projektierten 5 MW “Européischen Spallationsneutronenquelle (ESS)*
zu studieren und damit fiir die sicherheitstechnische Auslegung die entsprechen-
den nuklearen Parameter zur Verfiigung zu stellen.

Kapitel 2 der vorliegenden Arbeit gibt zunéchst eine Einfithrung in die grund-
legenden Komponenten einer Spallationsneutronenquelle und deren Funktions-
weise am Beispiel der in den letzten Jahren projektierten ESS. Kapitel 3 be-
schreibt die Physik des Spallationsprozesses und seine Modellierung in den fiir
die verschiedenen Fragestellungen benutzten Monte-Carlo-Codes. Kapitel 4 geht
auf die Rechenverfahren ein, mit denen aus den Ergebnissen der Monte Carlo
Simulationen ingenieurméflige Parameter wie Aktivierung, Wéarmeleistung und
Materialschadigung gewonnen werden. Die Umsetzung der technischen Anlagen-
beschreibung in eine fiir Monte Carlo Simulationen nutzbare Geometrie wird in
Kapitel 5 dargestellt. Produktion und Abklingverhalten radioaktiver Nuklide in
den verschiedenen Zonen und Materialien werden in Kapitel 6 ausfiihrlich disku-
tiert, Kapitel 7 beschéftigt sich mit der von den Strahlenfeldern im Strukturma-
terial deponierten Energie.

Die durch atomare Displacements, Wasserstoff- und Heliumproduktion zu er-
wartenden sicherheitstechnischen Auswirkungen werden in Kapitel 8 dargestellt.
Kapitel 9 zeigt Vergleiche der in den vorangegangenen Kapiteln bestimmten Pa-
rameter mit denen anderer, schon im Bau befindlicher Spallationsquellen, Kapitel
10 gibt einen zusammenfassenden Uberblick der erzielten Ergebnisse sowie Anre-
gungen zu weiterer wissenschaftlicher Arbeit an Problemen, die im Rahmen dieser
Arbeit nicht abschliessend gekldart werden konnten oder benachbarte Disziplinen
beriihren.



Kapitel 2

Konzeptionelle Grundziige der
Européiischen
Spallationsneutronenquelle ESS

Schon seit {iber einem Jahrzehnt ist man sich bewufit dariiber, dafl der zukiinftige
Bedarf an Neutronen fiir Forschungszwecke nicht mehr allein durch Forschungsre-
aktoren zu decken sein wird. Dies gilt nicht nur im Hinblick auf die zur Verfiigung
stehende Anzahl von Experimentierpliatzen, sondern insbesondere auch was die
nutzbaren Fliisse und Intensitdten betrifft.

Immer mehr naturwissenschaftliche Disziplinen wie zum Beispiel die Festkor-
perphysik, Biologie und Medizin, Chemie, aber auch die Ingenieurwissenschaften
entdecken in den letzten Jahren zunehmend breitere Anwendungsgebiete der Neu-
tronenstreuung.

Um diesem Umstand und dem daraus resultierenden steigenden Bedarf Rech-
nung zu tragen und nicht zuletzt um Europa weiterhin auf dem Gebiet der Neutro-
nenstreuung eine Spitzenposition zu sichern, initiierte die ESF (European Science
Foundation) im Jahre 1994 eine Studie, die die Perspektiven der Neutronenstreu-
ung mit bestehenden Moglichkeiten fiir zukiinftigen Quellen aufzeigen sollte [14].

Die derzeit im Bau befindlichen Spallationsneutronenquellen in den USA
(SNS) [49] und in Japan (J-PARC) [50] orientieren sich eng an dem 1996 vor-
gelegten Konzept der européischen Spallationsneutronenquelle ESS (European
Spallation Source) [15].

Im Gegensatz zu Reaktoren, die Neutronen iiber Kernspaltungsreaktionen
freisetzen, bei denen spaltbarer Kernbrennstoff benétigt wird, ist dies bei Spal-
lationsquellen nicht erforderlich. Vielmehr kann eine Spallationsquelle jederzeit
gefahrlos abgeschaltet werden, da es keine sich selbst erhaltende Kettenreaktion
gibt. Ein weiterer Vorteil gegeniiber Forschungsreaktoren ist die Moglichkeit, di-
rekt einen gepulsten Neutronenstrom zur Verfiigung stellen zu kénnen und nicht
darauf angewiesen zu sein, einen kontinuierlichen Neutronenstrahl {iber einen
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4 GRUNDZUGE DER ESS

Chopper zu pulsen, wobei ein erheblicher Anteil an Neutronen verloren gehen
wiirde.

Folgendes Funktionsprinzip liegt der ESS zugrunde:

In einem Linearbeschleuniger werden H~ Ionen auf eine kinetische Energie von
1334 MeV beschleunigt und in einen Kompressorring eingefidelt. Am Eingang
dieses Kompressorrings streift das H~ Ion an einer sogenannten “Stripping Fo-
lie* seine beiden Elektronen ab. Sobald der Kompressorring gefiillt ist, werden
die Protonen extrahiert und durch die Protonenbeamline zur Kurzpuls-Target-
station (SPTS) geleitet. Die Pulsldnge des Protonenstrahls betréigt hier 1.4 us,
die Pulsfrequenz 50 Hz und die Energie pro Puls 100 kJ.

In demselben Linearbeschleuniger kénnen auch H' Ionen beschleunigt werden,
die dann unter Umgehung des Kompressorrings direkt auf die Langpuls-Target-
station (LPTS) geleitet werden. Hierbei betriagt die Pulslange 2.0 ms, die Pulsfre-
quenz 10 Hz und die Energie pro Puls 300 kJ. Beiden Targetstationen gemeinsam
ist eine mittlere Stromstéirke des Protonenstrahls von 3.75 mA und daraus resul-
tierend eine mittlere Strahlleistung von 5 MW. Die beim Spallationsprozefl im
Target freiwerdenden Neutronen gelangen zu den vom Reflektor (DyO-gekiihltes
Blei) umgebenen Moderatoren, wo sie auf die vom jeweiligen Nutzer gewiinschten
Eigenschaften moderiert werden. Als Moderatormaterial kommen neben Wasser,
Wassereis bei versch. Temperaturen auch fliissiger Wasserstoff, festes Methan,
Methanhydrat, Mesitylen und andere innovative, z.T. noch in der Erprobung be-
findliche Verbindungen in Betracht. Vom Moderator aus gelangen die Neutronen
dann iiber entsprechende Neutronenleiter, die durch Strahlrohrverschliisse (sog.
Shutter) einzeln verschlossen werden konnen, zu den Experimentierplitzen, wo
sie den Nutzern dann fiir Experimente zur Verfiigung stehen.

Abb. 2.1 zeigt den prinzipiellen Aufbau einer kurzgepulsten Spallationsneu-
tronenquelle mit ihren wesentlichen Anlagenteilen. Abb. 2.2 gibt einen Uberblick
iiber die Anordnung der einzelnen Anlagenteile auf dem Betriebsgeldnde der ESS
nach derzeitigem Referenzentwurf [15]. Bei der Wahl des Targetmaterials ent-
schied man sich fiir das Fliissigmetall Quecksilber, welches den Vorteil bietet,
dass es Targetmaterial und Kiihlmittel zugleich ist, da es in einem kontinuierli-
chen Strom durch das Target und von dort aus zu einem Warmetauscher gepumpt
werden kann. Diesen Vorteil bieten neben Fliissigmetallen zwar auch einige eu-
tektische Legierungen, die einen Schmelzpunkt haben, der zum Teil knapp iiber
Raumtemperatur liegt, jedoch miiite dann aufwendig sichergestellt werden, dafl
die Temperatur des Targetmaterials iiberall und zu jedem Zeitpunkt iiber dem
Schmelzpunkt liegt und damit eine Warmeabfuhr gewéhrleistet ist. Bei Festme-
talltargets muf} die Kiihlung durch Kiihlmittelkanéle im Target realisiert werden,
was die “effektive Dichte“ des Targets verdndert, d.h. in der Regel verringert. Dies
bringt naturgemif eine Verdnderung der neutronenphysikalischen Eigenschaften
mit sich, die sich zumeist negativ auf die Neutronenausbeute auswirkt. Tab. 2.1
zeigt die physikalischen Eigenschaften einiger ausgesuchter Targetmaterialien im
Vergleich. Auffallend ist der hohe Absorptionsquerschnitt des Quecksilbers fiir
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Abbildung 2.1: Prinzipieller Aufbau einer kurzgepulsten Spallationsneutronen-
quelle mit Beschleuniger, Kompressorring und Targetstation.
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Abbildung 2.2: Ubersichtsplan der Européischen Spallationsneutronenquelle mit
Beschleuniger, Kompressorring und 'Targetstationen sowie Hilfs- und Neben-
gebauden.

thermische Neutronen. Dies ist fiir das Target einer Spallationsneutronenquelle
durchaus positiv, da so die Neutronen gezielt im Moderator auf thermische Ener-
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gien gebracht werden kéonnen und kein unkontrollierter thermischer Flufl aus dem
Target das Spektrum beeinflusst.

| Ta | W | Hg | Pb | Bi [Pb-Bi

Atomare Masse [g/mol] 180.95[183.84| 200.6 {207.2|209.0| 208.2
Dichte bei 20° C 16.6 | 19.3 |13.55|11.35|10.07| 10.57
Schmelzpunkt [° C] 3000 | 3410 |-38.87|327.5|271.3| 125
Siedepunkt [* C] 5425 | 5700 |356.6 | 1740|1560 | 1670

spez. Wirmekapazitit [J/gK]| 0.14 | 0.13 | 0.12 | 0.14 | 0.15 | 0.146
Absorptionsquerschnitt fiir 22 18.5 | 389 |0.17]0.034| 0.11

thermische Neutronen [barn]

Tabelle 2.1: Physikalische Eigenschaften einiger Targetmaterialien.

Fiir die beiden Targetstationen werden in Tab. 2.2 die wesentlichen Leistungs-
daten vorgestellt.

SPTS | LPTS

Protonenstrahlparameter am ESS Target
Teilchenart Protonen
kinetische Energie 1334 MeV
Strahlquerschnitt elliptisch, 6 x20cm?
Stromstirke 3.75 mA
Strahlleistung 5 MW
Puls Frequenz 50 Hz 16 2/3 Hz
Pulslénge 1.4 us 2 ms

favorisierte Target-Parameter

Targetmaterial Quecksilber
Target-Typ Fliissigmetall
Targetcontainer martensitischer oder austenitischer Stahl
Moderatoren H>0 bei Raumtemperatur
4 an jedem Target fliissiges Ho bei 20 K
Reflektor DyO-gekiihltes Pb

angestrebter thermischer Neutronenflufl
mittlerer therm. Neutronenflufl
in jedem Moderator bei 5 MW 3.1-10" n/(cm?s)
therm. Spitzenfluf} 1.3-10'" n/(cm?s)| 1-10' n/(cm?s)
Abklingkonstante der Flufidichte 150 ps

Tabelle 2.2: Wesentliche Leistungsdaten im aktuellen Referenzentwurf der ESS

(aus [53]).



Kapitel 3

Die Teilchenproduktions- und
transportmodelle fiir die
Simulation der nuklearen
Parameter der ESS

3.1 Physikalische Grundlagen

Mit dem Begriff der Spallation (engl. to spall = zertriimmern) beschreibt man in
der Kernphysik den Effekt der auftritt, wenn Hadronen mit einer Energie zwi-
schen 100 MeV bis mehreren GeV auf einen Atomkern treffen. Wéhrend bei der
Kernspaltung der Atomkern in 2 (seltener 3) Fragmente zerbricht und lediglich
2 bis 3 Neutronen freigesetzt werden, konnen bei der Wechselwirkung von GeV
Hadronen mit schweren Atomkernen (z.B. Hg, Pb, Bi) im Mittel zwischen 20 und
30 Neutronen entstehen. Ein auf den Atomkern treffendes Primérteilchen kann
einerseits Stofle mit einzelnen Nukleonen ausfiihren, die dann ihrerseits wiederum
innerhalb des Kerns mit anderen Nukleonen wechselwirken kénnen. So kann sich
innerhalb des Kerns eine intranukleare Kaskade (INC) ausbilden.

Ist die mittlere freie Weglédnge der wechselwirkenden Nukleonen grofler als der
Weg des Nukleons zum Rand des Kerns, so kann es den Kern verlassen und mit
weiteren Kernen der umgebenden Materie wechselwirken. Es entsteht eine Inter-
nukleare Kaskade.

Als Ergebnis der intranuklearen Kaskade verbleibt ein hochangeregter Restkern,
der in seinen energetischen Grundzustand iibergeht, indem einzelne Nukleonen
wie Protonen und vor allem Neutronen oder seltener kleinere Kernfragmente (d,
t, 3He, a) abgedampft werden, man spricht hier von einer Verdampfung (Evapo-
ration). Ist dies energetisch nicht mehr méglich, wird die verbleibende Energiedif-
ferenz bis zum Grundzustand in Form von Gammastrahlung emittiert. Wahrend
die Internukleare Kaskade stark in Richtung der einfallenden Primérteilchen aus-

7
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gerichtet ist, sind die aus der Verdampfung erzeugten Teilchen isotrop verteilt.
Das Prinzip des Spallationsprozesses wird schematisch in Abb. 3.1 dargestellt.

JL Incident Proton Beam

Pre-Evaporation

[ HIGH-ENERGY-FISSION Je——

Atomic Processes
— Tonization
— Coulomb Scattering

Evaporation
Processes

Intra-Nuclear
Cascade
~10 sec

Inter-Nuclear
Cascade

m-Meson n, p, T-Mesons
Decay High Energy Particles

nO—Decay m°-Decay WN UCLEAR REACTIONS
l l n, p, d, t, 0Ly

Photons u*-Mesons, V , V Low Energy Particles

Abbildung 3.1: Schematischer Ablauf und Aufteilung des Spallationsprozesses so-
wie der dabei emittierten Teilchen.

3.2 Das HERMES System

Das Programmpaket HERMES (High Energy Radiation Monte Carlo Elaborate
System) [16, 17], dessen Komponenten und Aufbau nachstehend in Abb. 3.2 dar-
gestellt sind, ist Kernstiick der in dieser Arbeit durchgefiihrten Berechnungen.
Es besteht aus mehreren Einzelmodellen, die {iber sogenannte “Submission files“
Daten untereinander austauschen konnen und sich so gegenseitig ergénzen. Die
Modelle und Module werden im folgenden beschrieben.

3.2.1 Das HETC Modell fiir Energien > 20 MeV

Im HETC-Modul (High Energy Transport Code) [18, 19] werden die hochenerge-
tischen Prozesse aus der intra- und internuklearen Kaskade sowie der Verdamp-
fung behandelt. Neben dem Transport von n, p, d, t, *He, a, 7% und p* wird
auch der durch Ionisationsprozesse geladener Teilchen hervorgerufene Energiever-
lust und die damit verbundene lokale Energiedeposition bestimmt. Ferner bietet
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The structure of HERMES

Particle Data Flow Program Derector Dala Flow

| hadrons,e &y 5/06‘
- Source particle generator
wry »-| XSECTION
N, TE, pt -
o wewe  VMETC il s
o . pn, 7t transport in medium
n, 7°, residuals energy range detector -
data
Y /44
hadrons :
hadron transport with detector
hadrons,e  +, y | DUAL PARTON data
residuals enhanced INC
WOBSECG detector oo
n, 'y transport data o %
S
S
N
— ] /I/[WP detector §
n, e & fansport data v §
8
N
8
X
detector _
data
Shidlny
SN - Trangport @, (E, Pe)
CASL
571775/- detector
final analysis and graphic data
DAWET )
— | residuals
radioactvy distribution

Abbildung 3.2: Struktur des HERMES Systemes mit seinen physikalischen Mo-
dulen sowie der Datenflisse.

ein im HETC implementierter Detektor die Moglichkeit, die aus dem Dresner-
Verdampfungsmodell [20] entstehenden Kernfragmente und Restkerne (residual
nuclei) zu bestimmen, die im gesamten Bereich von A=1 bis Agg¢e liegen konnen.

3.2.2 Das MORSE Modell fiir n, v Energien < 20 MeV

Der Neutronen- und Gammatransport fiir Energien < 20 MeV erfolgt mit dem
im HERMES Paket implementierten Programm MORSE (Multigroup Oak Ridge
Stochastic Experiment) [23]. Die obere Grenzenergie, unterhalb derer Neutronen
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vom Programm HETC an MORSE iibergeben werden, ist bibliothekenabhéngig
und liegt iiblicherweise im Bereich zwischen 14 und 20 MeV. Neben der Moglich-
keit der Ubernahme und Weiterverarbeitung von Daten aus anderen Programmen
des HERMES-Pakets iiber HERMES-submission-files ist es auch moglich, MOR-
SE mit einer selbstdefinierten Neutronen- und/oder Gammaquelle zu starten. Die
im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Bibliotheken haben eine obere Grenzener-
gie von 14.9 MeV (EPR-library [38]) bzw. 20 MeV (MatXS-11-library [34]).

Der grundlegende Unterschied des MORSE Modells zum HETC ist, dal hier
statt eines analogen Monte-Carlo-Programms, dem physikalische Modelle zugrun-
de liegen, energie- und materialabhéngige Gruppenwirkungsquerschnitte verwen-
det werden. Diese sind zwar aus der Reaktorphysik weitgehend bekannt, jedoch
schrinkt die Bibliothek den Nutzer insofern ein, als jeweils nur die in der Biblio-
thek vorhandenen Materialien benutzt werden konnen, was zuweilen dazu fithren
kann, dafl der Anwender in der Modellierung der zu untersuchenden Fragestellung
Kompromisse eingehen mufl. Entweder mufl dann auf andere Bibliotheken ausge-
wichen werden, die unter Umsténden wiederum andere benétigte Eigenschaften
wie den gekoppelten n- v -Transport nicht beherrschen, oder die Materialzusam-
mensetzung mufl durch die Wahl geeigneter Ersatzmaterialien gedndert werden.

3.2.3 Das NDEM —“De-excitation*“ Modell

Wie in Kap. 3.1 schon beschrieben, konnen hochangeregte Restkerne Nukleonen
abdampfen und damit ihre Anregungsenergie verringern. Die mittlere Bindungs-
energie pro Nukleon wird dabei mit 7 MeV angenommen. Bei Anregungsenergien
unterhalb von 7 MeV ist es also energetisch nicht mehr moglich, ein Nukleon
zu emmittieren. Die verbleibende Anregungsenergie des Kerns wird dann iiber
~v-Emission abgebaut, bis der Kern seinen Grundzustand erreicht hat. Mit dem
Programm NDEM (Nucleus De-Excitation Modul) wird diese Photonenproduk-
tion der angeregten Restkerne simuliert und kann dann als y-Quelle an das EGS
Modul iibergeben werden.

3.2.4 Das EGS Modell fiir elektromagnetische Schauer

Mit dem EGS-Programm (Electron Gamma Shower Code) [24, 25, 26] wird die Si-
mulation des Elektron-/Positron- und Photonentransports realisiert. Beriicksich-
tigt werden die Einfliisse von Bremsstrahlung, Comptonstreuung, Paarbildung /
Annihilation und Rayleighstreuung. Die in diesem Programm behandelten Teil-
chen konnen verschiedener Herkunft sein:

e aus (n,y)-Reaktionen (MORSE), ihre Energie liegt aufgrund des Massen-
defekts (s. Kap. 4) materialabhéngig zwischen 1 und 10 MeV,

e aus angeregten Restkernen (NDEM), ihre Energie liegt unterhalb von ca. 10
MeV, da die mittlere Bindungsenergie im HETC mit 7 MeV angenommen
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wird und Anregungsenergien oberhalb von 7 MeV noch durch Nukleone-
nemission abgebaut werden konnen, so dafl Photonen hauptséichlich zum
Abbau der Restanregungsenergie unterhalb dieser 7 MeV emittiert werden
und

e aus dem Zerfall von 7 (HETC), ihre Energie ist mit im Mittel 70 MeV
deutlich hoher als die der anderen Photonen, da hier zusétzlich zur kineti-
schen Energie auch die gesamte Ruhemasse des zerfallenden 7% (135 MeV)
in Photonenenergie umgesetzt wird.

Die hierfiir benotigten Wirkungsquerschnitte sind fiir alle Elemente von 7 =
1 bis 100 verfiighar. Uber ein Pre-Prozessorsystem (PEGS) konnen die fiir die
jeweilige Fragestellung benotigten Daten sowohl fiir Elemente selbst als auch fiir
beliebige Molekiile oder sonstige Verbindungen / Kombinationen der Elemente
in einem DATA-file erzeugt werden.

3.3 Das MCNPX Teilchentransportsystem von
Los Alamos

Das MCNPX-System [27] aus Los Alamos besteht dhnlich wie HERMES aus
mehreren Modulen, die jedoch enger miteinander verkniipft sind. Der Transport
hochenergetischer Teilchen ist Aufgabe des Programms LAHET (Los Alamos
High Energy Transport Code). Dies ist eine Weiterentwicklung und Implemen-
tierung des HETC in Los Alamos. Fiir die Beschreibung der Spallation stehen
neben dem Bertini-Modell [28; 29] im Original HETC ebenso die Modelle ISA-
BEL [30, 31] oder CEM [32] zur Verfiigung. Der niederenergetische Transport
von Neutronen und Photonen wird im MCNPX System durch das implemen-
tierte MCNP [33] realisiert. Wéhrend in MORSE wie bereits beschrieben die
Daten in den Wirkungsquerschnittsbibliotheken in Gruppenstrukturen vorliegen,
verwendet MCNP sog. Punktdaten, die nicht an feste Energiegruppen gebunden
sind. Der Nutzer ist damit frei in der Wahl, welche Energiebereiche er wie fein
auflosen mochte. Insbesondere im Bereich von Resonanzen ist dieses Verfahren
unter Umstédnden problemunabhéngiger als die Mittelung von Querschnittsdaten
iiber die Gruppenbreite.



Kapitel 4

Ingenieurwissenschaftliche
Methoden zur Evaluierung
nuklearer Parameter

4.1 Methoden zur Berechnung der Radioakti-
vitidt und Zerfallswiarme

Die beiden Effekte der spallationsinduzierten und neutroneninduzierten Aktivie-
rung unterscheiden sich sehr stark im Ort ihres Auftretens und in der Bandbreite
der entstehenden Nuklide. Wahrend die Produktionsraten der als direkte Spalla-
tionsprodukte entstehenden Restkerne im Programm HETC nach Massen- und
Ordnungszahl aufgeschliisselt {iber einen eigenen Detektor direkt ausgegeben wer-
den und iber ein Hilfsprogramm in das von ORIHET3a benoétigte Input-Format
tiberfithrt werden konnen, ist dies fiir die neutroneninduzierte Aktivierung nicht
ohne weiteres moglich. Hier ist es notwendig, die energieabhéngigen Neutronen-
fliisse in den einzelnen Zonen eines Systems mit den entsprechenden Reaktionswir-
kungsquerschnitten zu falten und so die Produktionsraten der einzelnen Nuklide
zu bestimmen. Abb. 4.1 zeigt das Ablaufschema zur Bestimmung von Radioak-
tivitdt und Nachwéarme.

Wihrend die spallationsinduzierte Aktivierung im Wesentlichen im “Wirkungs-
bereich® des Primérprotonenstrahls im Target einer Spallationsquelle zum Tragen
kommt, erstreckt sich die neutroneninduzierte Aktivierung auf alle Bereiche einer
Targetstation.

12
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HETC - Jul

| mMc4 | T

neutrons i [
below 20 MeV (F;aetzldfiLljsl nuctel
|
cross sections ;
Decay library
MORSE / "NubaseX"
MCTPX (3738 nuclides)

%) <20 MoV .

Activation and
Afterheat

Abbildung 4.1: Schema der Aktivierungsrechnung.

4.1.1 Reaktionswirkungsquerschnitte zur Bestimmung der
Aktivierung durch Neutronen < 20 MeV

Reaktionen von Neutronen mit der sie umgebenden Materie werden durch Re-
aktionswirkungsquerschnitte quantifiziert, das heifit, diese sind ein Maf fiir die
Wahrscheinlichkeit des Auftretens einer bestimmten Reaktion.

Besondere Bedeutung hatten im Rahmen dieser Arbeit die Reaktionswir-
kungsquerschnitte von Neutronen fiir die in der ESS-Targetstation besonders
haufig vorkommenden Elemente. Tabelle 4.1 zeigt eine Ubersicht der in den je-
weiligen Bereichen der Targetstation am haufigsten vorkommenden Elemente.

Bereich hédufige Elemente
Target Hg
Targetcontainer Fe, Cr, Ni
Moderator H,, O,
Moderatorbehalter Al
Reflektor Pb, Dy, Oy
Abschirmung Fe
Shutter Fe, W

Tabelle 4.1: Héufige Elemente im Target-Moderator-Reflektor (TMR) - Komplex
der ESS.
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Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde zur Bestimmung der neutronen-

induzierten Aktivierung die Wirkungsquerschnittsbibliothek MatXS-11 [34] ver-
wendet.

Im Gegensatz zu den direkt aus dem Spallationsprozef entstehenden Restker-
ne liegen die durch neutroneninduzierte Kernreaktionen entstehenden Nuklide
bedingt durch die relativ kleine Anzahl moglicher Reaktionen in einem Bereich
von AN = 5 Nukleonen um den entsprechenden Targetkern.

Tab. 4.2 zeigt mogliche neutroneninduzierten Reaktionen.

Reaktion | Abweichung vom Targetkern

A Z
(n,7) +1 0
(n,2n) -1 0
(n,3n) -2 0
(n,p) 0 -1
(n,d) -1 -1
(n,t) -2 -1
(n,) -3 -2

Tabelle 4.2: Mogliche neutroneninduzierte Aktivierungsreaktionen.

Die Abb. 4.2 und 4.3 zeigen den Verlauf einiger Neutronenabsorptionswirkungs-
querschnitte fiir Eisen und Blei. Typisch hier der (1/v/E)-Verlauf des (n, v)-
Querschnitts iiber mehrere Groflenordnungen bei Neutronenenergien unterhalb
von 1 keV. Die Daten stammen aus dem Programm MCNP [33] und basieren auf
der ENDF/B-VI Datenbank.

Fiir jede der in Tab. 4.2 genannten Reaktionen ist fiir die jeweiligen Materiali-
en zu priifen, ob sie zu einem stabilen oder instabilen Nuklid fiihren. Fiihrt sie zu
einem stabilen Nuklid, braucht die Reaktion nicht weiter betrachtet zu werden,
entsteht jedoch ein instabiles, das heifit ein radioaktives Nuklid bei der Reaktion,
so wird der entsprechende Reaktionswirkungsquerschnitt mit dem entsprechen-
den Neutronenflufl gefaltet und so die Produktionsrate des entstehenden Nuklids
bestimmt.
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Abbildung 4.2: Ausgewahlte Reaktions-Wirkungsquerschnitte fiir Eisen.
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Abbildung 4.3: Ausgewéhlte Reaktions-Wirkungsquerschnitte fiir Blei.
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4.1.2 Das ORIHET Modell zur Berechnung der Aktivitét
und Nachwéirme

Das ORIHET-Modell ist eine Weiterentwicklung und Anpassung des ORIGEN-
Modells [35], welches fiir Abbrandrechnungen in der Reaktortechnik verwendet
wird. Es ermdglicht ortsunabhéngige Untersuchungen iiber den Aufbau und Zer-
fall radioaktiver Nuklide in beliebig wéhlbaren Zeitintervallen. Es 16st die Ba-
teman Gleichungen
dN;
dt
Dabei sind N; die Konzentration, 7; die Zerfallskonstanten und f;;, der Anteil der
Zerfalle eines Nuklids k in das Nuklid i, und B; die Produktionsrate des Nuklids
i. Zusammengefaflt ergibt sich ein System aus I Differentialgleichungen, die man
als Matrizengleichung der Form
dN
il

= —7iN; + Zfszka + B; miti=1..1L

= [A] x [N] + [B]

darstellen kann.

Sowohl fiir die Zeitrdume des Aufbaus (Produktion) als auch des Abklingens
(Zerfalls) konnen die in Tab. 4.3 aufgefithrten Groflen ausgegeben werden. Bei
den ersten sieben Groflen ist es zudem moglich, die Angaben fiir jedes einzelne
Nuklid oder fiir jedes Element als Summe iiber alle Isotope aufzulisten.

Grofle Bedeutung
g—atoms Mengenangabe in Mol
gramm Mengenangabe in Gramm
activity Aktivitit in Bq oder Ci
alpha Aktivitit der « -Zerfélle in Bq oder Ci
neutron Aktivitit der Neutronenstrahler in Bq oder Ci
watt Nachwérmeleistung aller Nuklide in Watt
g—watt Nachwéarme aus der Gammastrahlung in Watt
gamma Gammaspektrum in Energiegruppen
line prozentualer Anteil jedes Nuklids am Gammaspektrum
dose Anteil jedes Nuklids an der Gammadosis

Tabelle 4.3: Ausgabemdglichkeiten in ORIHET3a

Das im Rahmen dieser Arbeit verwendete Programm ORIHET3a [36] ist ei-
ne Weiterentwicklung von ORIHET, wobei insbesondere die Nukliddatenbanken



4.2. METHODEN ZUR BESTIMMUNG DER ENERGIEDEPOSITION UND
WARMELEISTUNG IM SPALLATIONSTARGET UND KOMPONENTEN 17

umfangreicher und, statt wie beim urspriinglichen ORIHET in fiinf Dateien, jetzt
in der Datei “NubaseX* [37] zusammengefafit wurden. Diese verfiigt iiber Daten
fiir insgesamt 3738 Nuklide, davon 258 stabile. Im Vergleich zur Vorgéingerda-
tenbank wurde bei 30 Nukliden die Halbwertszeit korrigiert. Die Berechnung der
Zerfallswérme erfolgt nun statt iiber tabellierte Werte in der Datenbank iiber die
Differenz der Bindungsenergie pro Nukleon. Weitere 18 Nuklide (zumeist meta-
stabile) wurden aus der Bibliothek entfernt, da es deren metastabile Zustdnde
nicht gibt. Die Eingabegréfle fiir ORIHET3a ist die Nuklidproduktionsrate fiir
jedes einzelne Nuklid in mol pro Sekunde.

4.2 Methoden zur Bestimmung der Energiede-
position und Wirmeleistung im Spallations-
target und Komponenten

Die Energiedeposition in den Systemkomponenten setzt sich aus drei wesentlichen
Anteilen zusammen: aus den geladenen Teilchen und hochenergetischen Neutro-
nen und Photonen (> 15 MeV), aus den niederenergetischen Neutronen (< 15
MeV) und aus der durch (n,y)-Reaktionen erzeugten Gammastrahlung. Abb.
4.4 zeigt das Ablaufschema zur Berechnung von Energiedeposition und Wirme-
leistung, die in den beiden folgenden Unterkapiteln 4.2.1 und 4.2.3 eingehend
erlautert wird.

HETC - Jul
neutrons energy deposition by
below 14.9 MeV p, T, W, d, t, a, recoil
l (n>14.9 MeV)
MORSE / MCNPX EPR - KERMA factors
(coupled n-y transport) fornandy
. energy
P (7 < 14.9 MeV » deposition

Abbildung 4.4: Schema der Energiedepositionsrechnung.
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4.2.1 Energieverluste geladener Teilchen und Neutronen
> 15 MeV

Die vom Programm HETC behandelte Energiedeposition der geladenen Teilchen
und hochenergetischen Neutronen (> 15MeV') kann, wie Tabelle 4.4 zeigt, in 19
verschiedene physikalische Gréflen oder Kanéle aufgeschliisselt werden.

Die gesamte Energiedeposition erhélt man, indem man iiber die Kanéle 1 bis
10 aufsummiert. Die Kanile 11 bis 16 geben die Energie von p, n, 7= und p*
an, die das System iiber die dufleren Grenzen der Geometrie verlassen und im
betrachteten System keine Energie mehr deponieren kénnen. Die Kandle 17 bis
19 geben die Energie von Neutronen < 15 MeV, m°-Teilchen und angeregten
Restkernen an, die iiber submission-files an andere Programme des HERMES
Pakets zur weiteren Behandlung iibergeben werden koénnen.

Kanal Teilchenart und Beschreibung

—

Energieverlust der Protonen
+

Energieverlust der 7

Energieverlust der 7~

Energieverlust der p*

Energieverlust der p~

Energiedeposition der Deuteronen

Energiedeposition der Tritonen

Energiedeposition der *He Ionen

O |0 | N[O | T =W N

Energiedeposition der a’s

Recoil-Energie der Restkerne
10 Darin ist auch der Energieverlust hochenergetischer
eutronen bei Stdssen mit anderen Kernen enthalten)

11 Leckageenergie der Protonen

12 Leckageenergie der Neutronen

13 Leckageenergie der m+

14 Leckageenergie der n~

15 Leckageenergie der pt

16 Leckageenergie der p~

17 Energie der an MORSE iibergebenen Neutronen < 20 MeV
18 Energie der 70 (Ubergabe an EGS moglich)

19 Anregungsenergie der Restkerne (Ubergabe an NDEM méglich).

Tabelle 4.4: Energiedepositionsarten im HETC
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Die Ergebnisse werden in allen 19 Kanélen in der Einheit [MeV / Quellteil-
chen] ausgegeben. Durch Skalierung mit einem entsprechenden Umrechnungs-
faktor kann dann die Energiedeposition fiir die jeweilige Protonenstrahlleistung
bestimmt werden.

Ublich sind Angaben in den Einheiten [%}, [Mev}, [M}, (W1,

p-cm3 cm3
w
cm3 |”

Die ersten 3 Grofien sind unabhéngig von der konkreten Anlagenleistung, die
Angaben in Watt und Watt/cm? hingegen beziehen sich stets auf die konkrete
Protonenstrahlleistung (z.B. bei der ESS 5 MW Strahlleistung, das entspricht bei
einer Protonenenergie von 1334 MeV einem Strom von 3.75 mA, was 2.34-101%p/s
entspricht).

Abb. 4.5 zeigt beispielhaft die Energiedeposition eines 1334 MeV Protonen-
strahls in einem 40 cm langen Quecksilberzylinder in Abhéngigkeit von der Tiefe.

Energy deposition of 1334 M€V protonsin mercury

0.18 ___all charged particles

___ protons

0.16

0.14
0.12
0.1

gy deposition (MeV p* ecm™®)

0.08
o

g 0.06
0.04

0.02

5 10 15 20 25 30 35 40
depth (cm)

o
O 11

Abbildung 4.5: Energiedeposition der geladenen Teilchen in einem zylindrischen
Quecksilber-Target von 7.5 cm Radius und 40 cm Lédnge beim Beschuss mit 1334
MeV Protonen. Die Energiedeposition durch von Neutronen mit F, > 20 MeV
erzeugten Recoil-Teilchen ist beriicksichtigt.
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4.2.2 Energiedeposition durch Neutronen und Gammas
mit Energien < 15 MeV

Im MORSE Modell gibt es im Unterschied zum HETC keinen eigenen Ener-
giedepositionsdetektor. Vielmehr bietet MORSE die Moglichkeit, die Neutronen-
und Gammafliisse mit als Responsefunktionen angegebenen KERMA Faktoren zu
falten. Da Neutronen elektrisch neutral sind, kommt es beim Durchgang durch
Materie auch nicht zu Wechselwirkungen mit dem elektrischen Feld von Atomen.
Allerdings kénnen Neutronen an Atomkernen gestreut werden oder werden von
diesen absorbiert. Dabei kénnen geladene Teilchen und Photonen erzeugt wer-
den. Diese wechselwirken nun wieder sehr stark mit der umgebenden Materie
und geben dadurch Energie ab. KERMA-Faktoren (Kinetic Energy Release per
unit mass) geben die Summe der kinetischen Energien aller geladenen Teilchen
an, die durch ein indirekt ionisierendes Teilchen in dem Volumen dV der Materie
mit der Dichte p produziert wurden.

K — dEtr

dm
wobei dFE;, die Summe der Ausgangswerte der kinetischen Energien aller gelade-
nen Teilchen ist, die im Volumen dV durch Photonen und Neutronen verursacht
wurden und dm = p * dV.

Sie werden vorwiegend im Energiebereich unterhalb von ca. 20 MeV (je nach
benutzter Bibliothek) verwendet. Ublicherweise haben mikroskopische KERMA
Faktoren die Einheit [eV - barn/atom] wéhrend sie makroskopisch in der Einheit
[eV - em?/g] angegeben werden.

Da KERMA-Faktoren energieabhéngig sind, ist es natiirlich auch hier wieder
entscheidend, wie fein die Gruppenstruktur ist. Die MatXS-11 Bibliothek besitzt
80 Gruppen fiir den Neutronentransport im Energiebereich von 20 MeV bis 10~*
eV, allerdings keine Gruppen fiir den Gammatransport. Die EPR-Bibliothek [38]
besitzt 100 Gruppen fiir den Neutronentransport im Energiebereich von 14.9 MeV
bis 10~* eV und 21 Gruppen fiir den Gammatransport im Energiebereich von 14
MeV bis 10 keV.

Da der Neutronen- und Gammaflufl in MORSE in der Einheit [cm/Quellteilchen-
eV')] ausgegeben wird, resultiert bei der Faltung mit KERMA-Faktoren der Ein-
heit [(eV - barn)/atom] und Aufsummierung iiber alle Energiegruppen der Breite
AE [eV] eine Einheit der Responsefunktion von

eV -barn - cm

Quellteilchen - atom

Beriicksichtigt man weiterhin, dal 1 barn = 10~**¢m? sind und multipliziert
noch mit der numerischen Atomdichte DEN [atome/cm?] des jeweiligen Materials,
so erhélt man schlieflich die Energiedeposition in [€V/pguen). Diese kann dann
wiederum iiber einen Skalierungsfaktor auf die jeweilige Protonenstrahlleistung
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umgerechnet werden.

Zusammengefasst ergibt sich die Energiedeposition zu

5 eV B
dep Quellteilchen |

2

o cm ] K leV . barn] AE[eV]-DEN [atome} 10-24 lcm ] '

"7 Quellteilchen - eV atom cm? barn

Abb. 4.6 zeigt die KERMA-Faktoren der beiden verwendeten Bibliotheken

fiir die wichtigsten der im TMR-Komplex verwendeten Elemente. Man erkennt
deutlich, dafl der Energieiibertrag fiir Neutronen umso hoher ist, je geringer die
Nukliddichte des Materials ist, der KERMA-Faktor ist in diesem Fall hoch, und
er wird umso kleiner, je dichter das Material ist, da hier in der Regel schwere
Atomkerne vorliegen, an denen die Neutronen nur elastisch ohne nennenswerten
Energieverlust gestreut werden.
Bei den KERMA-Faktoren fiir Photonen sieht es genau gegenteilig aus, hier ist
der KERMA-Faktor umso hoher, je dichter das Material ist. Diesen Effekt macht
man sich iiblicherweise auch bei der Abschirmung von Gammastrahlung zunutze,
wobei hiufig Elemente wie Eisen, Wolfram und Blei verwendet werden.

Wie in Abb. 4.6 zu sehen ist, zeigen sich allerdings bei den Kermafaktoren fiir
Neutronen von Blei und Aluminium starke Abweichungen zwischen den beiden
Bibliotheken im Energiebereich unterhalb von 10 keV, die teilweise mehr als 3
Groflenordnungen betragen.

Ein Vergleich mit den entsprechenden Kermafaktoren des Programms MCNP
[33] zeigt, daf diese mit den Kermafaktoren der MatXS-11 Bibliothek (vgl. auch
Abb. 4.7), wenngleich auch hier noch Unterschiede unterhalb einer Energie von
10 eV vorhanden sind.

In Abb. 4.8 (Seite 23) wird ein Vergleich der entsprechenden Gamma-Kerma-
faktoren gezeigt. Diese Kermafaktoren stimmen gut iiberein.
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Abbildung 4.6: Die Neutronen- und Gamma-KERMA-Faktoren der MatXS-11
[34] und EPR Bibliothek [38] fiir verschiedene Elemente und HyO im Vergleich.
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comparison of Pb neutron KERMA from EPR, MatXS11 and MCNPX
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Abbildung 4.7: Die Neutronen-KERMA Faktoren fiir Blei der MatXS11 und EPR
Bibliothek im Vergleich zu Punktdaten aus der MCNPX Dates.
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Abbildung 4.8: Die Gamma-KERMA Faktoren fiir Blei der EPR Bibliothek im
Vergleich zu Punktdaten aus der MCNPX Datei.
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4.2.3 Auswirkung unterschiedlicher Kerma-Faktoren auf
die Gesamtenergiedeposition

Aufgrund der grofien Unterschiede war zu klaren, welchen Einflul dies auf die
totale Energiedeposition hat. Dazu wurde zunéchst bestimmt, ob sich die Unter-
schiede in den Kermafaktoren in konkreten Energiedepositionsrechnungen nach-
weisen lassen. Die dazu gewéhlte Priifanordnung bestand aus einer Bleikugel mit
einem Radius von 5 cm, in deren Mittelpunkt sich eine isotrope, monoenergeti-
sche Neutronenquelle befindet. Der Radius wurde deshalb so klein gewihlt um
ein Streuen in niedrigere Energiegruppen moglichst gering zu halten und so aus-
schliellich die Auswirkung der Unterschiede der Kermafaktoren in der gewéhlten
Energiegruppe beobachten zu kénnen. Tab. 4.5 zeigt deutlich, wie sich der Un-
terschied der Kermafaktoren (Abb. 4.7) proportional in der Energiedeposition
wiederspiegelt.

Start- Energiedeposition [MeV / Quellteilchen]

energie | MatXS 11 EPR MCNPX
E,[eV] | Neutronen | Neutronen | Gamma | Neutronen | Gamma
5.50-10° | 3.86-107% | 5.42-107 | 5.27-107% | 4.97-1073 | 4.24-1073
2.02:10° | 3.84-107% | 3.93-1073 | 7.97-107% | 3.43-1073 | 5.40-1073
1.23-10° | 2.53-107* | 3.27-107% | 6.50-107 | 2.92-107% | 2.32:1073
1.17-10* | 2.80-107* | 4.82:107* | 9.16-107 | 3.28-107* | 4.69-1073
1.01-10* | 2.67-107% | 2.42.107* | 5.32.107* | 3.15-107¢ | 3.77-1073
1.13-10° | 1.21-107% | 8.96-10~* | 5.01-1072 | 8.98-107" | 3.72-102
4.14-107* | 2.15-107% | 3.17-1073 | 1.50-107! | 1.61-107¢ | 6.70-10~2
1.52-107' | 4.56-107° — — 2.75:107¢ | 1.14-107*
1.00-1072 — — — 1.04-107° | 4.30-107!

Tabelle 4.5: Energiedeposition monoenergetischer Neutronen der Startenergie E,
in einer Bleikugel mit 5 cm Radius.

Welchen Einflul aber hat der Flufl in diesem Energiebereich auf die Gesamt-
energiedeposition der Neutronen ? Um diese Frage zu klaren, wurden Vergleichs-
rechnungen an einer einfach aufgebauten Zylindergeometrie durchgefiihrt, die
durch Beschufl mit Protonen ein realitdtsnahes Spallationsneutronenspektrum
liefert. Abb. 4.9 zeigt den Aufbau der Geometrie mit dem Bleitarget (Lénge 80
cm, Radius 6 cm) in der Mitte, darum ein 5 Millimeter dicker Eisenmantel. Diesen

umgibt ebenfalls zylindrisch ein 5.5 cm dicker Wassermoderator, der von einem
8 cm dicken Reflektor aus 15 Vol-% D;O und 85 Vol-% Pb umgeben ist.
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Abbildung 4.9: Lingsschnitt durch die zylindrische Testanordnung.

Wiéhrend es mit den Detektoren des HERMES-Pakets nur moglich ist, die
Energiedeposition nach Teilchenart aufzuschliisseln, bietet MCNPX auch die Mog-
lichkeit, die Energiedeposition der Teilchen in Abhéngigkeit von ihrer Momentan-
energie zu bestimmen.

Auf das oben beschriebene Zylindertarget trifft ein punktférmiger Protonen-
strahl (“pencil beam*) der Energie 1334 MeV. Die Energiedeposition in der dar-
gestellten Anordnung wurde zundchst mit den Programmen HETC und MORSE
des HERMES-Pakets sowie mit dem MCNPX-Code gerechnet.

Wiéhrend die Ergebnisse der beiden Codes auflerhalb des Targets gut iiber-
einstimmen, ergeben sich im Target selbst deutliche Unterschiede in der Ener-
giedeposition der Neutronen und Photonen. Auch bei den Gammafliissen liefert
MCNPX deutlich hohere Ergebnisse als der gekoppelte (n,y)-Transport im MOR-
SE (siehe Abb. 4.10 auf Seite 27).

Dies hat zwei Griinde: Zum einen summiert MCNPX die Energiedeposition
aller Neutronen, also auch derjenigen oberhalb von 15 bzw. 20 MeV im ent-
sprechenden Detektor auf, wiahrend im HERMES eine Aufteilung in hoch- und
niederenergetische Neutronen erfolgt. Die Energiedeposition der niederenergeti-
schen wird durch Faltung des Flusses mit dem entsprechenden Kermafaktor im
Programm MORSE behandelt, wohingegen die hochenergetischen Neutronen im
Kanal “recoil energy” des HETC-Energiedepositionsdetektors mit beriicksichtigt
werden.
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Zum anderen kann im Programm MORSE zwar ein gekoppelter (n,~y)-Tran-
sport gerechnet werden, jedoch umfassen die Gruppenwirkungsquerschnittsdaten
fiir Photonen nur einen Energiebereich von 10 keV bis 14 MeV. Ein héherener-
getischer Gammaflufl kann hier also nicht beriicksichtigt werden. Fiir die durch
Neutronenwechselwirkungen verursachten Gammas reicht dieser Energiebereich
im MORSE auch vollkommen aus, nicht jedoch fiir die aus dem Zerfall von 7°
entstehenden Gammas, die im Mittel Energien von 70 MeV haben konnen. Die-
se treten jedoch nur im Target und dessen direkter Umgebung auf. Auch die
von den angeregten Restkernen emittierten Photonen werden im MORSE nicht
berticksichtigt.

Darum wurde zusitzlich der durch den 7%Zerfall entstehende Gammaflufl mit
dem elektromagnetischen Schauer Modell EGS [24] und die Photonenemission
der angeregten Restkerne mit NDEM sowie der daraus entstehende Gammaflufl
ebenfalls mit EGS simuliert.

Abb. 4.10 (Seite 27) zeigt die einzelnen Anteile am gesamten Gammaflufl
zwischen 10 keV und 14 MeV in der beschriebenen Test-Anordnung sowie den
Vergleich mit den Ergebnissen aus dem MCNPX-Code. Insbesondere im Target
ist ein deutlicher Einfluf der aus dem m°-Zerfall und den angeregten Restkernen
entstehenden Photonen zu erkennen. Mit zunehmender Entfernung vom Target
nimmt der Anteil der aus diesen Effekten entstehenden Photonen ab und der aus
(n,7)-Reaktionen Gammaflufl wird dominant.

4.2.4 Verifikation der KERMA-Faktoren

Da fiir Mischungen von Elementen und Verbindungen keine KERMA-Faktoren
verfiighar waren, ergab sich die Frage, wie die Energiedeposition in solchen Mate-
rialsystemen (z.B. der Reflektor mit 15 Vol% D,O und 85 Vol% Pb ) bestimmt
werden kann.

Die Moglichkeit, den Reflektor realitdtsnah auch in der geometrischen Modellie-
rung mit DoO-Kiihlkanélen zu durchziehen, schied wegen der Komplexizitéit aus.
Hierbei wére zwar jeder Bereich entweder mit reinem D;O oder Pb (fiir die ja
einzeln jeweils KERMA-Faktoren existieren) zu definieren gewesen, jedoch hétte
dies zu einer iiberproportionalen Zunahme der Rechenzeit gefiihrt.

Darum wurde an der oben beschriebenen Zylindergeometrie gepriift, inwie-
weit sich KERMA-Faktoren “mischen® lassen, d.h. ob eine lineare Interpolation
der KERMA-Faktoren im jeweiligen Verhéltnis der beteiligten Elemente moglich
ist.

Der so “gemischte” Kermafaktor K.ss ergibt sich dann zu
Keys = DEN(D,0) - K(p,0) + DEN(py) - K(py)

mit:
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Abbildung 4.10: Ubersicht der Beitrige zum Gammafluf aus den einzelnen
Programmodulen des HERMES-Pakets und Vergleich mit dem Gammafiufi des
MCNPX-Codes 1m Energiebereich 10 keV < E, < 14 MeV.



28 METHODEN ZUR PARAMETERBESTIMMUNG

Keyrs interpolierter, effektiver KERMA-Faktor der Mischung,

DEN Anteil des jeweiligen Elements bzw. der Verbindung an der
numerischen Atomdichte der Mischung,

K Kerma-Faktor des jeweiligen Elements bzw. der Verbindung.

Der 85%ige Pb-Anteil und dessen hoher Gamma-KERMA lassen die Vermu-
tung naheliegen, dafl ein Grofiteil der Energiedeposition von der Gammastrahlung
herriihrt. Berticksichtigt man, dafl der Kerma-Faktor definiert ist als die Summe
der kinetischen Energien E};, aller geladenen Teilchen, die beim Durchgang in-
direkt ionisierender Strahlung durch Materie der Dichte p in einem Volumen V
erzeugt werden, so lag es nahe, dies mit dem EGS-Modell [24] zu verifizieren.

Die durch (n, 7)-Reaktionen entstehenden Photonen wurden am Ort ihrer
Entstehung einerseits an das EGS-Modell iibergeben, das den weiteren Gamma-
transport einschliefilich der Energiedeposition simulierte, andererseits wurde im
MORSE selbst der Gammaflufl berechnet und mittels einer Responsefunktion mit
dem entsprechenden KERMA-Faktor gefaltet.

Eine weitere Variante der Uberpriifung der Ergebnisse war die Simulation der
Energiedeposition mit dem Programm MCNPX (vgl. Kap. 3.3), welches statt
KERMA-Faktoren sog. "Track Length Cell Energy Deposition Tallies“ benutzt.
Die in einem Volumen V deponierte Energie F wird hier bestimmt iiber die Glei-
chung

F=pyJi Jp HE)®(F, E, t)dEdt 57
wobei H(E) als “heating response® bezeichnet wird und gegeben ist durch
H(E) = o7 % (E = 3; pi(E)[Eou,(E) — Q; + E,(E)] fiir Neutronen und

H(E) = or * 25’:1 pi(E) * (E — Eout) fiir Photonen

mit:
p density (atoms / cm?),
®(7, E,t) neutron flux,
or total neutron cross section,
E incident neutron energy,
pi(E) probability of reaction i,
Eout; average exiting neutron energy for reaction i,
Q; Q-value of reaction i,
E%. average energy of exiting gammas for reaction i

i = 1 Compton-Streuung,
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i = 2 Paarbildung (£,,; = 1.022016MeV') und
1 = 3 Photoelektrischer Effekt.

Tab. 4.6 gibt eine Ubersicht der von Neutronen (< 20 MeV) in der zuvor
beschriebenen zylindrischen Testgeometrie deponierten Energie, Tab. 4.7 zeigt
die Beitréige aus den verschiedenen HERMES-Programmen zur Energiedeposition
der Photonen sowie den Vergleich mit MCNPX.

Energiedeposition [MeV / Quellteilchen]
Zone HERMES MCNPX
Target (Pb) 1.12 1.09
Targetmantel (Fe) 0.51 0.56
Moderator (H20) 37.8 34.1
Reflektor (Pb/D20) 5.97 5.82

Tabelle 4.6: Vergleich der Energiedeposition der Neutronen unterhalb von 20 MeV
in der zylindrischen Testgeometrie (s. Abb. 4.9) mit HERMES und MCNPX.

Energiedeposition [MeV / Quellteilchen]
Zone Photonen Photonen
MORSE | NDEM - EGS | EGS 7% || Summe ||| MCNPX
Target (Pb) 95.44 13.38 53.3 92.1 89.7
Targetmantel (Fe) 1.75 0.26 0.71 2.09 2.58
Moderator (H20) 3.51 0.37 0.76 4.40 5.41
Reflektor (Pb/D>0) 229 5.32 4.05 32.3 35.04

Tabelle 4.7: Vergleich der Energiedeposition der Photonen in der zylindrischen
Testgeometrie (s. Abb. 4.9) mit HERMES und MCNPX.

Die Abweichungen zwischen den Ergebnissen der beiden Modelle betragt bei
der Energiedeposition der Neutronen im Maximum weniger als zehn Prozent,
bei der Energiedeposition der Photonen im Maximum 19 %. Insbesondere im
Reflektor 1a8t sich sowohl bei den Neutronen als auch bei den Photonen eine
gute Ubereinstimmung beobachten, was die Moglichkeit der oben beschriebenen
anteiligen Wichtung von Kermafaktoren bestétigt.
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4.3 Methoden zur Bestimmung der Gasproduk-
tion und Materialschadigung

Die Materialschadigung durch Teilchenstrahlung wird durch spallationsinduzierte
Effekte und durch niederenergetische Neutronen (< 20 MeV) verursacht.

Die Materialschadigung ist grundsétzlich Folge verschiedener Effekte. Dies
sind die Gasproduktion von Wasserstoff und Helium, atomare Displacements und
Transmutation. Die Gasproduktion wird im Wesentlichen bestimmt durch die
Reaktionen

(p.p) (n,p)
(p,d) (n,d)
(p,t) (n,t)
(p,°He) (n,°He)
(p,) (n,).

Die dabei entstehenden Wasserstoff- und Heliumatome kénnen entweder Leer-
stellen im Gitter oder Zwischengitterstellen besetzen oder, da sie im Vergleich
zu den Gitteratomen und Gitterabstéinden sehr klein und damit im Gitter sehr
beweglich sind, innerhalb des Gitters wandern und sich an den Korngrenzen sam-
meln.

Dies fithrt zu Inhomogenitiat und bereits bei geringen Belastungen zu mikro-
skopischen Spannungsspitzen entlang der Korngrenzen, was frithes Bauteilversa-
gen zur Folge haben kann.

Displacements entstehen, wenn ein Gitteratom von seinem Gitterplatz ge-
stossen wird. Grundsétzlich kénnen Displacements durch 2 verschiedene Effekte
entstehen:

(a) “nuclear effects®,

(b) “electronic effects®.

Der Displacement-Wirkungsquerschnitt ogy, setzt sich aus den Beitrédgen der bei-
den zuvor genannten Effekte zusammen. Beim direkten Stof3 eines Priméarteilchens
der Masse m (oder eines aus den oben aufgefiihrten Transmutationsreaktionen
emittierten Teilchens) der Energie E mit einem Gitteratom der Masse M bestimmt
sich die maximal auf das Gitteratom iibertragbare Energie T durch

4dmM

T:Tmamzi
(m+ M)

E
. Betrachtet man dies fiir ein auf einen Eisen-Atomkern treffendes Neutron der
Energie E = 1 MeV, so ergibt sich die maximal auf das Eisenatom iibertragbare
Energie T aus

_Axmy, x Mp, 4 xTux56u

= — «F=— " _x1MeV =68,9keV
(mm + Me)? " (Tut 56u) ¢ e
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Um ein Gitteratom von seinem Gitterplatz zu verdréangen, mufl das stoflenden
Teilchen eine Mindestenergie (Schwellenenergie) haben, um das von den Gitter-
kriften gehaltene Atom aus seiner Position zu stossen (“nuclear effect®). Diese
Mindestenergie ist elementspezifisch und fiir alle Isotope eines Elements gleich, da
sie von der Gitterbindungsenergie eines Atoms bestimmt wird. Gitterbindungen
aber werden von den Atombhiillen ausgebildet. Dies bedeutet auch, dal Schwell-
energien nur fiir Materialien mit Gitterstruktur angegeben werden kénnen, nicht
jedoch fiir Fliissigkeiten (wie zum Beispiel Fliissigmetalle) ohne Gitterstruktur.

Tabelle 4.8 gibt die Schwellenergien fiir einige hiaufig vorkommende Elemente
an.

Element | Schwellenergie T, H Element | Schwellenergie T,

Al 25 eV Fe 40 eV
Pb 25 eV Ni 40 eV
Si 25 eV Co 40 eV
Ti 30 eV Cr 40 eV
Cu 30 eV Ta 90 eV
C 31 eV W 90 eV

Tabelle 4.8: Schwellenergie Ty fiir verschiedene Elemente.

Diesen ersten Anstofl eines einfallenden Teilchen an ein Gitteratom nennt
man “primary knock-on atom“ (PKA). Das von seinem Gitterplatz gestossene
Atom kann nun seinerseits wieder, sofern es iiber eine ausreichende Recoil-Energie
(oberhalb der notwendigen Schwellenergie) verfiigt, weitere Displacements ver-
ursachen. Es kann sich auf diese Weise eine ganze Kaskade an Displacements
ausbilden. Die maximale Anzahl Ny der Displacements in einer solchen Kaskade
kann mit der Theorie von Lindhard [46] beschrieben werden. N, ist dabei eine
in Abhéngigkeit von der Recoilenergie T abschnittsweise definierte Funktion und
lautet:

Ng=0 fiir T<Td,
N;,=1 T, <T <2x%Tyund
N, = Oz;f;j 2xT, <T.

Der zweite Effekt (“electronic effect”), durch den ein Gitteratom von seinem
Platz gestossen werden kann, ist eine Photonenemission des Gitteratoms selbst.
Bei (n,v)-Reaktionen absorbiert das Gitteratom ein Neutron und emittiert ein
Photon. Die Energie dieses Photons ist nuklidabhéngig und wird fiir einige im Be-
reich der ESS héaufig vorkommende Nuklide in Tab. 7.1 (siehe Seite 75) dargestellt.
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Um dem Impulserhaltungssatz zu geniigen mufl das Gitteratom den entgegenge-
setzten Impuls des von ihm emittierten Photons iibernehmen. Fiir die Reaktion
6 Fe(n,v)*" Fe bedeutet dies einen Impuls von p, = perpey = 3,799 - 10*2”397'7”,
was fiir das Eisenatom eine kinetische Energie von 477 eV bedeutet. Da diese
grofer ist als die Schwellenergie von T,; = 40 eV, kann es seinen Gitterplatz ver-
lassen und, soweit seine Energie dann noch grofl genug ist, wiederum eine Kaskade
von Displacements auslosen.

Wiéhrend fiir den oben beschriebenen Effekt des direkten “primary knock-on
atom“ (PKA) die durch den Stof§ auf das Gitteratom iibertragene Energie T
grofler sein muf als die Schwellenergie 7T; um ein Displacement zu verursachen,
ist dies bei den durch (n, v)-Reaktionen ausgelosten Recoil-Reaktionen nicht not-
wendig. Hier kann auch ein Neutron mit einer Energie E, < T, bei Absorpti-
on durch ein Gitteratom und anschliessender Photon-Emission ein Displacement
verursachen. Vielmehr ist hierbei der (n,~)-Wirkungsquerschnitt ein Maf fiir
die Wahrscheinlichkeit einer Photon-Emission und somit fiir die Entstehung von
Displacements. Das erkliart auch ein Ansteigen der in Abb. 4.12 gezeigten dpa-
Wirkungsquerschnitte ogp, fiir Pb und Fe bei abnehmender Neutronenenergie
unterhalb der Schwellenergie 7.

In Abb. 4.11 wird das Ablaufschema zur Simulation der Materialschidigung
durch Teilchenstrahlung gezeigt, es wird nachfolgend in 4.3.1 und 4.3.2 erldutert.

HETC - Jul
_— | o4 T
neutrons SID - Code
below 20 MeV
DIDACS damage > | Prgp<20 MeV

l cross sections
MORSE / MatXS 11 damage
MCNPX cross sections

l / Final outcome:

| ®(n) <20 MeV | - ;,) He producton

> transmutation

 J

Abbildung 4.11: Schema der Materialschidigungssrechnung.
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4.3.1 Spallationsinduzierte Effekte

Zur Berechnung der Displacements und Heliumproduktion durch hochenergeti-
sche Teilchen (oberhalb von 20 MeV) wurden die DIDACS Daten [40] benutzt.
Dazu wurde der hochenergetische Protonen- und Neutronenflul in 14 Energie-
gruppen fiir den Bereich von 20 bis 1334 MeV bestimmt. Diese wurden dann mit
den entsprechenden Wirkungsquerschnitten gefaltet.

4.3.2 Schadigung durch Neutronen < 20 MeV

Fiir die Effekte, die von Neutronen mit Energien < 20 MeV verursacht werden,
wurden die Daten der MatXS-11 Bibliothek verwendet.

5 Displacement Cross Section from MatXS11 and DIDACS
10

___ Fe (MatXS11)
___ Pb (MatXS11)
___ Fe (DIDACS)
___ Pb (DIDACS)

dpa cross section (barn)

10

10 3 L \HHH‘ L \HHH‘ L \HHH‘ L HH\H‘ L HHH\‘ L \HHH‘ L \HHH‘ L \HHH‘ L \HHH‘ L HHH\‘ L \HHH‘ L \HHH‘ L \HHH‘
-4 -3 ) -1 2 3 4 5 6 7 8 9
10 10 10 10 1 10 10 10 10 10 10 10 10 10
energy (eV)

Abbildung 4.12: Verlauf der Displacement Wirkungsquerschnitte (MatXS11 und
DIDACS Daten) fiir Eisen und Blei im Energiebereich von 107 eV bis 133/
MeV.

Der Wasserstoffproduktionswirkungsquerschnitt ergibt sich durch Bildung der
Summe iiber die Reaktionswirkungsquerschnitte von (n,p), (n,d) und (n,t). Der
He-Produktionswirkungsquerschnitt setzt sich aus den Wirkungsquerschnitten
der (n, 3He) und (n,a) Reaktionen zusammen.

Die Produktionsraten ergeben sich dann durch Faltung der Wirkungsquer-
schnitte mit den entsprechenden Neutronenfliissen in den Komponenten der Spal-
lationsquelle.



Kapitel 5

Das Target Moderator Reflektor

(TMR) System und die
Geometriemodelle fiir die
Simulation

Die geometrische Beschreibung der Kérper, in denen der Strahlungstransport ge-
rechnet werden soll, erfolgt im HERMES System {iber das Combinatorial Geome-
try (CG) Interface. Auf der Grundlage eines dreidimensionalen Koordinatensy-
stems werden durch Kombination von Flachen und Koérpern die Geometriezonen
definiert [16].

Je mehr Zonengrenzen ein Teilchen auf seinem Transportweg dabei {iberschrei-
ten muss, desto aufwendiger wird auch die Berechnung seines Weges. Je mehr
Zonen die Gesamtgeometrie hat, desto grofler ist der Rechenaufwand und damit
auch die Rechenzeit. Insofern lag es nahe, die technische Anordnung via CG so
zu beschreiben, dafl einerseits eine ausreichend detailgetreue Nachbildung und
andererseits eine rechenzeitoptimierte Anordnung zur Verfiigung steht.

Im Folgenden soll zur Veranschaulichung eine Gegeniiberstellung von Zeich-
nungen der Anlage und deren Umsetzung in die geometrischen Modelle gezeigt
werden.

Abb. 5.1 zeigt den Grundriss der Halle des Targetgebdudes, der Protonen-
strahl trifft von links zwischen den Kollimatoren hindurch durch das Protonen-
strahlfenster auf das Target (hier griin zusammen mit dem Reflektor abgebil-
det). Um den Reflektor herum (blau eingezeichnet) die Shutterrdder, von denen
aus (hier nicht abgebildet) Neutronenleiter weiter zu den einzelnen Experimetier-
platzen fithren. Das Target ist fahrbar gelagert und kann nach rechts herausgefah-
ren werden. Im rechten Teil der Halle befindet sich die “heifle Zelle“ zur sicheren
Handhabung aktivierter Komponenten und ein Dekontaminationsbereich.
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Abbildung 5.1: Grundriss der Halle mit dem TMR Komplex, Shuttern und heisser

Zelle.
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Abbildung 5.2: Senkrechter Schnitt der ESS Targetstation mit Reflektor, innerer

Abb. 5.2 zeigt in Analogie zu Abb. 5.1 einen senkrechten Schnitt durch die
Mittelachse der Halle des Targetgebdudes. Von rechts unten kommend wird der
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Protonenstrahl iiber 2 Fiihrungsmagnete durch die Kollimatoren gefadelt und
trifft auf das Target. Rechts im Bild die heissen Zellen zur Handhabung akti-
vierter Komponenten sowie ober- und unterhalb des Targetkomplexes Hilfs- und
Versorgungskreisldufe.

. shielding (Fe)

target trolley

e

target safety hull ~ '"9et (HO)

Abbildung 5.3: Schnitt durch Target, Reflektor und innere Abschirmung, im Vor-
dergrund links Target und Sicherheitshiille, rechts der Reflektor.

Abb. 5.3 zeigt eine Detailansicht des Target-Moderator-Reflektor Komplexes
mit der inneren Abschirmung. Rechts im Bild erkennt man das auf dem Trolley in
Abschirmung und Reflektor eingefahrenen Target, das vorne links im Detail mit
seiner Sicherheitshiille abgebildet ist. Vorne rechts im Bild (gelb dargestellt) eine
Vergrosserung der Reflektorstrukturen mit den Offnungen der Neutronenstrahl-
rohre. Die vorhergehende Anordnung wurde dann fiir die Monte Carlo Simulation
wie nachfolgend beschrieben schematisiert. Zur Bestimmung der rdumlichen Ver-
teilung von radioaktiven Nukliden, Energiedeposition und Materialschiddigungen
wurden Reflektor und innere Abschirmung einerseits in horizontale Scheiben und
diese wiederum zur winkelabhéngigen Auflosung in 8 Kreissegmente unterteilt.
Abb. 5.4 zeigt einen vertikalen Schnitt durch die mit HERMES-CG programmier-
te Geometrie in der Y-Z-Ebene, deutlich zu erkennen die Einteilung in horizontale
Ebenen.

Die Anordnung der beiden Moderatoren wird in Abb. 5.5 deutlich, die einen
Ausschnitt aus Abb. 5.4 zeigt.
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Abbildung 5.4: Geometrieschnitt in der Y-Z-Ebene bei x = Ocm (alle Mafle in

cm).

30
25

20

moderator (water)

30

Abbildung 5.5: Schnitt in der Y-Z-Ebene bei x = Ocm, gelb dargestellt die beiden
Wassermoderatoren, umgeben von threm Containment (AlMgs), rechts und links
der Moderatoren die Neutronenflugrohre, vgl. auch Abb. 5.7.

Weiterhin sind die horizontalen Scheiben in konzentrische Kreise zur radialen
Auflésung unterteilt. Der in Abb. 5.8 gezeigte Schnitt durch den Reflektor und
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die innere Abschirmung verdeutlicht die Aufteilung in konzentrische Kreise und
die Kreissegmente.

] T inner shielding (Fe)

T T T
LW5O -100 -50 F 50 100 150
X proton | beam

Abbildung 5.6: Geometrieschnitt in der X-Z-Ebene bei y = 0 cm durch das Target,
Reflektor und innere Abschirmung (alle MafSe in cm).

- inner shielding (Fe)

moderator

L s e N s s s e B ]
—150 —100 =50 0 50 100 150

proton beam | direction

Abbildung 5.7: Geometrieschnitt in der X-Z-Ebene bei y = 20 c¢m durch den
Moderator, Refiektor und innere Abschirmung (alle Maf$e in cm).
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Abbildung 5.8: Geometrieschnitt in der X-Z-Ebene bei y = 40 cm durch Reflektor
und innere Abschirmung (alle Mafle in cm).

Das Target wurde, von der realen, sich nach hinten leicht aufweitenden Form
abweichend im Rechenmodell als rechteckiger Kasten gestaltet, wie in den Abb.
5.4 und 5.6 (Seite 37/38) zu sehen ist, da dies die Anzahl der notwendigen Be-
grenzungsflichen in der geometrischen Beschreibung erheblich reduziert.

Abb. 5.9 zeigt einen Schnitt in der x-z-Ebene auf Hohe des unteren Modera-
tors und gibt einen Uberblick iiber die Lage von Moderator, Reflektor, innerer
Abschirmung und der Shutter, deren Aufteilung in Zonen zu erkennen ist. Die
Zahlen beziehen sich auf die Nummerierung der Shutter-Zonen.

In Abb. 5.10 wird die Anordnung und Funktionsweise eines Shutter-Rades
als VerschluBelement zwischen dem Moderator auf der einen Seite und den FEx-
perimentierplétzen auf der anderen Seite dargestellt. Die Shutter sind als Rad
ausgebildete Verschluflelemente der Neutronenbeamline, die dazu dienen, den
NeutronenfluB an jedem einzelnen Experimentplatz unterbrechen zu kénnen. Bei
geoffnetem Shutter konnen die Neutronen durch eine radiale Bohrung (neutron
guide line) durch das Shutterrad zum Experimentplatz gelangen, bei geschlosse-
nem Shutterrad jedoch hat dieses die Aufgabe, den gesamten Neutronenfluss zu
absorbieren und den Experimentplatz so abzuschirmen. Der Durchmesser eines
Shutter-Rades betrigt mindestens 280 cm.
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Fe-Shutters

outer Fe-Reflector

Fe-Shutters

Proton Beam

Abbildung 5.9: Schnitt durch Moderator, Reflektor, innere Abschirmung und die
Shutter, der Gesamtdurchmesser betrdgt hier incl. der Shutter 580 cm.

. innere Abschirmung
Instrumentenhalle duflere Abschirmung

Verstellung
vertikaler
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@ Moderator
justierbare @
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Rahmen
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Abbildung 5.10: Prinzipskizze der Lage und Funktionsweise der Shutter zwischen
dem TMR-Komplex (rechts) und den Ezperimentierplitzen (links vom Shutter).



Kapitel 6

Radioaktivitidt und Nachwarme
im TMR Komplex der ESS

Wo immer es zu Kernreaktionen, sei es nun die beabsichtigte protoninduzierte
Spallation oder andere Reaktionen kommt, ist die Produktion instabiler, radio-
aktiver Nuklide nicht ausgeschlossen und in den meisten Féllen sogar sehr wahr-
scheinlich. Es lassen sich generell zwei Moglichkeiten der Entstehung radioaktiver
Nuklide unterscheiden, deren Dominanz in den verschiedenen Anlagenkomponen-
ten einer Spallationsquelle sehr differieren kann:

e spallationsinduzierte Aktivierung und

e neutroneninduzierte Aktivierung.

6.1 Target und -container

6.1.1 Materielle Zusammensetzung und Eigenschaften

Wie in Kap. 2 schon erwahnt, wurde als Targetmaterial Quecksilber gewéhlt, das,
da es bei Raum- und Betriebstemperatur fliissig ist, zugleich als Targetmaterial
und Kiihlmittel genutzt werden kann.

Natiirliches Quecksilber besteht, wie Tab. 6.1 zeigt, aus 7 stabilen Isotopen,
von denen jedes Isotop unterschiedliche Eigenschaften hinsichtlich seines radio-
logischen Verhaltens hat. Wahrend dies bei der Entstehung radioaktiver Nuklide
aus Spallationsreaktionen noch eine recht untergeordnete Rolle spielt, gewinnt es
bei der neutroneninduzierten Aktivierung an Bedeutung, da sich hier zum einen
die Reaktionsprodukte in Abhéngigkeit vom Ausgangsisotop stark unterscheiden
kénnen und andererseits die Reaktionswirkungsquerschnitte fiir jedes Isotop un-
terschiedlich sind.

Der Targetcontainer ist aus Sicherheitsgriinden doppelwandig ausgefiihrt und
wird aus sogenanntem HT-9 Stahl oder einem anderen austenitischen Stahl be-
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nat g
Isotop | Anteil | num. Dichte (10**atome - cm™3)
196Hg 0.15% 6.237-107°
198He | 10.1% 4157-1073
19He | 17.0% 6.961 - 103
200Hg 23.1% 9.372-1073
WlHg 13.2% 5.352-1073
22Hg | 29.65% 1.196 - 1072
Wi | 6.8% 2.716 - 103

Tabelle 6.1: Zusammensetzung des Isotopengemischs von natirlichem Quecksil-
ber.

stehen. Beispielhaft wird hier in den folgenden Untersuchungen die Legierung
des Stahls HT-9 verwendet. Die Bestandteile dieser Legierung sind in Tab. 6.2
aufgefiihrt.

Legierungsbestandteile des Targetcontainers
Element | Anteil in Gew.-% H Element | Anteil in Gew.-%
Fe ad 100 Mn 0.4 bis 1.0

Cr 8.2 bis 13.0 Co <0.01
Mo < 1.0 Ni <0.1

W < 2.0 Si 0.2 bis 1.0
\Y <0.3 P <0.05
Nb <0.15 S <0.03
Ta <0.07 C 0.05 bis 0.2
Ti <0.3 N 0.01 bis 0.05

Tabelle 6.2: Legierungsbestandteile des Targetcontainermaterials HT-9.

Da die meisten Beimengungen im Bereich unterhalb von 1 Gew. % liegen,
wurde zur Vereinfachung der Rechnungen bei den Berechnungen die Zusammen-
setzung des Targetcontainers mit 90 % Fe und 10% Cr angenommen. Insbesondere
der sehr geringe Anteil an Cobalt und Nickel ist bei HT-9 aus Gesichtspunkten der
Vermeidung neutroneninduzierter Aktivierung sehr positiv, da so die Entstehung
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des instabilen Nuklids °Co (T;, = 5.3 Jahre), das beim Zerfall Gammaemission
im MeV-Bereich aufweist, stark vermindert werden kann.

Die Zusammensetzung des natiirlichen Isotopengemisches von Eisen und Chrom
zeigt Tab. 6.3.

natFe natCr
54Fe 5.8% || °Cr 4.35 %
BFe | 91.7% | *2Cr | 83.79 %
Fe | 2.2% || %Cr 9.5 %
58Fe 0.3% | ®*Cr 2.36 %

Tabelle 6.3: Zusammensetzung des Isotopengemisches von natiirlichem Eisen und

Chrom.

Ein vorgesehener Spalt des doppelwandigen Targetcontainers (vgl. auch Abb.
5.3 auf Seite 36) soll zur Kiihlung des Targets mit Leichtwasser und Helium
genutzt werden. Da die Schichtdicke dieses Zwischenraums jedoch nur wenige
Millimeter betragt, hat sie auf den Primérprotonenstrahl gar keinen und auf die
das Target verlassenden Teilchen einen zu vernachlédssigenden Einflufi.

Die beiden Wénde der Doppelhiille des Targets wurden darum in den Rech-

nungen als eine zusammenhéngende Wand betrachtet.
Die im Kiihlwasser entstehenden Reaktionsprodukte konnen bei Bedarf leicht
durch Faltung der Teilchenvolumenfliisse in den Containerwénden mit den ent-
sprechenden Reaktionswirkungsquerschnitten fiir Wasser bzw. Helium abgeschéitzt
werden.

6.1.2 Teilchenfliisse im Target und -container

Da das Target und dessen Hiille direkt dem Primérprotonenstrahl ausgesetzt sind,
finden sich hier auch die hochsten Teilchenfliisse. Durch die stdndige Umwélzung
des als Targetmaterial benutzten Quecksilbers wiahrend des Betriebes macht es
keinen Sinn, eine ortsabhéngige Bestimmung der entstehenden Spallationsnuklide
vorzunehmen. Daher eriibrigte es sich auch, das Target in mehrere Zonen zu un-
terteilen. Da der Targetcontainer stets als Ganzes ausgetauscht wird, interessiert
auch hier nur die Gesamtaktivitéit des Containments und nicht die Aktivitét ein-
zelner Zonen. Darum brauchten auch die vier Seitenwénde des Targetcontainers
nicht weiter unterteilt zu werden. Aus Symmetriebetrachtungen ergibt sich, dafl
der Teilchenflufl in der rechten und linken Seitenwand gleich ist, ebenso wie in
oberer und unterer Wand vergleichbare Fliisse zu finden sind. Dies konnte auch
in fritheren Untersuchungen schon gezeigt werden [41].
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Die Abb. 6.1 zeigt die hochenergetischen Protonen- und Neutronenfliisse im
Target sowie in den einzelnen Wénden des Targetcontainers fiir E > 20 MeV.
Im Protonenflul zeigt sich der vom Primérprotonenstrahl verursachte Peak, am
deutlichsten innerhalb des Targets und im Targetfenster.

proton and neutron flux above 20 MeV per unit lethargy in target and containment
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Abbildung 6.1: Obere Bildreihe: Protonenfluf$ oberhalb von 20 MeV (von links
nach rechts) im Targetmaterial, oberer und unterer Containerwand, im Target-
fenster sowie den Seitenwdnden des Containers. Untere Bildreihe: Neutronenflufs
oberhalb von 20 MeV (von links nach rechts) im Targetmaterial, oberer und un-
terer Containerwand, im Targetfenster sowie den Seitenwdinden des Containers.
(Alle Werte beziehen sich auf eine Protonenstrahlleistung von 5 MW, das ent-
spricht 2.84 106 p/s).

Fiir die Berechnung des Neutronenflusses unterhalb von 20 MeV wurde die
MatXS-11 Bibliothek verwendet, deren Daten den Energiebereich von 0.4 eV bis
20 MeV abdeckt. Abb. 6.2 zeigt den Neutronenflufl im Energiebereich von 0.4 eV
bis 20 MeV in den Wéanden des Targetcontainments, wobei im Bereich von ca. 20
keV (2-10%eV) eine deutliche, scharf begrenzte Spitze im FluB zu erkennen ist,
die auch unter dem Namen “FEisenfenster” bekannt ist. Sie beruht darauf, dafl
der totale Wirkungsquerschnitt von Eisen in diesem Energiebereich sehr stark
absinkt (20 keV Resonanz).
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Abbildung 6.2: Neutronenfluf$ unterhalb von 20 MeV in den Winden des Target-
containers. Gut zu erkennen der deutliche Peak bei ca. 20 keV, in der Literatur
oft als “Fisenfenster bezeichnet. (Alle Werte beziehen sich auf eine Protonen-
strahlleistung von 5 MW, das entspricht 2.34 - 10 p/s).

6.1.3 Verteilung der Spallationsprodukte durch Protonen
und Neutronen > 20 MeV

Durch die Spallationsreaktionen an Atomkerne entstehen eine Vielzahl unter-
schiedlicher Fragmente, die iiber den gesamten Massenbereich von 1 < A <
Arpgrger verteilt sind. Der im HETC zur Verfiigung stehende Restkerndetektor
liefert eine geometrieabhéngige Verteilung der aus der Spallation entstehenden
Nuklide fiir jede Zone der dargestellten Geometrie. Diese Verteilung ist nicht nur
abhéngig von der Energie und rdumlichen Verteilung des auftreffenden Proto-
nenstrahls sondern auch vom verwendeten Targetmaterial und dessen Isotopen-
zusammensetzung.
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Einzige Ausnahme sind hier die leichten Fragmente, die vom Restkerndetektor
deshalb nicht erfafit werden, weil als Restkerne nur diejenigen Kerne registriert
werden, die als Rest eines Targetkerns nach dem Verdampfungsprozef3 beziehungs-
weise der Hochenergiespaltung iibrigbleiben. Um also einen Heliumkern mit dem
Restkerndetektor zu registrieren, miifite dieser aus einem Targetkern entstehen,
der alle Nukleonen bis auf 2 Protonen und 2 Neutronen abgedampft hat. Dies ist
aber energetisch duflerst unwahrscheinlich.

Vielmehr entstehen die leichten Kerne (p, d, t, *He und He) als von schweren
Kernen abgedampfte Teilchen. Als solche werden sie jedoch vom Restkerndetek-
tor in HETC nicht erfafit. Darum wurde zur Bestimmung der Produktionsraten
dieser leichten Kerne ein Yield-Detektor! im HETC benutzt, der fiir jedes im

berechneten System definierten Material die Produktionsraten fiir p, n, #*,7°,

pE, d, t, *He und “He angibt.
Abb. 6.3 zeigt die mit HETC simulierte Restkernverteilung eines Quecksilber-
targets mit natiirlicher Isotopenmischung als A-Z-Verteilung.

Residual Nuclei after Spallation of Hg(nat) with 1334 MeV protons

SO; -—-I
L ‘-
L C
i ."r‘:'

70

60 —

number protons

L

50 —

40

30 —

20 L 10
g

10 e L ]
20 40 60 80 100 120

number neutrons

A—Z—Verteilung

Abbildung 6.3: Restkernverteilung bei der Spallation von "*Hg mit 1334 MeV
Protonen.

Abb 6.4 zeigt die zuvor in Abb. 6.3 gezeigte Restkernproduktion einmal in
Abhéngigkeit von der Massenzahl A und einmal von der Ladungszahl (Ordnungs-

IDieser Detektor bestimmt die Anzahl der entstehenden Teilchen eines bestimmten, defi-
nierbaren Typs
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Residual Nuclei Production in "Hgirradiated with 1334 MeV Protons
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Abbildung 6.4: Restkernverteilung bei der Spallation von "**Hg mit 1334 MeV
Protonen in der Darstellung als Isobare (Nuklide gleicher Massenzahl) und der
Isotope (Nuklide gleicher Ladungszahl).

zahl) Z der produzierten Nuklide. Im Bereich von A = 70 und Z = 30 ist der
Anstieg der Produktionsraten durch die Fragmente der Hochenergiespaltung zu
sehen.

In Abb. 6.5 wird die Verteilung der Produktionsraten der Isotope der 12 Ele-
mente mit den hochsten Produktionsraten gezeigt. Diese 12 Elemente liegen di-
rekt unterhalb des Targetmterials, in geringem Mafl wird sogar das im Periodensy-
stem direkt iiber dem Quecksilber liegende Thalium (T1) durch Protoneneinfang
gebildet. Im Diagramm steht jede Linie fiir ein Element, die Punkte dieser Linie
stehen fiir die Isotope des Elements.

Beriicksichtigt man die oben erwéhnte Tatsache, dafl der Restkerndetektor in
HETC nur die Kerne detektiert, die als Rest eines zerstorten Targetkerns {ibrig-
bleiben, so 148t sich abschétzen, wie viele Targetkerne insgesamt zerstort werden
und wie stark das Targetmaterial bei Bestrahlung durch entstehende neue Ele-
mente verunreinigt wird. Die Summe der Produktionsraten iiber alle Nuklide
betragt fiir das ESS Quecksilbertarget 4.26 pro Quellproton, das heifit es werden
4.26 Quecksilberatome pro Quellproton zerstort. Bei einer Protonenstrahlleistung
von 5 MW (£2.34 - 10'® p/s) werden pro Sekunde 9.97 -10'® Quecksilberatome
(£1.655 - 1077 mol) zerstort. Auf eine Betriebszeit von 30 Jahren gerechnet wer-
den insgesamt 9.44 -10%° Quecksilberatome (=156.7 mol) zerstort, was bei einer
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Abbildung 6.5: Produktionsraten der 12 hdufigsten Elemente bei der Spallation
von " Hg mit 1334 MeV Protonen im ESS Target.

Gesamtmenge von 20 Tonnen Quecksilber eine Zerstorungsrate von 0.16% in 30
Jahren beziehungsweise 5.24-107% % pro Jahr bedeutet.

6.1.4 Isotopenproduktion durch Neutronen < 20 MeV im
Targetcontainer

Neutronenabsorptionsreaktionen, deren Reaktionsmechanismus in Kap. 3.4.1 ausfiihr-

lich erlautert wurde, haben aufgrund des hohen Neutronenflusses im Container
des Targets und der Strukturen der Targetstation eine grofle Bedeutung fiir die
Aktivierung.

Durch die Faltung der Neutronenfliisse mit den entsprechenden Reaktions-
wirkungsquerschnitten und Wichtung mit der numerischen Dichte des jeweiligen
Nuklids ergeben sich die Produktionsraten, die in Tab. 6.4 dargestellt sind.

Die héchste Produktionsrate weist das Eisenisotop *°Fe auf, das zu 7.8 %
aus der Reaktion 5 Fe(n, ) Fe und zu 92.2 % aus der Reaktion 5 Fe(n, 2n)*Fe
stammt. **Mn stammt fast ausschliefflich aus der Reaktion ** Fe(n,p)**Mn und
%Mn wird durch Neutronen oberhalb von 1 MeV durch die Reaktion *® Fe(n, p)*Mn
gebildet.
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Nuklid | Halbwertszeit | Produktonsrate
pro Proton
3H 12.3 a 3.10-1073
»Fe 8.5 m 1.02-1074
e 2.7 a 2.93-1072
%3Mn 3.7-10% a 2.44.1073
5Mn 312d 1.32-1072
5Mn 2.58 h 1.37-1072
SLCr 27.2d 3.31-1073
Y 3.75 m 1.44-1073

Tabelle 6.4: Produktionsraten der durch Neutronenreaktionen im Targetcontainer
produzierten Radionuklide.

6.1.5 Vergleich simulierter Produktionsraten mit experi-
mentellen Daten fiir Quecksilber

Die der bei der Spallation entstehenden Nuklide sind fiir das Modell ORIHET3a
eine wesentliche Grundlage einerseits fiir die weitere Berechnung der Gesamtakti-
vitdt und deren Zeitverhalten, andererseits auch fiir die Abschétzung, in welchem
Umfang kritische, das heifit besonders gefihrliche Nuklide gebildet werden.

Fiir das langfristige Zeitverhalten der Aktivitdt sind insbesondere Nuklide mit
sehr langen Halbwertzeiten oder Nuklide, in deren Zerfallskette sehr langlebige
Tochternuklide vorkommen interessant. Dagegen sind die Produktionsraten kurz-
lebiger Nuklide mit Halbwertszeiten bis zu einigen Stunden wegen ihres schnellen
Abklingens insbesondere fiir die Aktivitdt wédhrend des laufenden Betriebs und
bis wenige Tage nach Abschalten mafigeblich. Zur Gruppe der kritischen Nukli-
de gehoren z.B. radiaoktive Isotope gasformiger Elemente, da sie als sehr volatil
angesehen werden miissen und aus dem Targetmaterial durch ein Leck im Queck-
silberkreislauf eventuell in die Umgebungsluft gelangen kénnten. Die Gruppe der
Alphastrahler ist ebenfalls als kritisch anzusehen, da sie bei Inkorporation durch
ihren hohen linearen Energietransfer ein ausgesprochen hohes Schadigungspoten-
tial haben. M8Gd ist ein solcher a-Strahler mit einer Halbwertszeit von t5 = 90
Jahren, der als reprasentativ fiir diese Nuklidgruppe angesehen werden kann.

Experimentelle Daten der beim Beschuf} eines "*Hg-Diinntargets? mit Proto-
nen der Energie 0.8 und 2.6 GeV beobachteten Restkernverteilungen [42] ermogli-

2Das heifit, es werden keine Sekundirteilchen produziert
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chen den Vergleich der simulierten Restkernverteilungen mit den gemessenen Da-
ten. Da bei der experimentellen Bestimmung der Restkernverteilung jedoch die
Methode der Gammaspektroskopie benutzt wurde, konnten diejenigen Nuklide,
die keine Gammastrahler sind, nicht detektiert werden. Dies trifft unter ande-
rem auf '"*Hg zu, dessen Produktionsrate deshalb interessant ist, weil es das
langlebigste Isotop des Targetmaterials ist und sich nur unter unverhéaltnisméssig
hohem Aufwand vom restlichen Quecksilber abtrennen liefe. Auch zu seiner Halb-
wertszeit finden sich teils widerspriichliche Angaben. So gibt die Karlsruher Nu-
klidkarte [44] eine Halbwertszeit von 367 Jahren an, wihrend die Strassburger
Nuklidkarte [45] 520 Jahre angibt. In der neuen Datenbasis von Orihet3 [36] wird
eine Halbwertszeit von 440 Jahren verwendet.

O proq [mbarn] Verhiltnis
Nuklid | 7y, | Experiment | Simulation | Exp. / Simulation
WiEy 24 d 18.8 5.0 3.76
WEy | 54.5d 0.725 3.5 0.21
9Gd | 9.28d 5.13 6.3 0.81
BlGd | 124 d 13.0 4.1 3.17
18T, 60 m 9.31 2.3 4.05
19T 4.1h 5.13 4.0 1.28
150ThH | 348 h 7.89 5.7 1.38
1517, 17.61 13 6.2 2.1
12Th | 175 h 12.1 6.9 1.75
12Dy | 2.38h 11.9 5.7 2.09
188pt, 10.2 d 25.2 7.1 3.55
89An | 28.7m 3.3 9.4 0.35
Aw | 42.8m 42 10.2 4.12
194 Ay 38.02 24.9 8.6 2.89
190 g 20 m 15.8 7.9 2.00
192Hg | 485 h 14.8 10.7 1.38
19471 | 32.8 m 6.3 2.4 2.63

Tabelle 6.5: Vergleich experimentell ermittelter Produktionswirkungsquerschnitte
[42] mit simulierten Daten fiir " Hg(p,z).

Tab. 6.5 zeigt einen Vergleich gemessener und in der Simulation bestimmter
Produktionswirkungsquerschnitte beim Beschufl von "®Hg mit Protonen im GeV
Bereich. Wie aus Tab. 6.5 ersichtlich, bestehen zwischen den experimentellen und
simulierten Produktionsraten Unterschiede bis zu einem Faktor 4.
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6.1.6 Zeitverhalten der Aktivitit

Bei der Berechnung von Aktivitdt und Nachwérme mit Orihet3 wird beriicksich-
tigt, daBl ein Teil der Nuklide (insbesondere die kurzlebigen) bereits wihrend
dieser Phase wieder zerfallen, das heifit fiir jedes instabile Nuklid stellt sich nach
einer fiir das jeweilige Nuklid charakteristischen Zeit ein Séttigungszustand ein.

Neben der Aktivitat der Komponenten der Targetstation zum Zeitpunkt ihres
Ausbaus und der Entsorgung ist vor allem auch die Aktivitdt wihrend des lau-
fenden Betriebs und in den Wartungs- und Instandhaltungspausen von groflem
Interesse. Im Normalbetrieb sind regelméssige Unterbrechungen des Strahlbetrie-
bes zur Wartung und Instandhaltung der Anlage geplant, wobei im Jahresplan
folgende Zyklen vorgesehen sind:

5 Nutzerbetriebzyklen (je 45 Tage) 5400 Stunden
4 kurze Wartungspausen (je 14 Tage) 1344 Stunden
1 lange Wartungspause (84 Tage) 2016 Stunden

Tab. 6.6 zeigt die Aktivitdt und Nachwirme des Targetmaterials (ohne den
Container) iiber den Verlauf eines Jahres. Da diese Aufteilung des Jahres in 10
Zyklen (je 5 Strahl- und 5 Abklingzyklen) sehr rechenintensiv ist, wurde zum
Vergleich gegeniibergestellt, welche Aktivitét sich ergibt, wenn die 5400 Stunden
Strahlbetrieb zusammenhéngend betrachtet werden. Es ergeben sich im Vergleich
der beiden Rechenmethoden nur marginale Unterschiede, die im Bereich der Feh-
lerbreite dieser Rechnungen liegen.

Die Aktivitat wiahrend des Betriebs wird im Wesentlichen bestimmt durch die
Aktivitit der kurzlebigen Nuklide, bei denen sich ein Gleichgewichtszustand aus
Produktion neuer Kerne und Zerfall produzierter Kerne eingestellt hat.

Betrachtet man, welche Nuklide fiir die Gesamtaktivitdt nach einigen Jahren
mafgeblich sind, so stellt man fest, daf} sich fiir ein derart komplexes System aus
anfinglich iiber 800 verschiedenen Nukliden keine konstante “effektive® Halb-
wertszeit des Nuklidgemisches bestimmen 148t. Das liegt unter anderem auch
daran, dafl nicht jedes instabile Nuklid direkt in ein stabiles {ibergeht sondern
sich Zerfallsketten ausbilden. Somit hédngt die Aktivitéit eines Nuklids nicht nur
von seiner eigenen (priméren) Produktionsrate ab, sondern auch von der Zerfalls-
rate eventueller Mutternuklide.

Ein gutes Beispiel dafiir ist das Nuklidpaar **Au und ®*Hg, wobei *Hg
durch Elektroneneinfang in '**Au iibergeht. Die Halbwertszeiten betragen fiir
194Hg ca. 400 Jahre und fiir *Au 39.5 Stunden. Die Aktivitit von **Au ist
zunichst deutlich hoher als die von '"Hg, und zwar solange, bis das aus der
Spallationsreaktion primir gebildete " Au zerfallen ist. Danach wird die Akti-
vitit des Tochternuklids **Au ausschlieBlich von der Aktivitit des Mutternuklids
19 Hg bestimmt.
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Zeitpunkt Rechnung zyklusweise Rechnung in 2 Blocken

Aktivitat | Nachwérme Aktivitit | Nachwéarme

[Bq] [W] [Bq] (W]

initial 0h 0 0 0 0
1. Strahlzykl. | 1080 h || 7.29 - 10*16 | 2.44 .10+
1. kurze Pause | 1416 h || 5.80 - 107%% | 8.14-10%"
2. Strahlzykl. | 2496 h || 7.51-10%16 | 2.46-10%%
2. kurze Pause | 2832 h || 7.67 - 10715 | 1.00- 10193
3. Strahlzykl. | 3912 h || 7.64- 10716 | 2.47.107%
3. kurze Pause | 4248 h || 8.85- 10" | 1.11-10%%3

4. Strahlzykl. | 5328 h || 7.73- 10716 | 2.48.10%% | 7.92.10%16 | 2.58 - 10*+%
4. kurze Pause | 5664 h || 9.69 - 107 | 1.17-10+03
5. Strahlzykl. | 6744 h || 7.80-10%16 | 2.48.10%%4

1. lange Pause | 8760 h || 4.62 - 1071° | 4.00- 10792 | 3.75-10"1% | 3.04 - 1072

Tabelle 6.6: Aktivierung und Nachwdrme in Abhdngigkeit von der zeitlichen An-
ordnung der Strahlzyklen und Wartungspausen tiber die Dauer eines Jahres.

Die sogenannten “Leitnuklide“, das heifit die Nuklide mit der jeweils héchsten
Aktivitit bestimmen den Verlauf der Gesamtaktivitiat im jeweiligen Zeitabschnitt.
Sie sind auch verantwortlich fiir den treppenartigen Verlauf der Aktivitédtskurve in
der doppelt-logarithmischen Darstellung, das bedeutet ein Wechsel des Leitnuk-
lids geht meistens einher mit einer relativ starken Abnahme der Gesamtaktivitét.

Abb. 6.6 zeigt den Verlauf der Gesamtaktivitdat des Targetinventars und des
Containers nach einem beziehungsweise nach 30 Jahren Vollastbetrieb. Der Un-
terschied der beiden Abklingkurven entsteht durch die langlebigen Nuklide, die
nach einem Vollastjahr noch nicht den Gleichgewichtszustand erreicht haben, von
denen also beim Betrieb noch mehr produziert wird als gleichzeitig zerfillt. Fiir
das Targetmaterial ist erkennbar, dafl die Aktvitdt wihrend des laufenden Be-
triebs bereits nach einem Jahr genauso grof3 ist wie nach 30 Jahren Betrieb.

Abb. 6.7 gibt eine Ubersicht iiber die Aktivitit einzelner Nuklide, die zum
einen die Aktivitdt des Targets wiahrend des Betriebs bestimmen und zum ande-
ren das Abklingverhalten einige Jahre nach Abschalten der Anlage beeinflussen.
Man erkennt deutlich, dafl die Gesamtaktivitit an einigen Zeitpunkten zu mehr
als 50 % von der Aktivitéit eines einzelnen Nuklids bestimmt wird. Bei t = 10
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1018 decay curve of target mercury and target containment
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Abbildung 6.6: Abklingverhalten des Targetmaterials Quecksilber und des Target-
containers nach 1 Jahr und nach 30 Jahren Vollastbetrieb.

Jahre ist dies zum Beispiel die Aktivitat des Tritiums, bei t = 1000 Jahren ist es
die Aktivitit des Nuklidpaares *Au und **Hyg.

Ein besonderes Problem in Bezug auf die Entsorgung sind die fliissigen radio-
aktiven Stoffe. Sie miissen vor der Endlagerung verfestigt werden. Dies konnte je
nach Element durch gezielte chemische Fallungsreaktionen erreicht werden. Abb.
6.8 zeigt die Aktivitdt der Elemente, die bei Betriebstemperatur des Targets
fliissig vorliegen.
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Decay Curve of long-live Nuclides in Hg-Target
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Abbildung 6.7: Abklingverhalten der Nuklide, die die Aktivitdt wihrend des Be-
triebs und die Langzeitaktivitit des Targetmaterials nach 30 Jahren Vollastbetrieb
mafgeblich bestimmen.
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Abbildung 6.8: Langzeitabklingverhalten der Aktivitdt der flissigen Nuklide im
Targetmaterial Quecksilber nach 30 Jahren Vollastbetrieb.

Ein wesentlicher Sicherheitsaspekt kommt auch den gasformigen radioaktiven
Stoffen zu, die im Taget gebildet werden und, was durch das stetige Umwélzen
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Abbildung 6.9: Langzeitabklingverhalten der Aktivitdt der gasformigen Nuklide
im Targetmaterial Quecksilber nach 30 Jahren Vollastbetrieb.

des fliissigen Quecksilbers begiinstigt wird, leicht fliichtig sein konnen. Hier muf}
durch sicheren Einschlu8 des gesamten Quecksilberkreislaufs gewéhrleistet sein,
daf3 keine Gase aus dem Kreislauf in die Umgebung diffundieren kénnen. Abb. 6.9
zeigt die Aktivitat der Elemente, die bei Betriebstemperatur gasférmig vorliegen.
Man erkennt, da§ die Aktivitdt der entstehenden Gase rund 1 % (bei laufendem
Betrieb rund 10'® Bq) der Gesamtaktivitit des Targetmaterials betrigt.

In der technischen Studie zur ESS-Planung wird von einer Gesamtmenge an
Quecksilber von 20 Tonnen ausgegangen. Bezieht man die Gesamtaktivitat des
Targetmaterials auf diesen Wert, so stellt sich wahrend des laufenden Betriebes
eine spezifische Aktivitit von 5-10'% Bq/kg ein. Bei einer Dichte von 13.45 g/cm?
entspricht dies 6.7-10'3 Bq/Liter. Wichtig anzumerken ist in diesem Zusammen-
hang, dafl die Gesamtaktivitdt des Targetmaterials von der Gesamtmenge an
Quecksilber unabhéngig ist. Sollte die Anlage mit 15 oder 10 Tonnen Quecksilber
betrieben werden, so bleibt die Gesamtaktivitdt gleich, lediglich die spezifische
Aktivitat wird grofer.
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6.1.7 Nachwirme des radioaktiven Inventars im Queck-
silbertarget der ESS

Die beim Zerfall instabiler Kerne freiwerdende Energie in Form von kinetischer
Energie der o und (3 Teilchen einerseits und elektromagnetischer Wellen der Gam-
mastrahlung andererseits wird durch Abbremsen der Teilchen beziehungsweise
Schwiichung der Wellen in Warmeenergie umgewandelt.

Setzt man vereinfachend voraus, dafl die so entstehende Nachwérme durch
Selbstabschirmungseffekte in dem Material entsteht und verbleibt, das auch die
zerfallenden Kerne beinhaltet, so muf§ die im Target und Container entstehende
Nachwérme im Gleichgewichtszustand wihrend des laufenden Betriebes der in
Kap. 7.1 bestimmten Energiedeposition hinzugerechnet werden. Die im Gleichge-
wichtszustand wéhrend des Betriebs beobachtete Zerfallswérme von circa 25 kW
macht ein Prozent der im Target insgesamt deponierten Energie aus (siehe Kap.
7.1).

Abb. 6.10 zeigt den Verlauf der Nachwarmeentwicklung iiber einen Zeitraum
von 10° Jahren) nach einer Betriebszeit von 30 Jahren. Sie korreliert deutlich mit
der Gesamtaktivitéit. Die Auswirkung der Betriebsdauer auf Hohe und Verlauf
der Nachwérme ist sehr gering, was darauf schliessen 148t, dal die Nachwarme-
produktion hauptséchlich bestimmt wird vom Zerfall kurzlebiger Nuklide, die
bereits nach kurzer Betriebszeit im Gleichgewichtszustand sind.

Die Nachwirme des gesamten Targetmaterials betragt zum Zeitpunkt des
Abschaltens (und damit auch im Gleichgewichtszustand wéhrend des Betriebes)
insgesamt 25.4 kW, das entspricht bei einer angenommenen Gesamtquecksilber-
menge von 20 Tonnen 1270 mW /kg.

Bereits nach 7 Tagen betrédgt die Nachwéarmeleistung nur noch 2.02 kW be-
ziehungsweise 101 mW /kg.

Bei einem Ausfall der Quecksilberkiihlung zum Beispiel nach einer Notab-
schaltung wiirden sich die 20 Tonnen Quecksilber (molare Warmekapazitéit 27.98
J/kg - K) innerhalb von 12 Stunden konservativ abgeschétzt hochstens um 190
°C erwarmen.
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Activity and Afterheat of the ESS target (Hg) after 30 years operation time
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Abbildung 6.10: Langzeitabklingverhalten der Gesamtaktivitit, der Aktivitdt der
Alphastrahler und der Nachwdrme des Targetmaterials Quecksilber nach 30 Jah-
ren Vollastbetrieb.
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6.2 Moderator und Moderatorbehéilter

6.2.1 Materielle Zusammensetzung und Eigenschaften

Der Moderatorbehélter (vgl. auch Abb. 5.5 und 5.7) besteht aus der Legierung
AlMgs, die aus ca. 97 % Aluminium und 3% Magnesium besteht. Weitere Legie-
rungsbestandteile wie Si, Fe, Cu, Mn, Cr, Zn und Ti kommen mit maximal 0.4
% vor und wurden deshalb nicht weiter beriicksichtigt. Aluminium hat nur ein
stabiles Isotop, das 27Al, Magnesium ("*Mg) setzt sich zu 79% aus **Mg, 10%
Mg und 11% 2°Mg zusammen.

6.2.2 Teilchenfliisse im Moderator und seinem Behéilter

Bei den Teilchenfliissen in den Seitenwénden des Moderatorcontainments lassen
sich wieder die Symmetrieeigenschaften der Anordnung erkennen, wihrend zwi-
schen den beiden Deckeln des Moderatorcontainments (top und bottom wall)
ein deutlicher Unterschied im Energiespektrum des Flusses zu beobachten ist,
der leicht erkennen l&8t, welcher Deckel dem Target zugewandt und welcher dem
Target abgewandt ist.

proton and neutron flux above 20 MeV (per unit leth.) in moderator and container
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Abbildung 6.11: Hochenergetischer Protonenfluf$ (obere Bildreihe) und Neutro-
nenfluf$ (untere Bildreihe) in Moderator und -behilter.
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neutron flux below 20 MeV (per unit lethargy) in moderator and containment
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Abbildung 6.12: Neutronenflufs unterhalb von 20 MeV im Moderator und -

behdlter.

Zum Target hingewandt ist der Teilchenenflul noch wesentlich schneller als

nach dem Durchgang durch den Moderator. Abb. 6.11 zeigt den hochenergeti-
schen Teilchenflufl im Moderator und dessen Behélter, Abb. 6.12 den niederener-
getischen Neutronenfluf im Moderator und -behélter.

6.2.3 Aktivierungsreaktionen in Moderator und -behéilter

Da der Moderator bereits ausserhalb der direkten Einwirkung des Primérproto-
nenstrahls und damit auch ausserhalb der direkten Spallationszone liegt, finden
sich hier auch wesentlich weniger Restkerne aus Spallationsreaktionen (s. Abb.
6.13). Vielmehr findet die Aktivierung in zunehmendem Mafe tiber die vom Neu-
tronenflufl < 20 MeV induzierten Neutronenabsorptionsreaktionen statt.
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Abb. 6.13 zeigt die Verteilung der Restkerne, die im Moderator und -container
noch durch den hochenergetischen Protonen- und Neutronenflul gebildet werden.

Residual Nuclei in moderator and containment
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Abbildung 6.13: Restkernverteilung im Wassermoderator (oberes Bild) und in
der Seitenwand (Bild unten links) sowie dem zum Target gewandten Boden (Bild
unten rechts) des Moderatorcontainers.

Tab. 6.7 zeigt die moglichen Reaktionen von Neutronen mit dem Moderator-
strukturmaterial, die zur Produktion radioaktiver Isotope fiihren.

Alle der elf verschiedenen hier entstehenden Radioisotope liegen direkt ne-
ben der Stabilitdtsgeraden und zerfallen ohne weitere Zwischenprodukte direkt
in stabile Nuklide. Das langlebigste Isotop ist hierbei 2?Na mit einer Halbwertszeit
von ty =2.6 Jahren. Die aus den Magnesiumisotopen entstehenden Reaktionspro-
dukte spielen aufgrund der nur 3%igen Beimengung bei der neutroneninduzierten
Aktivierung des Moderatorcontainments eine untergeordnete Rolle.
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Aluminium Magnesium
Reaktion | 27Al ty Mg |ty BMg |ty BMg |ty
(n,7) AL | 22m Mg | 9.46 m

(n,2n) | Al | 64s || ®Mg| 11.3s
(n,3n) | Al | 7.2s || #Mg| 3.86s | Mg | 11.3s

(n,p) | ?Mg| 946 m | ?*Na | 1496 h | Na | 59.6s || Na | 1.07s
(n,d) 2INa | 14.96 h | ®Na | 59.6 s
(n,t) 2Na | 26a #Na | 14.96 h
(n,a) | **Na | 14.96 h %Ne | 37.2s

Tabelle 6.7: Reaktionen von Neutronen mit dem Moderatorstrukturmaterial, pro-
duzierte radioaktive Nuklide und deren Halbwertszeit.

6.2.4 Abklingverhalten der Radionuklide

Im Gleichgewichtszustand wihrend des Betriebes dominieren O und N die
Gesamtaktivitit von 2.2 -10'3 Bq, doch durch ihre kurze Halbwertszeit sinkt die
Aktivitit schon wenige Minuten nach Abschalten des Neutronenflusses und ”Be
(t12 = 53.3 d) mit einer Aktivitit von 2.1 -10'"" Bq wird dominant. Es wird
bei der Reaktion hochenergetischer Teilchen aus dem Sauerstoff des Wassers ge-
bildet. "Be bleibt ein Jahr lang dominierendes Leitnuklid im Wasser und wird
dann abgelost von “C. Anzumerken ist hier, dafl es sehr unwahrscheinlich sein
wird, dafl das Moderatormaterial iiber die gesamte Betriebzeit von 30 Jahren
nicht ausgetauscht wird. Auf die Gleichgewichtsaktivitdat hat dies keinen Einfluf,
die Aktivitdt derjenigen Nuklide, deren Halbwertszeit gleich oder gréfler der Be-
triebszeit ist, wird jedoch entsprechend geringer sein. Im Falle des “C' (t; /2 =
5730 a) darf die Aktivitéit linear mit der Betriebszeit skaliert werden, das heifit,
wenn das Moderatormaterial nur 1 Jahr statt 30 Jahre in der Anlage bleibt, ist
auch die Aktivitit des 4C' um etwa den Faktor 30 geringer. Abb. 6.14 zeigt die
Abklingkurve des Moderators (Wasser), Abb. 6.15 die Abklingkurve des Mode-
ratorbehélters.

Als die Aktivitidt im Betriebszustand deutlich dominierendes Nuklid 148t sich
hier 2 Al erkennen. Es macht im Gleichgewichtszustand mehr als 90 % der Ge-
samtaktivitdt von 3 -10'* Bq aus. Durch seine kurze Halbwertszeit von t; 2 =23
Minuten klingt es allerdings genauso schnell ab wie das > Mg (t1/2 = 9.5 m), das
bei laufendem Betrieb einen Anteil von rund 9 % an der Aktivitdt hat.

Im Zeitraum von wenigen Tagen nach Abschalten der Spallationsquelle domi-
niert 2 Na die Aktivitit, das genauso wie das ihm nachfolgende Leitnuklid 22 Na
beim Zerfall eine Gammastrahlung im Energiebereich zwischen 1 und 2.5 MeV
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decay curve of moderator material (water) after 30 years operation
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Abbildung 6.14: Abklingverhalten des Moderatormaterials (Wasser) nach einer
Betriebszeit von 30 Jahren.

decay curve of moderator containment after 30 years operation
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Abbildung 6.15: Abklingverhalten des Moderatorcontainers (AlM gs) nach einer
Betriebszeit von 30 Jahren.



6.3. REFLEKTOR UND INNERE ABSCHIRMUNG 63

aufweist, so dafl ein Wechsel des Moderators und das dafiir notwendige Handling
des Containments nicht ohne ausreichende Abschirmung bzw. die Nutzung heifler
Zellen moglich ist.

6.3 Reflektor und innere Abschirmung

6.3.1 Materielle Zusammensetzung und Eigenschaften

Als Reflektor wird bei der ESS D,O-gekiihltes Blei diskutiert. Statt leichtem
Wasser (H20) wird hier schweres Wasser (D20) verwendet, weil es einen we-
sentlich geringeren Neutronenwirkungsquerschnitt hat. Dadurch erhoht sich die
Moderation der Neutronen gegeniiber der Absorption.

Der Anteil an D50 im Reflektor wurde mit 15 Vol-% angenommen, es durch-
stromt das Blei in Kiihlkanélen. Die effektive Dichte des Reflektors ergibt sich
dann bei einer Dichte von Blei mit pp, = 11.34g/ em? und schwerem Wasser mit
pp,0 = 1.04g/cm? zu pesp = 9.8g/cm?.

Pb/D,O-Mischung
Isotop | num. Dichte (10**atome - cm™3)
im Pb/Dy0O-Gemisch
204py 3.210- 1074
206py 6.790 - 1073
07py 6.198 - 1073
208py 1.460 - 1072
21 9.396 - 103
160) 4.698 10

Tabelle 6.8: Zusammensetzung des Isotopengemischs von natiirlichem Blei, Was-
serstoff und Sauerstoff sowie die fiir die Simulation verwendete numerische Dich-
ten der im Reflektor vorkommenden Isotope.
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Blei besteht in seiner natiirlichen Isotopenmischung aus vier stabilen Isotopen,
Deuterium ist ein Wasserstoffisotop und Sauerstoff hat drei stabile Isotope. Tab.
6.8 gibt die Anteile der Isotope sowie die numerischen Dichten in der Pb/DyO-
Mischung an. Wenn die numerische Dichte mit Null angegeben ist, kommt das
Isotop in der Modellierung des Reflektors nicht vor.

Die den Reflektor umgebende innere Abschirmung besteht aus Eisen, dessen
Eigenschaften schon im Zusammenhang mit dem Targetcontainment in Kap. 6.1.1
diskutiert wurden.

6.3.2 Teilchenfliisse in Reflektor und Abschirmung

Im Vergleich zu den bisher betrachteten Bauteilen haben der Reflektor und die
innere Abschirmung eine grofie rdumliche Ausdehnung. Im Folgenden wird der
Fluf in einigen Zonen dargestellt, die aufgrund einiger raumlicher Symmetrien
im Aufbau des Target-Moderator-Reflektor-Komplexes als exemplarisch angese-
hen werden kénnen und einen Uberblick iiber die Fliisse auch in weiter auBen
liegenden Teilen des TMR-Komplexes geben.

In Abb. 6.16 sieht man den Neutronenflufl unterhalb von 20 MeV in verschie-
denen Bereichen des Reflektors, wobei zum einen deutlich wird, dafl targetnahe
Zonen des Reflektors erstens einen deutlich hoheren Fluf§ aufweisen und zweitens
die Spitzenintensitét in einem wesentlich schmaleren Energiebereich (zwischen
10* und 10° eV) liegt, und zum anderen in vergleichbaren Zonen wie dem Reflek-
tor zwischen den Neutronenstrahlrohren ein deutlicher Unterschied in Vorwérts-
und Riickwartsrichtung zu beobachten ist.

Im Gegensatz zu dem relativ breiten Spektrum im Reflektor zeigt sich in
der inneren Abschirmung das charakteristische “Eisenfenster” als dominierend,
wie Abb. 6.17 (Seite 66) deutlich zeigt. Auch hier sind deutliche Unterschiede der
FluBintensitit in Abhéngigkeit vom Winkel zur Protonenstrahlrichtung (z-Achse)
sichtbar. In der Abschirmung auf Targeththe (y = —6.3 bis +6.3 cm) ist beispiels-
weise der Spitzenflul bei circa 20 keV in Richtung des Protonenstrahls um den
Faktor 3 hoher als in 90 Grad Richtung dazu (seitlich des Targets) und etwa 45
mal hoher als in 180 Grad (also entgegen der Richtung des Protonenstrahls).
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neutron flux in Pb / D20 reflector
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Abbildung 6.16: Neutronenfluf$ unterhalb von 20 MeV in ausgewdhlten Zonen
des Refiektors: Reflektorsegment oberhalb des oberen bzw. unterhalb des unteren
Moderators (Bild oben links), Reflektor seitlich des Targets (Bild oben rechts),
Reflektor zwischen den Neutronenstrahlrohren auf Moderatorhdéhe in riickwdrtiger
Richtung (Bild unten links) und in Vorwdrtsrichtung (Bild unten rechts).

6.3.3 Aktivierungsreaktionen

Da der Reflektor aus zwei mechanisch voneinander getrennten Komponenten
(dem Blei einerseits und dem es durchstromenden D,O andererseits) besteht, sind
auch die Aktivierungsreaktionen fiir beide Komponenten getrennt zu betrachten.
Dies ist zum einen wichtig, weil das D,O im Kiihlwasserkreislauf zirkuliert und
damit auch mit anderen Anlagenteilen in Beriihrung kommt, und zum anderen
das Kiihlwasser je nach Aktivierung entsorgt beziehungsweise zwischen- oder end-
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neutron flux in inner Fe-shielding
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Abbildung 6.17: Neutronenfluf$ unterhalb von 20 MeV in ausgewdhlten Zonen
der inneren Abschirmung: Abschirmungsring oberhalb des oberen bzw. unterhalb
des unteren Moderators (Bild oben links), vor dem Target (Bild oben rechts),
zunschen den Neutronenstrahlrohren auf Moderatorhéhe in rickwdrtiger Richtung
(Bild mitte links), in Vorwdrtsrichtung (Bild mitte rechts), seitlich des Targets
(Bild unten links) und hinter dem Target (Bild unten rechts).

gelagert werden muf}. Dies wird jedoch grundsétzlich getrennt vom Blei erfolgen,
welches auch aus mechanischen Griinden nach einer bestimmten Betriebszeit auf-
grund der zu erwartenden Materialschiadigung ausgewechselt werden mu#f.

Im Kiihlwasser entstehen neutroneninduziert einerseits ' N mit einer Produk-
tionsrate von 1.91-1072 und Tritium (* ) mit 1.37-1072 Atomen pro Quellteilchen
des Primérprotonenstrahls.
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Im Pb/DyO-Reflektor und der inneren Abschirmung 148t sich die neutronen-
induzierte Produktion der in Tab. 6.9 aufgefiihrten Nuklide beobachten.

Produktionsrate [Atome / Primérproton]
Nuklid | Halbwerts- | Reflektor | Kiihlwasser | Abschirmung

zeit (Pb) (D0) (Fe)
H3 12.3 a 2.66-107* | 1.37-1072 1.62 -1073

N 16 728 1.91-1073 —
Fe 53 8.5 m — 1.37-10~*
Fe 55 2.7 a — 1.08-107°
Mn 53 | 3.7 -10° a — 3.09-1073
Mn 54 312d — 1.44-1072
Mn 56 2.6 h — 1.43-1072
Cr 51 27.7d — 7.73-107*

Hg 203 | 46.6d | 5.55:10~° — —
Hg 205 | 52m | 6.07-10°2 — —
TI204 | 38a |6.44-107° — —
TI206 | 42m | 4.96-10°° — —
TI207 | 48m | 3.8810°* — —
TI208 | 31m | 2.0010°° — —
Pb 205 | 1.5-107 a | 1.85-10° — —
Pb209| 33hL |6.07-107 — —

Tabelle 6.9: Produktionsraten der durch neutroneninduzierte Aktivierung in Re-
flektor und Abschirmung produzierten Nuklide und deren Halbwertszeit.

Bei der Tritiumproduktion wurden sowohl das aus der Verdampfung entste-
hende Tritium aus dem HETC als auch das bei (n,t)-Reaktionen der Neutronen
< 20 MeV entstehende Tritium beriicksichtigt.

6.3.4 Aktivierung, Abklingverhalten und Nachwirme

Da im Bereich des Reflektors und der inneren Abschirmung durch den hohen
Neutronenflul eine nicht zu vernachlassigende Materialschidigung der strukturen
des Systems zu erwarten ist, kann davon ausgegangen werden, daf§ die hier fiir
eine Betriebszeit von 30 Jahren bestimmten Aktivitéits- und Nachwédrmewerte bei
einem fritheren Austausch des Reflektors unterschritten werden.

Abb. 6.18 zeigt das Abklingverhalten des Reflektors nach 30 Jahren Betrieb.
Bereits nach wenigen Tagen ist die Aktivitit von urspriinglich 1.5 - 10'® Bq um
zwei Grofenordnungen (d.h. auf 1 % ihres Ausgangswerts) abgeklungen. Dies
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decay curve of major nuclides of the Pb reflector after 30 years operation time
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Abbildung 6.18: Aktivitdt wichtiger Nuklide sowie Nachwdrme des Bleireflektors
nach einer Betriebszeit von 30 Jahren.

wird durch den schnellen Zerfall des **Pb (¢, /o = 3.3 h) verursacht, das wihrend
des laufenden Betriebes die Gesamtaktivitdt bestimmt. Danach wird die Akti-
vitit des ®®Hg dominant, das seine Rolle als Leitnuklid etwa 100 Tage nach
Abschalten der Anlage an das Tritium abgibt. Zu diesem Zeitpunkt ist die Ge-
samtaktivitit mit 9-10'2 Bq bereits auf 0.6 % der Aktivitit wihrend des laufenden
Strahlbetriebes zuriickgegangen. Die Langzeitaktivitiit schlieflich wird vom 2% Pb
(ti2 =1.5-10"a) mit 5 - 10° Bq bestimmt.

Der Aktivitatsverlauf im Bereich der inneren Abschirmung ist in Abb. 6.19
dargestellt, er wird in den ersten Jahren dominiert von der Aktivitit des °Fe
(t1/2 = 2.7a). Es dauert rund 8 Jahre, bis die Gesamtaktivitdt auf 10 % abge-
klungen ist, nach weiteren 8 Jahren betrdgt sie rund 2% des Aktivitdat im Be-
triebszustand.

afterheat [W]
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decay curve of major nuclides of the inner shielding after 30 years operation time
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Abbildung 6.19:  Gesamtaktivitit wund Aktivitat wichtiger Nuklide sowie
Nachwdrme der innerem FEisenabschirmung nach einer Betriebszeit von 30 Jah-
ren.

Etwa 40 Jahre nach Betriebsende sinkt die Aktivitdt rapide ab und statt des
% F'e ist nun das produzierte Tritium aktivitdtsbestimmend. Die Langzeitaktivitét
wird bestimmt von **Mn (t;» = 3.7 - 10°), dessen Aktivitét iiber die gesamte
innere Abschirmung aufsummiert 4 - 108 Bq betriigt.

Die Nachwirmeleistung betragt im Gleichgewichtszustand fiir den Reflektor
rund 300 Watt, sie sinkt innerhalb eines Tages nach Abschalten der Quelle auf
rund 6 Watt, in der gesamten Eisenabschirmung betriagt sie im Gleichgewichts-
zustand rund 1000 Watt, hier bleibt die Nachwérmeleistung auch nach dem Ab-
schalten der Quelle bedingt durch einige langlebige Nuklide {iber 3 Jahre nahezu
konstant, nach 6 Jahren Abklingzeit ist sie auf zehn Prozent des Ausgangswer-
tes gesunken. Sowohl im Reflektor als auch in der Abschirmung korreliert die
Nachwéirme sehr eng mit der Aktivitdat (s. Abb. 6.18 und 6.19).
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6.4 Verschluflelemente der Neutronen-
strahlrohre

Die Shutter haben die Aufgabe, die Experimentierpliatze im Bedarfsfall gegen den
thermischen Neutronenfluf§ aus den Moderatoren abzuschirmen (vgl. auch Abb.
5.10 auf Seite 40). Als Shuttermaterial wurde reines Eisen angenommen.

Aufgrund ihrer Lage weit ausserhalb des Targetbereichs werden hier im Ver-
gleich zur neutroneninduzierten Aktivierung nur minimale Mengen an direkten
Spallationsprodukten durch den hoherenergetischen Anteil des Neutronenflusses
gebildet, die Aktivierung erfolgt hier fast ausschlieflich iiber Neutronenabsorpti-
onsreaktionen.

Abb. 6.20 zeigt den Neutronenflufl unterhalb von 20 MeV, dem die Shutter im
geschlossenen Zustand ausgesetzt sind. Wie schon bei Reflektor und Abschirmung
sind auch hier deutliche Unterschiede zwischen Vorwérts- und Riickwartsrichtung
sowie die Eisencharakteristik bei 20 keV zu beobachten.
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Abbildung 6.20: NeutronenflufS unterhalb von 20 MeV in den dufseren 10 cm des
jeweils mittleren vorwdrts- und rickwdrtsgerichteten Shutter.
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Abb. 6.21 gibt das zeitliche Verhalten der Radioaktivitdt der Shutter-Rader
nach einem Jahr und 30 Jahren Vollastbetrieb wieder. Wie in Abb. 6.21 zu er-
kennen ist, liegt die Aktivierung der vorwéartsgerichteten Shutter etwa um den
Faktor zwei iiber der Aktivierung der riickwértsgerichteten Shutter. Der Einflufl
der Betriebsdauer auf die Aktivierung 148t sich ebenfalls erkennen, nach 30 Jah-
ren Strahlbetrieb ist die Aktivitdt der Shutter-Rader um etwa den Faktor zehn
hoher als nach einem Jahr.

decay curve of neutron induced activity in the shutter wheels
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Abbildung 6.21: Abklingverhalten der Shutter-Rdder nach 1 Jahr und nach 30
Jahren Vollastbetrieb.



Kapitel 7

Energiedeposition und
Wairmeleistung im TMR
Komplex der ESS

Mit den Ursachen fiir die Energiedeposition verhélt es sich &hnlich wie mit der
Entstehung radioaktiver Nuklide in den einzelnen Komponenten der Targetsta-
tion. Im Target und seiner direkten Umgebung dominieren die Einfliisse des
Primérprotonenstrahls und die sekundéren hochenergetischen Teilchenfliisse, mit
zunehmender Entfernung vom Target jedoch verringert sich der hochenergetische
Fluf} insbesondere der geladenen Teilchen durch Interaktion mit der umgebenden
Materie und der niederenergetische Neutronenflufl und die y-Produktion werden
dominant.

Zur Simulation des Transports dieser niederenergetischen Neutronen wurde
das in Kap. 3.2.2 beschriebene Programm MORSE eingesetzt. Die Energiedepo-
sition 148t sich, wie in Kap. 4.2.2 beschrieben, durch Faltung der Fliisse mit den
entsprechenden materialspezifischen KERMA-Faktoren bestimmen.

Da die MatXS-11 Bibliothek zwar iiber 80 Energiegruppen fiir den Neutronen-
transport, nicht jedoch {iber Energiegruppen fiir Gammatransport verfiigt, muflte
hierfiir die EPR-Bibliothek benutzt werden. In dieser sind jedoch keine Daten fiir
das Material Quecksilber vorhanden. Darum mufite zunéchst geklart werden, ob
es hinsichtlich der Teilchenfliisse und der daraus resultierenden Energiedepositi-
on einen grundlegenden Unterschied macht, ob das Target in der Simulation aus
Quecksilber oder ersatzweise aus Blei besteht.

Dazu wurden jeweils fiir ein Quecksilber- und ein Bleitarget sowohl die hoch-
energetischen Protonen- und Neutronenfliisse als auch die niederenergetischen
Neutronenfliisse bestimmt.

Im Energiebereich oberhalb von 20 MeV bis hin zur Einschuflenergie von 1334
MeV sind weder beim Protonen- noch beim Neutronenfluf§ im Target wesentliche
Unterschiede erkennbar, wie Abb. 7.1 verdeutlicht.
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Abb. 7.2 zeigt den Vergleich des Neutronenflusses unterhalb von 20 MeV in
einem Quecksilbertarget mit dem in einem Bleitarget. Der Einbruch des Flus-
ses beim Quecksilber, bedingt durch dessen hohen Absorptionsquerschnitt fiir
thermische Neutronen ist in den unteren Energiegruppen deutlich zu sehen. Dies
bedeutet, dal durch den héheren Neutronenflufl im Blei unterhalb von 1 keV die
Produktion von Photonen durch (n,y)-Reaktionen gegeniiber dem Quecksilber
leicht iiberschéitzt wird, was zu einer konservativen Bestimmung der Energiede-
position fiihrt.
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Abbildung 7.1: Vergleich des hochenergetischen Protonen- und Neutronenflusses
fiir verschiedene Targetmaterialien im Target der ESS bei & MW Strahlleistung.

Die beobachteten Photonen werden, abgesehen vom Target selbst, wo der
aus dem 7°-Zerfall stammende hochenergetische Gammaflufl dominierend ist,
hauptséchlich bei (n,y)-Reaktionen frei. Bei dieser Neutronenabsorptionsreak-
tion kommt es zu einem sogenannten Massendefekt, das heifit das als Produkt
entstehende Nuklid ist leichter als die Summe der Massen der Edukte, also der
Masse des Ausgangsnuklids und der Ruhemasse des absorbierten Neutrons.
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comparison of neutron flux below 20 MeV for Hg and Pb
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Abbildung 7.2: Vergleich des Neutronenflusses unterhalb von 20 MeV fiir ver-
schiedene Targetmaterialien.

Die entstehende Massendifferenz der Reaktion 4X (n,v)5 X eines beliebigen
Nuklids des Elements X mit der Massenzahl A und der Protonenzahl Z berechnet
sich zu Am = m(4X) + mo(in) — m(37X).

Um dem Massen-und Energieerhaltungssatz zu geniigen, wird diese Massen-
differenz Am in Form von Energie (in diesem Fall Photonen) nach dem Gesetz
AE = Am - ¢ abgegeben.

Tab. 7.1 zeigt den Massendefekt sowie die freiwerdende Energie fiir einige aus-
gewdhlte Nuklide, die in den Bauteilen der ESS héufig vorkommen. Die Beriick-
sichtigung der entstehenden Gammafliisse ist deswegen so wichtig, weil zum einen
die entstehenden Gammas mit Energien zwischen 2 und 10 MeV relativ hochener-
getisch sind, und zum anderen aufgrund der hohen Dichte der vorhandenen Mate-
rialien (Fe, Cr, Hg, Pb) ihre Energie nahezu vollstdndig am Ort ihrer Entstehung
deponieren.
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)

Reaktion Massendefekt A m [u] | A E [MeV]
' (n,) 2H 2.3883-10 2.2247
2 (n,7) *H 6.7175-1073 6.2573
27A] (n,7) 25Al 0.7576-1073 9. 892
51Fe (1,7) Fe 9.97970-10-3 9.2960
%Fe (n,y) *"Fe 7.64630-1073 7.1225
Fe (n,y) %®Fe 1.13457-102 10.5685
%Fe (n,y) “Fe 7.06230-1073 6.5785
9 Hg (n,y) Y"Hg 7.277-1073 6.7785
195Hg (n,7) Y9 Hg 71541073 6.6639
99Hg (n,y) ?“Hg 8.619-1073 8.0286
20Hg (n,y) **'Hg 6.688-1073 6.2298
201g (n,y) 2°Hg 8.325.1073 7.7547
22Hg (n,y) **Hg 6.425-1073 5.9849
204Ph (n,y) 2°Pb 7.2150-1073 6.7207
206Ph (n,7) 27Ph 7.2330-1073 6.7375
2TPh (n,y) 2%Pb 7.9100-1073 7.3681
205Ph (n,7) 209Ph 421721073 3.9283

Tabelle 7.1: Ubersicht iiber die durch den Massendefekt bei der (n,y) Reaktion
verschiedener Nuklide freiwerdende Energie. Der Massendefekt ist angegeben in
der atomaren Masseneinheit u (1u = 1.660566-107%7 kg).

7.1 Target und -container

7.1.1 Energiedeposition geladener Teilchen und hochener-
getischer Neutronen > 15 MeV

Von wesentlicher Bedeutung fiir die rdumliche Verteilung der Energiedeposition
im targetnahen Bereich und insbesondere im Strahleintrittsfenster des Targetcon-
tainers ist auch die Grofle und Intensitétsverteilung des Primérprotonenstrahls.
Die zwei zur Diskussion stehenden Formen sind hier eine parabolische Intensitéts-
verteilung mit einer Halbachse von 10 cm in x-Richtung und 3 ¢m in y-Richtung
sowie ein gaufiverteilter Strahl mit einem o, von £ 3.33 cm und einem o, von =+
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1.0 cm, sodafl 99.5 % aller Protonen in einem Bereich von xy+ 10 cm (= +60,)
und yo+ 3 cm (= £30,) liegen.

Abb.7.3 zeigt die Intensitatsverteilung der beiden beschriebenen Strahlformen
sowohl in ihrer zweidimensionalen Verteilung als auch die Profile in der x bzw.
der y-Ebene.
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Abbildung 7.3: Gaufs- und parabolisch verteiltes Primdrprotonenstrahlprofil im
Vergleich.

Deutlich zu erkennen ist, dafl beim gauflverteilten Profil die Spitzenintensitét
in der Mitte des Strahls circa doppelt so hoch ist wie beim parabolischen Profil.
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Fiir die Rechungen im Rahmen dieser Arbeit wurde, soweit nichts anderes
angegeben ist, das gaufiverteilte Strahlprofil verwendet.

Auf eine ortsabhédngige Darstellung der Energiedeposition im Target entlang
der z-Achse konnte verzichtet werden, weil dies einerseits schon gezeigt wurde
[43] und andererseits durch die stiandige Umwilzung des Quecksilbers ohnehin
eine stetige Warmeabfuhr gewéhrleistet ist.

Die Anteile der Energiedeposition der geladenen Teilchen im Target sind aus
Tabelle 7.2 ersichtlich.

natHeo Target, Protonenenergie 1334 MeV
Teilchen Energiedeposition
pro Proton bei 5 MW Leistung
0] | [es] | ] | | [

Protonen 5.09-1072 | 1.42.1072 | 3.32-.107™ | 1.91.1076 | 5.31-10*!
geladene Pionen | 2.73-10%t! | 7.60-10~* | 1.78-10% | 1.02-10™® | 2.85-101°
geladene Myonen | 1.37-10~! | 3.81.107¢ | 8.92.1071° | 5.13.10%2 | 1.43-1072
Deuteronen 9.90-10t% | 2.76.10~* | 6.45-107'2 | 3.71-10%* | 1.03-10%0
Tritonen 2.54-10t% | 7.07-1075 | 1.65-107'2 | 9.51.10%3 | 2.65-10~!
Helium 6.03-10t% | 1.68.10~* | 3.93.107'2 | 2.26-10"* | 6.28-10~!
Recoil Energie 3.40-1010 | 9.46.107° | 2.21-107'2 | 1.27-10™* | 3.54.10~!
SUMME 5.58-1072 | 1.55-1072 | 3.64-10"4 | 2.09-10"6 | 5.82.10"!

Tabelle 7.2: Beitrag primdrer und sekunddrer geladener Teilchen und hochenerge-
tischer Neutronen zur Energiedeposition im Quecksilbertarget. Die Angaben der
Energiedeposition pro cm? beziehen sich auf ein Targetvolumen von 36 Litern.

Der grosste Teil der im Target deponierten Energie stammt von den priméren
und sekundiren Protonen, sie geben 509 MeV und damit ca. 38 % der Ein-
schuflenergie an das Target ab. Im Target selbst macht der durch die Protonen
deponierte Anteil ca. 75% der gesamten hier deponierten Energie aus. Insgesamt
werden durch die geladenen Teilchen 559 MeV /p im Target deponiert, das ent-
spricht 42% der Energie der einfallenden Primérprotonen.

Am stérksten thermisch belastet wird in diesem Anlagenteil das Targetfenster,
durch den der Primérprotonenstrahl in das Target eintritt. Hier zeigen sich die
deutlichsten Unterschiede in der ortsabhéngigen Energiedeposition in Abhéngig-
keit von den unterschiedlichen Intensitétsverteilungen des Protonenstrahls.

Abb. 7.4 zeigt die im Targetfenster deponierte Energie fiir eine parabolische
Intensitétsverteilung, die Spitzenbelastung in der Mitte des Targetfensters liegt
hier bei ca. 1.33 kWW/cm?. Legt man die doppelt so hohe Spitzenintensitiit des
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Abbildung 7.4: Energiedeposition der geladenen Teilchen im Targetfenster bei
einer parabolischen Intensititsverteilung des Protonenstrahls (aus [41]).

gauflverteilten Strahlprofils zugrunde, so ergibt sich dafiir in der Mitte des Tar-
getfensters eine Energiedeposition von ca. 2.7 kW/em?, wihrend der Mittelwert
iiber das gesamte Targetfenster fiir beide Strahlprofile ca. 0.33 kW /cm? betriigt,
da die Gesamtprotonenzahl in beiden Intensitétsverteilungen gleich ist. Tab. 7.3
gibt einen Uberblick iiber die Spitzen- und Mittelwerte der von den geladenen
Teilchen und hochenergetischen Neutronen im Target deponierten Energie fiir ein
gauf3verteiltes Strahlprofil.

Spitzenwert Mittelwert gesamte Energie
in dieser Zone
(kW /em3]  [W/em?) (kW]
Target 5.6 58.2 2090
Targetfenster 2.7 330 74.2
obere/untere Wand 6.0 9.7
rechte/linke Wand 1.0 0.57

Tabelle 7.3: Ubersicht der durch die geladenen Teilchen und Neutronen > 15 MeV
im Target und -container deponierten Energie mit Spitzen- und Mittelwerten fir
5 MW Protonenstrahlleistung.
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7.1.2 Energiedeposition durch hochenergetische Photonen

Wie in Kap. 3.2.4 beschrieben, konnen bei der Reaktion hochenergetischer Teil-
chen mit Atomkernen unter anderem auch neutrale Pionen (7°) entstehen. Thre
Ruhemasse betragt 135 MeV. Sie sind instabil und zerfallen in 2 Gammas, die
im Mittel eine Energie von 70 MeV haben. Aufgrund ihrer kurzen Lebensdauer
von 8.4-1071% s werden sie im HETC nicht transportiert, sondern zerfallen direkt
am Ort ihrer Entstehung in 2 Photonen, deren Transport und Energiedeposition
im Programm EGS simuliert wird. Das Vorkommen dieser 7° ist auf das Target
selbst beschrénkt.

Durch die hohe Dichte des Quecksilbers werden die entstehenden Photonen
im Target abgebremst und deponieren ihre Energie auch fast ausschliellich im
Target. Abb. 7.5 zeigt den hierdurch im Target und -container entstehenden Gam-
maflul, Tab 7.4 die verursachte Energiedeposition im Target und -container.

gamma flux in target and containment from ™ decay
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Abbildung 7.5: Durch den w°-Zerfall verursachter Gammaflufs im Target und -
containment fiir 5 MW Protonenstrahlleistung.

Mit Ausnahme des Targetfensters ist bereits in den Wéanden des Targetcon-
tainers nur noch eine sehr geringe Energiedeposition durch die aus dem 7%-Zerfall
stammenden Photonen festzustellen, wie man Tab. 7.4 entnehmen kann.
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Energiedeposition
[(MeV/p] W] [W/em’]
Target 5.99-1071  2.2.10*° 6.24
Targetfenster 3.5-10~%  1.31-10%3 5.82
obere/untere Wand | 9.0-107% 3.37-10™  0.21
rechte/linke Wand | 5.0-107% 1.87 3.3-10°

Tabelle 7.4: Energiedeposition der aus dem w°-Zerfall entstehenden Photonen im
Target und -container fiir 5 MW Protonenstrahlleistung.

7.1.3 Energiedeposition der Neutronen und Photonen <
15 MeV

Abb. 7.6 zeigt den NeutronenfluBf im Energiebereich von 107* eV bis 14.9 MeV
und den GammafluB im Energiebereich von 10 keV bis 14 MeV fiir das Tar-
get sowie die Wiande des Targetcontainers aus dem gekoppelten n-y-Transport
des Programms MORSE. Auffillig sind die scharf begrenzten Maxima im Gam-
mafluB, die, wie vorstehend erldutert, in (n,y)-Reaktionen ihren Ursprung haben.

Hinzu kommt der GammafluB und die Energiedeposition der Photonen, die
von den angeregten Restkernen emittiert werden. Abb. 7.7 zeigt den Gammaflufl,
der durch diese Photonen verursacht wird.

Im Verhéiltnis zu der von den geladenen Teilchen deponierten Energie ist der
Anteil der durch niederenergetische Neutronen und Gammas verursachten Ener-
giedeposition im Target selbst relativ gering, doch in den Wéanden des Containers
macht er bereits zwischen 40 und 70 % aus. Tab. 7.5 zeigt die durch diese Neu-
tronen und Gammas deponierte Energie im Target und -container und gibt einen
Uberblick, wie hoch diese im Verhiltnis zu der von den geladenen Teilchen dort
deponierte Energie ist.
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neutron and gamma flux inside target and containment
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Abbildung 7.6: Niederenergetischer Neutronenfluf$ (linke Spalte) und Gammaflufs
(rechte Spalte) im Target und -containment fiir 5 MW Protonenstrahlleistung.

Neutronen Gammas Summe | Anteil an der ges.
Energiedeposition
(W/em3]  [W/em?] [W/em?] dieser Zone
Target 0.21 6.13 6.34 8.86 %
Targetfenster 1.70 6.45 8.15 2.37 %
obere/untere Wand 0.74 3.22 3.95 39.7 %
rechte/linke Wand 0.30 2.01 2.31 65.6 %

Tabelle 7.5: Ubersicht der durch die niederenergetischen Neutronen und Photonen
im Target und -container deponierten Energie fiir 5 MW Protonenstrahlleistung.
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gamma flux in target and containment from excited nuclei
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Abbildung 7.7: Durch die Anrequngsenergie der Restkerne verursachter Gam-
mafluff im Target und -containment fiir 5 MW Protonenstrahlleistung.

7.2 Energiedeposition im Moderator und
-container

7.2.1 Neutronen- und Gammafliisse < 15 MeV

Wiéhrend die Wéande des Targetcontainments noch weitgehend symmetrische Fi-
genschaften hinsichtlich der Neutronen- und Gammafliisse aufweisen, ist dies bei
den Wianden des Moderatorcontainments nur noch eingeschrénkt zu beobach-
ten. Besonders deutlich werden die Unterschiede beim Vergleich von Boden und
Deckel des Moderatorbehélters, da die Neutronen zunéchst mit ndherungsweise
derselben Energie, mit der sie aus dem Targetcontainer austreten, auf den dem
Target zugewandten Boden des Moderators treffen. Diejenigen Neutronen, die
bis zum oberen Deckel des Moderatorbehélters gelangen, haben den Moderator
bereits passiert (und sind damit moderiert) oder werden aus dem D,O-gekiihlten
Reflektor zuriickgestreut, haben also auf jeden Fall schon einen Grofteil ihrer
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urspriinglichen Energie abgegeben. Das Spektrum ist hier folglich wesentlich wei-
cher.

Abb 7.8 zeigt den Neutronenflufl unterhalb von 14.9 MeV und den Gammaflufl
im Bereich von 14 MeV bis 10 keV fiir den Wasser-Moderator und den Modera-
torbehélter. Wie schon in Abb. 4.5 in Kap. 4.2.2 gezeigt, sind auch bei der hier fiir
die Energiedepositionsrechnung verwendeten EPR-Bibliothek die oben erklérten
Unterschiede in den Fliissen der einzelnen Bereiche des Moderators wie bei der
in Kap. 6 verwendeten MatXS-11 Bibliothek deutlich zu erkennen.
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Abbildung 7.8: Niederenergetischer Neutronenfluf$ (linke Spalte) und Gammafiufs
(rechte Spalte) im Moderator und -containment bei 5 MW Protonenstrahlleistung.
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7.2.2 Energiedeposition geladener Teilchen und hochener-
getischer Neutronen > 15 MeV

Der grofite Teil der durch geladene Teilchen und hochenergetische Neutronen im
Moderator und -containment deponierten Energie stammt analog zu den ent-
sprechenden Bereiche des Targets wiederum aus den Protonen, wobei es sich hier
allerdings im Unterschied zum Target selbst ausschlieflich um sekundére Proto-
nen handelt. Auffillig ist hier die deutliche Richtungsabhingigkeit. Wie man in
Abb. 5.7 (Seite 38) erkennt, hat der Moderator jeweils eine aus Sicht des Proto-
nenstrahls vorwérts- und eine riickwérts gewandte kleine Stirnwand und jeweils
eine groflere zu den Shuttern zeigende Seitenwand. Wie aus Tab. 7.6 ersichtlich,
weisen die in Protonenstrahlrichtung vorwérts liegenden Winde eine deutlich
hohere Energiedeposition auf als die (jeweils parallel dazu) riickwérts liegenden
Winde. Dies hat seinen Grund in der starken Anisotropie des hochenergetischen
Teilchenflusses, der sich kegelférmig in Richtung des Primérprotonenstrahls aus-
bildet.

Zone [MeV/p] (W] [mW/em?]
Moderator (H,O) | 5.09-107% | 1.91-107 | 2.12:10"3
Stirnwand vorw. 7.85-107% | 2.94-10"* | 1.63-10"3
Stirnwand riickw. | 3.40-1073 | 1.27-10™ | 7.05-1072
Seitenwand riickw. | 1.20-1072 | 4.50-10"! | 8.33-10*2
Seitenwand vorw. | 2.20-1072 | 8.25-10"! | 1.53-10%3
Boden (targetnah) | 1.77-107% | 6.63-10™! | 2.46-10™"3
Deckel 4.00-1073 | 1.50-10** | 5.56-10*2

Tabelle 7.6: Energiedeposition geladener Teilchen und schneller Neutronen im
Moderator und -container.

Im Moderator (H20) selbst werden durch die geladenen Teilchen 825 Watt
deponiert, im gesamten Moderatorbehélter 251 Watt, das entspricht im Mittel
einer Energiedeposition von 1268 mW/cm? in den Aluminiumwéinden des Mode-
ratorcontainments.

7.2.3 Enmnergiedeposition der Neutronen und Photonen <
15 MeV

Bei der durch die langsamen Neutronen und Photonen deponierten Energie zeigt
sich die oben erwdhnte Richtungsabhéngigkeit nicht mehr. Der einzige deutliche
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Unterschied ist hier zwischen Boden und Deckel des Moderatorbehélters erkenn-
bar, was durch das weichere Spektrum nach Durchgang durch den Moderator zu

erklaren ist.

Tab. 7.7 zeigt die durch Neutronen und Photonen < 15 MeV im Moderator

und -container deponierte Energie.

Zone Neutronen | Photonen Summe

(W att] [Wait] [Watt] | [mW/cm?]
Moderator (H20) 6.86-10%3 | 2.11-10%2 || 7.07-1073 | 7.86-1073
Stirnwand vorw. 1.69-10* | 8.77-10%° || 2.57-10* | 1.43-10*3
Stirnwand riickw. | 1.78-107! | 9.93-10%° || 2.77-10"! | 1.54.10%3
Seitenwand riickw. | 5.35-107! | 3.13-10*! || 8.49-10™! | 1.57-10%3
Seitenwand vorw. 5.21-10*! | 2.80-10** || 8.01-10*! | 1.48-10*3
Boden (targetnah) | 4.61-10™! | 2.42-10™ || 7.03-10" | 2.60-10"3
Deckel 1.67-10"" | 9.50-10%° || 2.62-10™ | 9.70-10"2

Tabelle 7.7: Energiedeposition der Neutronen und Photonen < 15 MeV im Mo-
derator und -container bei 5 MW Protonenstrahlleistung.

Da Wasser zum grofiten Teil aus Wasserstoff, dessen Atomkerne Protonen
sind, besteht, ist der Energieiibertrag der Neutronen hier besonders hoch. Die
Gammastrahlung wird durch das Wasser kaum geschwécht, was der geringen
Energiedeposition der Photonen im Moderator zu entnehmen ist. Im Aluminium
stammt circa ein Drittel der deponierten Energie von den Photonen, zwei Drittel
von den Neutronen. Im Wasser dagegen entspricht die durch die Photonen depo-
nierte Energie gerade drei Prozent der in diesem Bereich deponierten Energie, 97
% stammen von den Neutronen.

Insgesamt werden durch die niederenergetischen Neutronen und Photonen im
Moderatorbehélter 315 Watt deponiert, das entspricht einer mittleren Energie-
deposition von 1589 mW/em? in den Aluminiumwinden.

7.3 Reflektor und innere Abschirmung

7.3.1 Neutronen- und Gammafliisse < 15 MeV

Der mit der MatXS-11 Bibliothek simulierte niederenergetische Neutronenflufl
im D,0O-gekiihlten Bleireflektor und in der diesen umgebenden inneren Eisenab-
schirmung wurde bereits in Kap. 4.3.2 dargestellt. Mit der EPR-Bibliothek zeigen
sich in der Simulation vergleichbare Neutronenfliisse und es konnten zusétzlich
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Gammafliisse bestimmt werden, die durch den hohen Gamma-Kermafaktor von
Blei einen dominanten Einflul auf die Energiedeposition haben.

7.3.2 Verteilung der Energiedeposition in Reflektor und
Abschirmung
Abb. 7.9 zeigt einen horizontalen Schnitt durch Reflektor und Abschirmung, die

farbigen Pfeile verdeutlichen die Richtungen, in denen der in Abb. 7.10 gezeigte
radiale Verlauf der Energiedeposition dargestellt wurde.

inner shielding (Fe)

140 4

| S il ciccor 7o)
[ —140
-150 71‘00 7‘50 ‘D 5‘0 1[‘)0 15‘50
X protonT beam

Abbildung 7.9: Horizontaler Schnitt durch Reflektor und innere Abschirmung,
alle Mafe in cm.

Abb. 7.10 zeigt die Abnahme der Energiedeposition in Abhéngigkeit der Ent-
fernung von der senkrechten Mittelachse des Reflektors. Neben dem Einflul des
Primérprotonenstrahls (erheblich hthere Energiedeposition in Vorwértsrichtung)
ist auch der schnelle Abfall der Energiedeposition mit zunehmendem Radius
auffillig. Von einem Spitzenwert von 9690 mW /cm? im innersten in Vorwértsrich-
tung liegenden Kreissegment ausgehend, ist die Energiedeposition im néchsten
Segment bereits um 87% auf 1290 mW/cm? gesunken und betrigt schlieBlich
im AduBersten Segment nur noch 21 mW/cm?, was 0.2% des Ausgangswertes ent-
spricht.

Die Reflektorblocke oberhalb des oberen bzw. unterhalb des unteren Modera-
tors (vgl. Abb. 5.4 auf Seite 37) wurden zur genaueren Bestimmung der Abnahme
der Energiedeposition und damit zur Klarung der Frage, in welchen Bereichen des
Reflektors wieviel Kiihlleistung erforderlich ist, in 4 jeweils 10 cm dicke horizonta-
le Scheiben und 5 Kreisringe mit einem Radius von jeweils 13 cm unterteilt. Da-
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energy deposition in Pb and Fe (radial distribution)
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Abbildung 7.10: Energiedeposition entlang der in Abb. 7.9 eingezeichneten Ach-
sen in Reflektor und innerer Abschirmung in einer 6.7 cm dicken Schicht direkt
unterhalb des Targets. Alle Werte fiir 5 MW Protonenstrahlleistung.

durch 148t sich die Abnahme der Energiedeposition zum einen mit zunehmender
vertikaler Entfernung vom Target (y-Achse) und zum anderen mit zunehmender
radialer Entfernung darstellen.

Abb. 7.11 zeigt die Energiedeposition in den 4 horizontalen Scheiben in Abhéngig-
keit vom Radius, Abb. 7.12 die Energiedeposition in den 5 konzentrischen Kreis-
ringen in Abhéngigkeit von der Hohe im Reflektor.

Wie stark die Richtung des Primérprotonenstrahls sich auch in weiter vom
Target entfernten Regionen auf das Strahlenfeld und damit die Energiedeposition
auswirkt, zeigt schliesslich Abb. 7.13. Hier ist die Energiedeposition in der inneren
Eisen-Abschirmung oberhalb bzw. unterhalb des Reflektors dargestellt. Die Dar-
stellung in Abhéngigkeit von der horizontalen Winkelabweichung des Primérpro-
tonenstrahls verdeutlicht, wie stark dessen Einflul auf Richtung und Intensitét
des Strahlenfeldes ist. (Zur Einteilung der Kreissegmente vgl. auch Abb. 7.9). Bei
Null Grad, also in Richtung des einfallenden Protonenstrahls (Z-Achse), wird im
inneren Kreissegment mit rund 600 mW /cm? eine dreimal so hohe Energiedepo-
sition erreicht wie in entgegengesetzter Richtung. Die deutliche Asymmetrie der
Energiedeposition ist auf die Lage der Offnungen der Neutronenleiter oberhalb
bzw. unterhalb dieser Zonen zuriickzufiihren.
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Abbildung 7.11: Energiedeposition in 4 horizontalen Scheiben des Pb/D;O-
Reflektors in Abhdingigkeit vom Radius fiir 5 MW Protonenstrahlleistung .
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Abbildung 7.12: Energiedeposition in 5 konzentrischen Kreisen des Pb/DyO-
Reflektors in Abhdngigkeit von der Hohe (y-Achse) fir 5 MW Protonenstrahl-

leistunyg.

Ein Vergleich mit Abb. 5.7 (Seite 38) zeigt die Lage der vom Moderator aus-
gehenden Neutronenleiter bei + 135 Grad (backward) und — 60 Grad (forward).



7.4. VERSCHLUSSELEMENTE DER NEUTRONENSTRAHLROHRE 89

energy deposition in Fe shielding (-105 cm <y < -65 cm)

600 -
== <40cm
== 40cm < r < 60cm
500 A == 60cm < r < 80cm —
=¥=80cm < r < 100cm
=@= 100cm < r < 120cm
400 == 120cm < r < 140cm

300 4

energy deposition [mMW/ccm]

200 4

> \\

-180 -135 -90 -45 0 45 920 135 180
angular deviation to beam axis

Abbildung 7.13: Energiedeposition in der obersten bzw. untersten Schicht der
FEisen-Abschirmung in Abhdngigkeit von der horizontalen Winkelabweichung zur
z-Achse (Primdrprotonenstrahlrichtung). Anmerkung: Positive Winkel geben die
Abweichung im Uhrzeigersinn, negative Winkel die Abweichung entgegen dem
Uhrzeigersinn an. Alle Werte fiir 5 MW Protonenstrahlleistung.

7.4 Verschlulelemente der Neutronenstrahlroh-
re

Die Shutter sind als Rad ausgebildete VerschluBBelemente der Neutronenbeamline,
die dazu dienen, den Neutronenflu} an jedem einzelnen Experimentplatz unter-
brechen zu konnen. Bei gedffnetem Shutter konnen die Neutronen durch eine
radiale Bohrung (neutron guide line) durch das Shutterrad zum Experimentplatz
gelangen, bei geschlossenem Shutterrad jedoch hat dieses die Aufgabe, den ge-
samten Neutronenfluss zu absorbieren und den Experimentplatz so abzuschirmen

(s. auch Abb. 5.10 auf Seite 40).

7.4.1 Teilchenfliisse in den Shuttern

Wie schon in Kap. 6.4 beschrieben, sind die Shutter im wesentlichen dem von den
Moderatoren ausgehenden Flufl ausgesetzt. Dazu wurden der niederenergetische
NeutronenfluB und die daraus entstehenden Gammas mit den Daten der EPR
Bibliothek simuliert.

Abb. 7.14 zeigt den Neutronen- und Gammafliisse in den vorwérts- und riickwérts
gelegenen Shuttern fiir die radial gesehen ersten beiden (&dufleren) Schichten.
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neutron and gamma flux in forward and backward shutter
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Abbildung 7.14: Niederenergetischer Neutronenflufi unterhalb von 20 MeV (lin-
ke Spalte) und Gammafiuf$ zwischen 10 keV und 14 MeV (rechte Spalte) in den
ersten beiden radialen Schichten der Shutterrdder in vorwdrts- und Riickwdrts-
richtung fir 5 MW Protonenstrahlleistung.

Die Spitzenintensitéit des Neutronenflusses liegt wie bereits in der inneren Ab-
schirmung (Fe) im Bereich des Eisenfensters (20 keV), die des Gammaflusses bei
rund 7 MeV, was der Energie der bei der Reaktion % Fe(n,v)%" Fe freiwerdenden
Gammas entspricht (vgl. auch Tab. 7.1). Bereits in der zweiten Schicht der Shut-
terelemente ist die Intensitédt sowohl des Neutronen- als auch des Gammaflusses
um 70 % geringer.
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Abbildung 7.15: Ubersicht iiber die einzelnen Anteile an der Energiedeposition in
der dufSeren Schicht der Shutter fir 5 MW Protonenstrahlleistung.

7.4.2 Energiedeposition der Neutronen und Photonen <
15 MeV

Im Target und dessen direkter Umgebung verursachen die hochenergetischen Teil-
chen den grofiten Teil der Energiedeposition, dieses Verhéltnis dndert sich mit
zunehmender Entfernung vom Target immer mehr zugunsten der von den nie-
derenergetischen Neutronen verursachten Energiedeposition. Bei den Shuttern
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schliellich spielen die Anteile der hochenergetischen Teilchen an der Gesamtener-
giedeposition fast gar keine Rolle mehr. Abb. 7.15 zeigt die Anteile der hochener-
getischen Teilchen, der niederenergetischen Neutronen und der Gammastrahlung
an der Energiedeposition in den Shuttern. Deutlich zu erkennen ist der Unter-
schied zwischen dem in Strahlrichtung liegenden (forward) Shutter (vgl. auch
Abb. 5.9) und dem entgegen der Protonenstrahlrichtung gelegenen (backward).
Da sich das durch den Primérprotonenstrahl verursachte Feld der hochenergeti-
schen Teilchen im Target in x- und y-Richtung aufweitet, kénnen einige dieser
Teilchen noch aus der Ober- oder Unterseite des Targetcontainers entweichen und
von dort aus die in einem Winkelbereich zwischen 15 und 75 Grad seitlich zur
Protonenstrahlrichtung gelegenen Shutter treffen. Tab. 7.8 gibt einen zusammen-
fassenden Uberblick der gesamten Energiedeposition in den &uferen 10 cm der
Schutter-Réder.

Shutter | Zone HETC Neutronen | Gamma Summe
< 15MeV | <14MeV
[(mW/em3] | [mW/em?] | [mW/em?] || [mW/em3]
5001 0 1.20 93.6 95
5006 0 1.40 112 113
riickwarts | 5011 0 1.44 118 119
5016 0 1.36 114 115
5021 0 1.14 97.0 98
5101 0.35 2.25 113 116
5106 0.54 2.86 141 144
vorwérts | 5111 0.76 3.22 153 157
5116 1.72 3.39 155 160
5121 2.25 2.97 130 135

Tabelle 7.8: Energiedeposition in der ersten Schicht (Oberfliche) der Verschlufs-
elemente der Neutronenstrahlrohre (Shutter) fir 5 MW Protonenstrahlleistung.
Zur Nummerierung der Zonen vgl. Abb. 5.9.

Abb. 7.16 zeigt den radialen Verlauf der Energiedeposition, es ist deutlich
zu sehen, dafl die Energiedeposition in den ersten 10 Zentimetern mit ca. 160
mW/em? am hochsten ist und schon in geringer Tiefe stark abnimmt. Dies ist
durch die geringe Reichweite der durch die (n,7) Reaktion entstehenden Gam-
mastrahlung in Eisen zu erkldren, denn durch die hohe Dichte deponieren die
Gammas ihre Energie nahezu vollstdndig am Ort ihrer Entstehung.
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Insgesamt muf ein riickwérts gerichtetes Shutter-Rad ca. 940 Watt Warme-
leistung aufnehmen, ein vorwirtsgerichtetes ca. 1240 Watt.

energy deposition in the middle shutter wheels
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—Y¥—backward shutter
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Abbildung 7.16: Abnahme der Energiedeposition entlang des Radius des jeweiligen
mittleren Shutter-Rades fiir 5 MW Protonenstrahlleistung.

Die unterschiedlichen thermischen Belastungen koénnen durch Einbau eines
Wirmeleiters wie zum Beispiel Aluminiumstédben in radialer Richtung ausgegli-
chen werden. Aluminium hat mit einer Wérmeleitzahl von 221 W/(m % K) im
Vergleich zu Eisen mit einer Wirmeleitzahl von 71 W/(m * K) eine mehr als
dreimal so gute Warmeleitfihigkeit und kann so die entstehenden Temperatur-
unterschiede im Shutter-Rad ausgleichen. Die Kiihlung des gesamten Rades ist
passiv bzw. durch Anblasen der Oberfldche mit Kaltluft vorgesehen.



Kapitel 8

Gasproduktion und
Materialschidigung im TMR
Komplex der ESS

Bereits in vorherigen Arbeiten [43, 41] ergaben sich Hinweise, dafi die Materi-
albelastung einer Hochstromspallationsquelle wie der ESS im Targetbereich die
iiblicherweise an Fusionsreaktoren beobachteten beziehungsweise zu erwartenden
Schiadigungsraten um ein Vielfaches iibersteigen wird. Thre Analyse hat daher aus
sicherheitstechnischer Sicht einen besonderen Stellenwert.

8.1 Auswirkungen auf die Werkstoffeigenschaf-
ten

Die durch diese Effekte verursachten makroskopisch-mechanischen Werkstoffei-
genschaften sind zum einen ein Schwellen, das heifit eine Volumenzunahme des
Materials durch die Gasproduktion und zum anderen eine Verschiebung der “duc-
tile-to-brittle transition temperature* (DBTT). Diese Temperatur, die genau ge-
nommen die Mitte eines Temperaturbereichs ist, tragt dem Umstand Rechnung,
daf} viele Materialien bei niedrigen Temperaturen wesentlich sproder (engl.: britt-
le) sind als bei hoheren Temperaturen, bei denen sie zdher (engl.: ductile) wer-
den. Dieser Ubergang erfolgt nun bei vielen Stoffen nicht linear mit steigender
Temperatur, sondern in einem bestimmten, materialcharakteristischen Tempera-
turbereich besonders stark ausgepriagt. Materialschddigende Einfliisse wie Dis-
placements und Heliumeinlagerung bewirken nun, daf§ durch die Verschiebung
dieses “sprod-zu-zah“ Ubergangs hin zu héheren Temperaturen der Werkstoff
bei konstanter (Einsatz-)temperatur immer sproder wird, was insbesondere bei
stoartigen Belastungen, wie sie durch Druckwellen mit hohen Druckgradienten
auftreten konnen, zum Bauteilversagen fithren kann. Diese Druckwellen treten

94
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zum Beispiel in einem Fliissigmetalltarget auf, in das durch Protonenpulse hohe
Energien eingebracht werden.

Dies mufl ganz besonders bei sicherheitskritischen Bauteilen wie allen Hiillen,
die kontaminierte oder in sonstiger Weise gefédhrliche Medien einschliessen sollen,
auf jeden Fall verhindert werden.

8.2 Sicherheitstechnisch bedeutsame Bauteile

Beispiele fiir solche sicherheitskritischen Bauteile sind die Sicherheitshiille des
Targets, die das kontaminierte Quecksilber einschliefit, sowie die Hiille des Reflek-
tors, die die Aufgabe hat, das durch den Reflektor fliessende Kiihlwasser zuriick-
zuhalten.

8.2.1 Die Target-Sicherheitshiille

Zur Untersuchung des doppelwandigen Containers, der mit seiner inneren Wan-
dung das Targetmaterial Quecksilber und zwischen innerer und duflerer Wand ein
Kiihlmittel (Wasser oder Helium) einschlieit, wurde der Teilchenflu} in der Zone,
an der die hochste Belastung zu erwarten ist, mit einem sehr engmaschigen De-
tektorraster simuliert, um die Spitzenbelastung moglichst genau lokalisieren und
quantifizieren zu kénnen. Abb. 8.1 zeigt die Aufteilung des Strahleintrittfensters
des Targetcontainers in einer fiir die Berechnung mit HERMES-CG program-
mierten Geometrie.

Damit konnte die Verteilung von Heliumproduktion und Displacementraten
iiber das Targetfenster simuliert werden. Abb. 8.2 zeigt die durch hochenergeti-
sche Protonen und Neutronen (> 20 MeV) und Abb. 8.3 die von den Neutronen
< 20 MeV verursachte Heliumproduktion.

Beim Vergleich der beiden Abbildungen fillt auf, daf§ der hochenergetische
Flufl etwa um den Faktor 80 mal mehr Helium produziert als der niederenerge-
tische Flu. Dies hat seine Ursache in der Tatsache, dass der He-Produktions-
wirkungsquerschnitt fiir Teilchenenergien unterhalb von 1 MeV vernachléssigbar
ist.

Im Gegensatz dazu zeigen sich im Vergleich der durch hoch- bzw. niederener-
getischen Flufl verursachten Displacementraten keine grofien Unterschiede, wie
die Abb. 8.4 und 8.5 zeigen. Grund hierfiir ist der Displacement-Wirkungsquerschnitt,
der auch unterhalb von 20 eV noch bei einigen Barn liegt. Auf diese Weise
konnen auch die zuriickgestreuten Neutronen noch einen nennenswerten Beitrag
zur Gesamt-Displacementrate liefern.
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) Detector Zones
Containment Target Window

Proton Beam

Calculational Model of ESS Target Window

Abbildung 8.1: Geometrische Modellierung des Targetfensters mit dem
“Footprint® des elliptischen Protonenstrahls zur ortsabhdngigen Bestimmung von
Spitzenbelastungen (aus [41]).
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Abbildung 8.2: Heliumproduktion durch den hochenergetischen Protonen- und
Neutronenfluf$ im Targetfenster (s. Abb. 8.1).
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Abbildung 8.3: Heliumproduktion durch den niederenergetischen Neutronenflufs
im Targetfenster (s. Abb. 8.1).
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Abbildung 8.4: Durch den hochenergetischen Protonen- und Neutronenflufi > 20
MeV im Targetfenster verursachte Displacementrate (s. Abb. 8.1).

Die fiir die Standzeit der Targethiille limitierende Materialschadigung der
Target-Sicherheits-hiille findet sich, wie gezeigt, an der vorderen Spitze des Con-
tainers, dem Eintrittsfenster des Priméarprotonenstrahls. Im Vergleich zu expe-
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Abbildung 8.5: Durch den niederenergetischen Neutronenflufs < 20 MeV im Tar-
getfenster verursachte Displacementrate (s. Abb. 8.1).

rimentell ermittelten Daten wird jedoch die Produktion von Wasserstoff in der
Simulation um den Faktor zwei iiberschétzt, die Produktion von Helium etwa um
den Faktor zwei unterschétzt [43]. Das Problem der exakten Lebensdauerbestim-
mung liegt darum in der Abweichung der mit Monte Carlo Codes simulierten
zu den experimentell bestimmten H und He Produktionsraten. Darum werden
abschliessende Aussagen iiber die Standzeit nur durch entsprechende Bestrah-
lungsexperimente an existierenden Spallationsquellen moglich sein.

Tab. 8.1 zeigt eine Ubersicht der maximalen Schidigungsparameter im Tar-
getfenster des ESS Targets. Diese Maximalwerte finden sich in der Mitte des
Targetfensters (Zone 44, vgl. auch Abb. 8.1).

maximale Schidigungsparameter im Targetfenster (HT-9)
‘ Heliumproduktion ‘ Displacements

[ppm / day] [dpa/day]
Prot. & Neutr. > 20MeV 31.44 0.177
Neutronen < 20MeV 0.4 0.14
SUMME 31.84 0.317

Tabelle 8.1: Maximale Heliumproduktionsraten und Displacementraten im Target
des ESS Targets fiir 5 MW Protonenstrahlleistung.
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8.2.2 Die Sicherheitshiille des Reflektors

Wiéhrend in der Spitze der Targethiille die Schéadigung mafigeblich auf den hoch-
energetischen Primérprotonenflufl zuriickzufiihren ist, dominiert in den restlichen
Wiénden des Targetcontainers der Neutronenflul mit einem Intensitédtsmaximum
zwischen 1 und 3 MeV.

Dies ist von groler Bedeutung fiir die geplante Sicherheitshiille des Reflek-
tors, die das im Reflektor zirkulierende Kiihlwasser zuriickhalten soll. Der am
starksten belastete Bereich dieser Hiille liegt direkt neben den seitlichen Wianden
des Targetcontainers, sodafl auch an dieser Stelle die die Einsatzzeit limitierende
maximale Materialschadigung zu erwarten ist.

Fiir diese Stelle konnten die in Tab. 8.2 aufgefiihrten Heliumproduktionsraten
und Displacementraten bestimmt werden.

‘ Heliumproduktion ‘ Displacements ‘

[ppm / day] [dpa/day]
Protonen 1.1-1073 1.3-107°
Neutronen > 20MeV 3.7-1072 7.7-1074
Neutronen < 20MeV 1.4-1072 1.7-1072
SUMME 5.2-1072 1.8-1072

Tabelle 8.2: Heliumproduktionsraten und Displacementraten in der Kiihlwas-
serhiille des Reflektors direkt neben dem Target.

Mit zunehmender Entfernung vom Target verringern sich die Displacementra-
ten sehr schnell. In der Aussenseite der Kiihlwasserhiille des Reflektors in 65 cm
Abstand vom Mittelpunkt des Targets 14t sich an der am stiarksten belasteten
Stelle noch eine Displacementrate von 1.02 - 1073 dpa/day bestimmen, was 6 %
der Displacementrate in der Wand direkt neben dem Target entspricht. Rund
90 % dieser 1.02 - 102 dpa/day werden von den niederenergetischen Neutronen
unterhalb von 20 MeV verursacht, der Anteil von héherenergetischen Neutronen
verursachten Displacements liegt bei 8 %, von Protonen werden an dieser Stelle
noch 2 % aller Displacements verursacht.



Kapitel 9

Typische Parameter zum TMR
System der ESS und Vergleich
mit im Bau befindlichen Anlagen

9.1 Typische Parameter des TMR Systems der
ESS

Im Folgenden werden einige typische Parameter wie Radioaktivitat, Nachwérme,
Nuklidvektoren fiir Leitnuklide, Energiedeposition und Materialschiadigung fiir
die Komponenten des TMR Systems zusammengestellt.

Abklingzeit | Aktivitdt [TBq] | Nachwérme [W]
initial 85600 25500

2 Tage 33300 4830

1 Monat 14500 1360

6 Monate 7620 614

1 Jahr 5070 415

5 Jahre 1920 150

10 Jahre 1490 104

30 Jahre 1070 73

Tabelle 9.1: Abklingverhalten von Aktivitit und Nachwdrme im Targetmaterial
Quecksilber nach 30 Jahren Betrieb.
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Nuklid | Halbwertszeit | Aktivitéit [TBq] | Nachwérme [W]
3H 12.3 a 3340 283
3TAY 35.0d 2.81 <1
0Co 5.3 a 29.1 15.5
1251 60.1 d 61.8 1.8
127Xe 36.4 d 79.2 8.4
150Ga 2.10% a 0.001 <1
154Dy 3-10% a 0.0008 <1
1Ly 1.37 a 438 47.3
191py, 2.8d 1820 293
195 Au 183 d 4230 156
9 Hgg 440 a 112 <1
195Hg 9.5h 3220 785
19THg 64.1 h 6960 669

Tabelle 9.2: Halbwertszeit, Aktivitit und Nachwdrme einiger Leitnuklide des Tar-
getmaterials Quecksilber im Gleichgewichtszustand.

Systemkomponente | Energiedeposition [kW]
Target 2563
Targethiille 39
Targetfenster 79
Moderator (H20) 9.2
Moderatorbehélter 0.6

Reflektor 871
Abschirmung 612

Shutter* 11

* Summe aller Shutter

Tabelle 9.3: Energiedeposition verschiedenen Komponenten des TMR Systems.
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‘ Heliumproduktion Displacements
Maximum Mittelwert | Maximum | Mittelwert
[ppm / day] | [ppm / day] | [dpa/day] | [dpa/day]
Prot. & Neutr. > 20MeV 31.44 9.1 0.177 0.053
Neutronen < 20MeV 0.4 0.12 0.14 0.042
SUMME 31.84 9.2 0.317 0.095

Tabelle 9.4: Maximale und mittlere Heliumproduktionsraten und Displacementra-
ten im Targetfenster des ESS Targets fiir 5 MW Protonenstrahlleistung.

9.2 Vergleich mit Parametern anderer Spalla-
tionsquellen

Neben den im Betrieb befindlichen Spallationsneutronenquellen ISIS [47] (Kurz-
pulsquelle am Rutherford Appleton Laboratory, UK) und SINQ [48] (kontinuier-
liche Quelle am Paul Scherrer Institut, CH) befinden sich 2 Spallationsquellen
der Megawatt—Leistungsklasse im Bau, deren Konzepte sich zum Teil eng an die
technischen Spezifikationen der ESS anlehnen:

e die Spallation Neutron Source (SNS) [49] am Oak Ridge National Labora-
tory, USA und

e der Japan Proton Accelerator Research Complex (J-PARC) [50] in Tokai,
Japan.

Tab. 9.5 gibt einen Uberblick der wesentlichen Leistungs- und Targetmateri-
alparameter der einzelnen Spallationsquellen.

ISIS SINQ SNS J-PARC ESS
Leistung 160 kW | 750 kW 1.4 MW 1 MW 5 MW
Energie 800 MeV | 570 MeV | 1000 MeV | 3000 MeV | 1334 MeV
Targetmaterial | Tantal* Pb** Hg Hg Hg
Reflektor Be D>O Be Be / Fe Pb

* DyO-gekiihlt
** Umstellung auf Pb-Bi-Eutektikum geplant

Tabelle 9.5: Vergleich der wesentlichen Leistungs- und Targetmaterialparameter
der in Bau und Betrieb befindlichen Spallationsneutronenquellen.
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Die beiden bestehenden Quellen arbeiten mit einem Feststofftarget, bei allen
in Bau oder Planung befindlichen Quellen dagegen wird ein Quecksilbertarget
verwendet. Auch bei SINQ wird derzeit ein Wechsel vom festen Blei-Target zu
einem fliissigeutektoiden Pb-Bi-Target diskutiert.

Um eine Vergleichbarkeit der Ergebnisse im Folgenden zu gewéhrleisten wer-
den alle Parameter auf eine Protonenstrahlleistung von 1 MW normiert.

Die Gesamtaktivitdt des Inventars der drei Quellen mit Quecksilbertarget
scheint von der Protonenenergie (1 bis 3 GeV) nur unwesentlich abzuhéngen.
Aus Tab. 9.6 ist die Aktivitdt des Targetmaterials nach 3 Tagen bzw. einem
Jahr Abklingzeit ersichtlich. Fiir ESS und SNS wurden 30 Jahre Vollastbetrieb
zugrunde gelegt, fiir J-PARC waren nur Daten nach 5000 Stunden Betriebszeit
verfiighar. Dies erklart die etwas geringere Aktivitét nach einem Jahr Abklingzeit,
da insbesondere die Aktivitédt der sehr langlebigen Nuklide nach 5000 Stunden
Betrieb deutlich geringer ist als nach 30 Jahren Betrieb.

Hg-Aktivitit [Bq] bei 1 MW Strahlleistung
Abklingzeit | ESS | SNS [51] | J-PARC [52]
3 Tage 6-10' | 1.3-10'6 8- 10"

1 Jahr 4-10" | 26-10° | 1.8.-10M

Tabelle 9.6: Vergleich der Targetaktivitit der Quellen ESS, SNS und J-PARC
bezogen auf 1 MW Leistung.

Tab. 9.7 zeigt einen Vergleich simulierter Nuklidaktivitdten der Spallations-
quellen mit Quecksilbertarget normiert auf eine Protonenstrahlleistung von 1 MW.
Den Werten von ESS und SNS liegen 30 Jahre Betrieb zugrunde, den Daten von
J-PARC 5000 Stunden Strahlbetrieb.

Beim Vergleich der Aktivitéit einzelner Nuklide in Tab. 9.7 zeigen sich groBiten-
teils gute Ubereinstimmungen, bei manchen Nukliden jedoch auch Abweichungen
von mehr als einer Gréflenordnung. Der Grund dafiir liegt wahrscheinlich in der
Simulation der Produktionsraten und in der Verwendung anderer Datenbasen fiir
die Aktivierungs- und Abklingrechnung [55].

Tab. 9.8 gibt einen Uberblick der in den Komponenten der Targetstationen
von J-PARC und ESS deponierten Energie normiert auf 1 MW Strahlleistung.

Tab. 9.9 zeigt die Displacementraten sicherheitskritischer Komponenten der
Targetstationen von J-PARC, SNS und ESS normiert auf 1 MW Strahlleistung.
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Aktivitéit einiger Spallationsnuklide im Target [Bq]
Nuklid ESS SNS J-PARC
SH 6.7-10 | 1.1-10™ 9.2-10"3
125] 1.2-10" | 2.6-10'2 1.5-10'3
122X e 1.0-109 | 1.8-10" 1.3-10'2
127X e 1.5-10'3 | 5.3-10!? 1.3-1013
9o 2.2-101% | 4.2-1013 3.0 - 10!
195Hg 4.2-10'2 | 4.2-10'? 9.4-10'3
THg 6.4-10" | 2.0-10% 1.6 - 10"
203Hg 2.0-10% | 2.9-10% 2.9-10%

Tabelle 9.7: Vergleich der Aktivitit ausgewdhlter Nuklide des Targetmaterials
Quecksilber der Quellen ESS, SNS und J-PARC bezogen auf 1 MW Protonen-

strahlleistung.

Energiedeposition [kW]
Systemkomponente | ESS J-PARC
Target 513 533
Moderator 1.9 2.1
Reflektor 174 196
Abschirmung 122 105

Tabelle 9.8: Vergleich der Energiedeposition in TMR Komponenten der Quellen
ESS und J-PARC normiert auf 1 MW Protonenstrahlleistung.

Displacementrate [dpa/Jahr]
Systemkomponente ESS | J-PARC SNS

Targetfenster 13.2 10.0
Moderatorbehalter 4.3 3.0
Reflektorhiille auflen | 0.043 0.03 0.052

Tabelle 9.9: Vergleich der Displacementraten in sicherheitstechnisch bedeutsamen
TMR Komponenten der Quellen ESS, SNS und J-PARC normiert auf 1 MW
Protonenstrahlleistung und 1 Jahr Strahlbetrieb.
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Zusammenfassung und Ausblick

Am Beispiel des aktuellen Planungsentwurfs der Européischen Spallationsneutro-
nenquelle (ESS) wurden im Rahmen dieser Arbeit wesentliche nukleare Parame-
ter wie Radioaktivitdt und Nachwérme sowie deren zeitliches Abklingverhalten,
Energiedeposition, Wéarmeleistung und Schadigungsparameter der Komponenten
der ESS Targetstation studiert, die fiir eine optimierte nukleare Sicherheitsausle-
gung dieser Spallationsquelle im MW Bereich unabdingbar sind.

Mittels 3-D Monte CarloRechnungen konnte eine problembezogene raumliche
Verteilung der Teilchenfliissse simuliert werden, die als Basisgrofle in die inge-
nieurwissenschaftliche Berechnung von Aktivierung, Warmeleistung und Materi-
alschidigung eingeht. Auf der Grundlage dieser Teilchenfliisse wurde die material-
, orts— und zeitabhéngige Aktivierung von Bauteilen der Targetstation in Abhéan-
gigkeit von verschiedenen Betriebsmodi, die Isotopenverteilung der radioaktiven
Nuklidgemische sowie das Abkling— und Nachwirmeverhalten, das besondere Be-
deutung fiir die Handhabbarkeit von Komponenten in Wartungszyklen und eine
eventuelle Stillegung haben kann, untersucht. Fiir das Targetmaterial Queck-
silber wurde eine Gleichgewichtsaktivitit von 8.56 -10'¢ Bq berechnet, die in
guter Ubereinstimmung mit den bei vergleichbaren Spallationsquellen bestimm-
ten Aktivititswerten steht. Die gute Ubereinstimmung der Gesamtaktivitit darf
jedoch nicht dariiber hinwegtéuschen, dafl bei einzelnen Nukliden Unsicherhei-
ten in der Aktivitatsbestimmung von bis zu einer GroBenordnung gefunden wur-
den. Zur sicheren Beantwortung von Detailfragen des Strahlenschutzes an solchen
Schwermetall-Spallationstargets werden deshalb nuklearchemische Untersuchun-
gen von bestrahlten Targetmaterialproben unerlafllich sein, weil wider Erwarten
auch langlebige Nuklide wie »°Gd und "Dy gefunden wurden, deren Produk-
tionsraten fiir das Abklingverhalten im Zeitraum von einigen hundert Jahren
nach Abschalten der Anlage wesentlich sind. Der direkte Vergleich von Akti-
vitdt und Abklingverhalten eines Quecksilber Spallationstargets mit abgebrann-
ten Brennelementen derzeit bestehender Forschungsreaktoren wie FRJ-2 (DIDO)
oder HFR-Grenoble bei vergleichbarer Neutronenfluausbeute zeigt um Groéfien-
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ordnungen kleinere Werte fiir Spallationstargets. Ein einzelnes Brennelement des
FRJ-2 hat nach einer mittleren nutzbaren Betriebsdauer von 50 Tagen eine Ak-
tivitét von 3 -10'7 Bq. Fiir das Moderator-Reflektor System wurden Gesamtakti-
vitéit, Abklingverhalten und wichtige Leitnuklide bestimmt. Es stellte sich heraus,
dafl die Aktivitit dieser Komponenten innerhalb eines Jahres auf 1 % des Aus-
gangswertes abgeklungen ist. Die Nachwérmeleistung korreliert sehr eng mit der
Gesamtaktivitét.

Fiir alle Hauptbestandteile der Targetstation konnte die Energiedeposition
in Abhéngigkeit der Teilchen und Effekte, die sie verursachen, quantifiziert wer-
den. Dabei stellte sich heraus, dal bei einer Protonenstrahlleistung von 5 MW
im Quecksilbertarget rund 2.5 MW deponiert werden, zum gréfiten Teil von den
geladenen Teilchen und hochenergetischer Gammastrahlung. In den das Target
umgebenden Systemkomponenten wird die Energiedeposition mafigeblich durch
den Neutronenflufl bestimmt. Der Unterschied in der Datenbasis einiger Kerma-
Faktoren liel sich nicht abschlieBend klédren, hier kénnten weiterfithrende Unter-
suchungen der Frage nachgehen, ob dies mit den Wichtungsspektren der Grup-
penstruktur der jeweiligen Datenbank zusammenhéngt. Fiir den hier untersuch-
ten Anwendungsfall wurde gezeigt, dal aufgrund des Energiespektrums des vor-
handenen Teilchenflusses der Unterschied der Kerma-Faktoren weniger als 1 %
der Gesamtenergiedeposition in der jeweiligen Zone ausmacht. Es bestétigte sich,
dafl der (n,y)-Wirkungsquerschnitt in diesem Zusammenhang eine wichtige Rolle
spielt, da mit Ausnahme des Moderators mehr als 80% der in diesen Komponen-
ten deponierten Energie aus dem bei (n,v)-Reaktionen erzeugten Gammaflufl
stammt. Die Darstellung des ortsabhéngigen Verlaufs der Energiedeposition im
Reflektor und in der inneren Abschirmung ermoglicht die Bemessung der erfor-
derlichen Kiihlleistung in den inneren targetnahen Bereichen des ESS. Fiir die
Verschluflelemente der Neutronenstrahlrohre war die Bestimmung der Energie-
deposition Voraussetzung fiir die Beantwortung der Frage einer aktiven oder pas-
siven Kiihlung.

Die Festlegung der zulédssigen Standzeiten sicherheitskritischer Bauteile hangt
wesentlich von der zu erwartenden Materialschddigung ab. Fiir das Targetfenster
und die Sicherheitshiille des Reflektors wurden Heliumproduktionsraten und Dis-
placementraten berechnet, die allerdings auf einer Datenbasis beruhen, die im
Vergleich zu Experimenten nicht zu vernachlissigende Abweichungen zeigt [54].
Auf diesem Gebiet miissen Bestrahlungsexperimente von Materialproben und
Bauteilen an bestehenden Spallationsquellen und Beschleunigern durchgefiihrt
werden, da die bisherigen Materialschadigungsmodelle zumeist fiir die an Reak-
toren auftretenden Energiespektren ausgelegt sind. Zuverldssige Aussagen wird
man ohnehin erst machen kénnen, wenn mehrjihrige Erfahrungen aus dem Be-
trieb der im Bau befindlichen Megawatt—Quellen SNS-ORNL (USA) und J-PARC
(Japan) vorliegen.
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