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A STUDY OF THE 

NEUTRONIC EFFECTS OF PuO, PARTICLES 
L 

ON REACTIVITY 

A r l i e  Dwayne Vaughn 

INTRODUCTION 

F u e l  d e v e l o p m e n t  f o r  p l u t o n i u m  r e c y c l e  h a s  l e d  t o  f u e l s  

composed  o f  t h e  m i x e d  o x i d e s  o f  p l u t o n i u m  a n d  u r a n i u m .  The  

f a b r i c a t i o n  p r o c e s s  p r e s e n t l y  u s e d  i n  m a n u f a c t u r i n g  o f  p l  u -  

t o n i u m  f u e l s  r e s u l t  i n  t h e  p l u t o n i u m  b e i n g  d i s t r i b u t e d  t h r o u g h -  

o u t  t h e  u r a n i u m  as  p a r t i c l e s .  Power  g e n e r a t i o n  o f  t h e s e  f u e l s  

o c c u r s  m a i n l y  i n  t h e  p l u t o n i u m  p a r t i c l e s  m i x e d  i n t o  t h e  UO 
2 ' 

Due t o  s e l f - s h i e l d i n g  p r o p e r t i e s  o f  t h e  p a r t i c l e s ,  t h e  r e a c -  

( 1 )  t i v i t y  o f  t h e  f u e l  i s  d e p e n d e n t  o n  p a r t i c l e  s i z e  . E x p e r i -  

m e n t a l  a n d  t h e o r e t i c a l  i n f o r m a t i o n  a b o u t  p a r t i c l e  s i z e  o n  t h e  

c h a r a c t e r i s t i c s  o f  t h e  r e a c t o r  s y s t e m  i s  t h u s  i m p o r t a n t  f o r  

d e t e r m i n i n g  i t s  i m p a c t  o n  s a f e t y  a n d  e c o n o m i c s .  

The  r e a c t i v i t y  e f f e c t  o f  c h a n g i n g  t h e  PuO p a r t i c l e  s i z e  
2 

i s  c o m p l e x  due  t o  t h e  i n t e r a c t i o n  o f  2 3 9 P ~  f i s s i o n  a n d  

a b s o r p t i o n  c o m b i n e d  w i t h  t h e  2 4 0 P ~  a b s o r p t i o n .  S h i e l d i n g  o f  

t h e  2 3 9 P ~  w i t h  i n c r e a s i n g  p a r t i c l e  s i z e  r e d u c e s  t h e  a b s o r p t i o n  

p r o b a b i l i t y ,  b u t  due  t o  t h e  s h i e l d i n g  o f  t h e  l o w  l y i n g  r e -  

s o n a n c e  o f  2 3 9 P ~  c a p t u r e - t o - f i s s i o n  r a t i o  a d e c r e a s e s  w i t h  

i n c r e a s i n g  p a r t i c l e  s i z e .  I n  a d d i t i o n ,  t h e  s h i e l d i n g  o f  t h e  

2 4 0 P ~  r e s o n a n c e  i s  i m p o r t a n t  a n d  i t s  p o s i t i v e  r e a c t i v i t y  e f f e c t  



with  i n c r e a s i n g  p a r t i c l e  s i z e  depends on t h e  2 4 0 P ~  

c o n c e n t r a t i o n .  The combinat ion of t h e s e  p o s i t i v e  and n e g a t i v e  

e f f e c t s  can g ive  n e t  r e a c t i v i t y  e f f e c t s  i n  e i t h e r  d i r e c t i o n  

depending on t h e  c o n c e n t r a t i o n  and p a r t i c l e  s i z e  i n v o l v e d .  

A 1  though t h e r e  have been exper imen t s  and c a l c u l a t i o n s  

made in  t h e  a r e a  o f  p a r t i c l e  s i z e  e f f e c t  t h e r e  

has n o t  been a  c o n c l u s i v e  s e t  of exper iments  complete  and 

analyzed f o r  Pu02 p a r t i c l e  s i z e  r e a c t i v i t y  e f f e c t s .  

T h e r e f o r e ,  t h e  i n f i n i t e  medium neut ron  m u l t i p l i c a t i o n  

f a c t o r s  of s e p a r a t e  U02-2% Pu02 ( 8 %  2 4 0 P u )  f u e l  rods  con- 

t a i n i n g  plutonium oxide  ranging between a  s o l i d  s o l u t i o n  s t a t e  

t o  p a r t i c l e  s i z e s  of 330 microns r e s p e c t i v e l y  have been meas- 

ured in  t h e  P C T R .  Due t o  t h e  non-homogeneity of t h e  e x p e r i -  

mental f u e l  r o d s ,  a  s p e c i a l  s e t  of aluminum f o i l s  c o n t a i n i n g  

p lu tonium ox ide  p a r t i c l e s  were u t i l i z e d  t o  o b t a i n  t h e  r e l a t i v e  

neut ron  p r o d u c t i o n  and a b s o r p t i o n  r a t e s  i n  t h e  exper imen ta l  

f u e l  a s s e m b l i e s .  

The r e a c t i v i t y  worths of t h e  mixed oxide  r o d s ,  measured 

i n  t h e  P C T R ,  and t h e  r e l a t i v e  a b s o r p t i o n  r a t e s  de termined from 

t h e  f o i l  d a t a  i n d i c a t e d  t h e  f u e l  rods  were no t  uni formly  

e n r i  ched.  T h e r e f o r e ,  t h e  rods  were analyzed f o r  e n r i  chment 

c o n t e n t  by gamma scann ing  measurements which were normal ized  

t o  chemis t ry  samples t o  d e r i v e  c o r r e c t e d  plutonium c o n t e n t  i n  

each t e s t  rod .  
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A number  o f  t h e o r e t i c a l  c a l c u l a t i o n s  w e r e  p e r f o r m e d  i n  

c o n j u n c t i o n  w i t h  t h e  e x p e r i m e n t a l  m e a s u r e m e n t s  t o  a i d  i n  

t h e  a n a l y s i s  a n d  i n t e r p r e t a t i o n  o f  t h e  e x p e r i m e n t a l  r e s u l t s .  

T h e s e  c a l c u l a t i o n s  w e r e  r e p e a t e d  f o r  w a t e r  a n d  g r a p h i t e  

l a t t i c e s  o t h e r  t h a n  t h e  e x p e r i m e n t a l  m o d e l  t o  d e r i v e  t h e  

p a r t i c l e  e f f e c t s  t h a t  c a n  b e  e x p e c t e d  i n  d i f f e r e n t  r e a c t o r  

t y p e s .  A  d i s c u s s i o n  o f  t h e  t h e o r e t i c a l  r e s u l t s  i s  p r e s e n t e d .  

SUMMARY 

The  n e u t r o n i c  p a r a m e t e r s  o f  2  w t %  ( 8 %  2 4 0 P u )  p a r t i c l e s  

i n  n a t u r a l l y  e n r i c h e d  U02 d i l u e n t  w e r e  d e t e r m i n e d  u s i n g  t h e  

n u l l  r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e  a n d  t h e  a d j o i n t  w e i g h t e d  c r o s s  

s e c t i o n  t e c h n i q u e  i n  t h e  P h y s i c a l  C o n s t a n t  T e s t i n g  R e a c t o r  

(PCTR) a t  r o o m  t e m p e r a t u r e .  T h e  m e a s u r e m e n t s  a n d  s u b s e q u e n t  

a n a l y s i s  i n d i c a t e :  

1 .  The  r e a c t i v i t y  e f f e c t s  o f  t h e  m i x e d  o x i d e  r o d s  

d e c r e a s e  w i t h  i n c r e a s i n g  p a r t i c l e  s i z e .  T h e  mass o f  

c o p p e r  r e q u i r e d  t o  m a i n t a i n  u n i t  n e u t r o n  mu1 t i p l i c a -  

t i o n  i n  t h e  PCTR d e c r e a s e d  b y  2 0  p e r c e n t  when t h e  

PuO p a r t i c l e  s i z e  i n c r e a s e d  f r o m  5 0  t o  3 3 0  m i c r o n s .  2  

2 .  T h e  c e l l  w o r t h s  i n  t e r m s  o f  d i r e c t  r e a c t i v i t y  

c h a n g e s  d u e  t o  r e p l a c e m e n t  o f  f u e l  o f  a s m a l l e r  

p a r t i c l e  s i z e  i n  t h e  c e n t e r  t e s t  c e l l  b y  f u e l  w i t h  

a  l a r g e r  p a r t i c l e  s i z e  showed  s i m i l a r  d e c r e a s e  i n  

r e a c t i v i t y  w o r t h s .  
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3 .  T h e  m e a s u r e d  n e u t r o n  r e a c t i o n  r a t e s  o f  t h e  e l e m e n t s  

i n  t h e  f u e l  m i x t u r e  v e r i f y  t h a t  t h e  f i s s i o n a b l e  

i s o t o p e s  i n  t h e  l a r g e r  p a r t i c l e s  a r e  m o r e  s e l f -  

s h i e l d e d  t h a n  i n  p a r t i c l e s  o f  s m a l l e r  d i a m e t e r .  

T h e s e  m e a s u r e d  s e l f - s h i e l d i n g  e f f e c t s  w e r e  i n  

e x c e l l e n t  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  c a l c u l a t i o n  o f  t h e s e  

same e f f e c t s .  

4 .  T h e  i n f i n i t e  med ium n e u t r o n  mu1 t i p 1  i c a t i o n  f a c t o r s  

d e r i v e d  b y  t h e  PCTR m e a s u r e m e n t s  i n d i c a t e  t r e n d s  

o f  d e c r e a s i n g  r e a c t i v i t y  w i t h  r e s p e c t  t o  p a r t i c l e  

s i z e  w h i c h  a r e  s i m i l a r  t o  t w o  g r o u p  c a l c u l a t i o n s  

o f  t h e s e  same e f f e c t s .  T h e  l a r g e  k '  ~ ( 1 . 5 0 0 )  w h i c h  
m 

was m e a s u r e d  f o r  t h e  s y s t e m  p r o d u c e d  s t a t i s t i c a l  

u n c e r t a i n t i e s  ( 1 0  mk )  l a r g e r  t h a n  t h e  r e a c t i v i t y  

d i f f e r e n c e s  e s t i m a t e d  t o  r e s u l t  f r o m  t h e  r e a c t i v i t y  

e f f e c t  d u e  t o  p a r t i c l e  s i z e .  H o w e v e r ,  t h e  r e l a t i v e  

u n c e r t a i n t i e s  b e t w e e n  m e a s u r e m e n t s  a r e  e x p e c t e d  t o  

b e  l e s s  t h a n  5 . 0  mk a n d  d o  i n d i c a t e  t h e  c h a n g e s  i n  

t h e  r e a c t i v i t y .  

DESCRIPTION OF THE LATT ICE  AND FUEL 

A. PCTR T e s t  L a t t i c e  a n d  B u f f e r  C e l l s  

T h e  n u 1  1 r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e  ( 4 )  a n d  t h e  a d j o i n t - w e i g h t e d  

c r o s s  s e c t i o n  t e c h n i q u e  ( 5 )  w e r e  u s e d  f o r  d e t e r m i n i n g  k F ( 6 )  f o r  
m 

0 . 5 - i n c h  d i a m e t e r  U02 r o d s  i n  w h i c h  P u 0 2  p a r t i c l e s  a r e  

embedded .  T h e s e  f u e l  a s s e m b l i e s  w e r e  a r r a y e d  i n s i d e  t h e  PCTR 
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t e s t  c a v i t y  w h i c h  i s  41 .25  i n c h e s  x  41 . 2 5  i n c h e s  x  3 7 . 5  

i n c h e s .  

The t e s t  c e l l s  i n  t h e  PCTR c a v i t y  w e r e  4 . 0 - i n c h  s q u a r e  

g r a p h i t e  b l o c k s  3 7 . 5  i n c h e s  l o n g .  The b l o c k s  w e r e  u n d e r c u t  

0 . 0 3 0  i n c h e s  deep a n d  t h r e e - i n c h e s  w i d e  a l o n g  t h e  a x i a l  f a c e  

so  t h a t  s t r i p s  o f  c o p p e r  c o u l d  be  i n s e r t e d  b e t w e e n  t h e  c e l l s  

d u r i n g  t h e  nu1 1  r e a c t i v i t y  m e a s u r e m e n t s .  

The g r a p h i t e  b l o c k s  w e r e  d r i l l e d  t o  c o n t a i n  t h e  f u e l  

r o d s .  These f u e l  c h a n n e l s  w e r e  0 .69  i n c h e s  I . D .  a n d  e x t e n d  

t h e  l e n g t h  o f  e a c h  b l o c k .  

The c o m p l e t e  t e s t  l a t t i c e  i n  t h e  PCTR c a v i t y  c o n s i s t e d  

o f  an  e i g h t  b y  e i g h t  a r r a y  o f  t h e  f o u r  i n c h  g r a p h i t e  b l o c k s .  

T h i s  a r r a n g e m e n t  i s  d e p i c t e d  i n  F i g u r e  1 ,  w i t h  t h e  PCTR 

d r i v e r  p a t t e r n  d u r i n g  t h e  n u l l  r e a c t i v i t y  measuremen ts  w i t h  

c o p p e r  s t r i p s  b e t w e e n  t h e  c e l l s .  

The f o u r  c e l l s  i n  t h e  c e n t e r  o f  t h e  t e s t  l a t t i c e  w e r e  

d i v i d e d  i n t o  t h r e e  l o n g i t u d i n a l  s e c t i o n s ,  8 .75  i n c h e s ,  20.0 

i n c h e s ,  and 8 .75  i n c h e s ,  r e s p e c t i v e l y .  The t w o  s h o r t e r  

e l e m e n t s  a r e  t e r m e d '  f r o n t  and  r e a r  b u f f e r  c e l l s  and  t h e  l o n g e r  

e l e m e n t  i s  u s u a l l y  r e f e r r e d  t o  as  t h e  c e n t e r  c e l l .  

The t w e n t y - i n c h  c e n t e r  c e l l s  p r o v i d e  t h e  s t r a t e g i c  

l o c a t i o n s  f o r  d e r i v i n g  t h e  e x p e r i m e n t a l  d a t a  f r o m  t h e  t e s t  

l a t t i c e .  A l l  t h e  l a t t i c e s  a r o u n d  t h e  f o u r  c e n t e r  c e l l s  a r e  

a l s o  c a l l e d  b u f f e r  c e l l s .  F i g u r e  2 shows t h e  f o u r  c e n t e r  

c e l l s  b e i n g  r e m o v e d  f r o m  t h e  PCTR t e s t  c a v i t y .  







The f o u r  c e n t e r  c e l l s  o f  t h e  a r r a y  c o n t a i n e d  r o d s  o f  

e i t h e r  t h e  s o l i d  s o l u t i o n  s e t  o r  a  s p e c i f i c  p a r t i c l e  s e t ,  

d e p e n d i n g  on t h e  measuremen t .  S i x t y  c e l l s  s u r r o u n d i n g  t h e  

f o u r  c e n t e r  c e l l s  c o n t a i n e d  U02-2  w t %  PuO homogeneous f u e l  
2  

( F i g u r e  3 ) .  The r e a c t o r  was made c r i t i c a l  b y  t h e  a d d i t i o n  

o f  PCTR d r i v e r s  a r o u n d  t h e  t e s t  c a v i t y ;  t h e  d r i v e r s  a r e  one 

i n c h  O . D .  r o d s  c o n t a i n i n g  2 3 5 U 0 2  i n  l e a d .  

B .  M i x e d  O x i d e  P a r t i c l e  F u e l  Rods 

The d e v e l o p m e n t  o f  a  p r o c e s s  t o  make a  u n i f o r m  p a r t i c l e  

f u e l  o f  a d e q u a t e  s p e c i f i c a t i o n s  t o  s a t i s f y  t h e  c r i t e r i a  f o r  

t h e  e x p e r i m e n t  began  i n  e a r l y  1 9 6 5 ( ~ ) ,  and  t h e  r o d s  w e r e  

c o m p l e t e d  a p p r o x i m a t e l y  one and o n e - h a l f  y e a r s  l a t e r  w i t h  

v a r i o u s  a l t e r a t i o n s  t o  t h e  m a n u f a c t u r i n g  me thods  as t h e  

t e c h n o l o g y  i m p r o v e d .  

A  c o m p l e t e  l i s t  o f  t h e  v a r i o u s  r o d  s e t s  w h i c h  w e r e  

m a n u f a c t u r e d  f o r  t h e  PCTR e x p e r i m e n t  i s  p r e s e n t e d  i n  T a b l e  I .  

The l i s t  i n c l u d e s  t e n  s e p a r a t e  r o d  s e t s  ( f o u r  r o d s  p e r  s e t ) ,  

20  i n c h e s  l o n g ,  c l a d  i n  z i r c o n i u m  t u b i n g  0 . 0 3 0  i n c h e s  t h i c k  

and  w i t h  0 . 5 6 5 - i n . 0 . D .  O r i g i n a l l y ,  f i v e  r o d  s e t s  w e r e  r e -  

q u i r e d  w i t h  d i s t i n c t  f u e l  g e o m e t r i e s  i n c l u d i n g  a  s o l i d  s o l u t i o n  

o r  homogeneous m i x t u r e  o f  U02 and  Pu02,  o r  one o f  f o u r  Pu02 

p a r t i c l e  s i z e s  r a n g i n g  f r o m  50 m i c r o n s  t o  330 m i c r o n s .  

A d d i t i o n a l  s e t s  o f  r o d s  w i t h  s i m i l a r  p a r t i c l e  s i z e s  w e r e  made 

as t h e  p a r t i c l e  m a n u f a c t u r i n g  t e c h n i q u e s  w e r e  d e v e l o p e d .  



F L U X  MODIFIERS ( N A T U R A L  URANIUM R O D S  
0 . 5  i n . O D  AND P u 0 2  RODS I N  COPPER SHEATHS) 

PCTR TEST CAVITY WITH 8 x 8 
ARRAY OF 4 I N .  GRAPHITE 
L A T T I C E  CELLS CONTAINING 

U 0 2 - 2  w t %  PuO ( 8 %  2 4 0 P ~ )  
H O M O G E N I ~  E D  F U E L  

F i g u r e  3 .  F u e l  A r r a n g e m e n t  I n  a n d  A r o u n d  PCTR 
T e s t  C a v i t y  



T a b l e  I. L i s t  o f  M i x e d - O x i d e  P a r t i c u l a t e  F u e l  Rods a n d  R e s p e c t i v e  R e a c t i v i t y  
W o r t h s  I n  C e n t e r  o f  PCTR T e s t  C a v i t y  

Rod # Rods 
D e s i g n a t o r  I n  S e t  

Mass o f  Cu.  f o r  R e a c t i v i t y  
U n i t  k W o r t h  
g r a m s  t 

Rod T y p e  D e n s i t y  
g / c c  

S o l i d  s o l u t i o n  
B a l l  m i l l e d  ( M f g  f r o m  
same m a t e r i a l  as  8RA350 )  

S o l i d  s o l u t i o n  
B a l l  m i l l e d  ( M f g  f r o m  
same m a t e r i a l  a s  8B r o d s )  

S o l i d  s o l u t i o n  
B a l l  m i l l e d  
( l a s t  r o d  m a n u f a c t u r e d )  

5 0  M i c r o n  
I n d u c t i o n  p l a s m a  

1 1 0  M i c r o n  
J e t  m i l l e d  

1 1 0  M i c r o n  
I n d u c t i o n  p l a s m a  

2 0 0  M i c r o n  
J e t  m i l l e d  

200  M i c r o n  
I n d u c t i o n  p l a s m a  

330  M i c r o n  
J e t  m i l l e d  ( V i b r a t i o n  
t e s t e d  f o r  r o u n d n e s s )  

330  M i c r o n  
J e t  m i l l e d  
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A l l  t h e  s o l i d  s o l u t i o n  r o d s  w e r e  m a n u f a c t u r e d  b y  b a l l  

m i l l i n g  t h e  m a t e r i a l  b e f o r e  m i x i n g .  The  p a r t i c l e  f u e l  was 

i n i t i a l l y  made b y  j e t  m i l l i n g  t h e  o x i d e s  b e f o r e  m i x i n g  a n d  

t h e n  t e s t i n g  t h e  p e l l e t s  f o r  r o u n d n e s s  b y  a  v i b r a t i o n a l  

t e s t  on  an i n c l i n e  p l a n e  w h i c h  w o u l d  s e p a r a t e  t h e  r o u n d  

p e l l e t s  f r o m  t h o s e  w h i c h  w e r e  n o t  r o u n d .  Rod s e t  8RA350 

w e r e  t h e  o n l y  r o d s  made w i t h  t h e  i n i t i a l  p r o c e s s  m e t h o d  b e -  

c a u s e  t h e  v i b r a t i o n  t e s t  e l i m i n a t e d t o o  many o f  t h e  p a r t i c l e s .  

T h e  j e t  m i l l i n g  p r o c e s s  was c o n t i n u e d  f o r  r o d  s e t s  8 6 1 0 0 ,  

8 6 2 0 0  a n d  8 6 3 5 0  u s i n g  a  s c r e e n i n g  m e t h o d  t o  o b t a i n  s p h e r i c a l  

p a r t i c l e s .  A  t h i r d  m e t h o d  (8) was d e v e l o p e d  w h i c h  c o n s i s t e d  

o f  d r o p p i n g  g r a n u l a r  m a t e r i a l  t h r o u g h  a n  i n d u c t i o n  h e a t e d  

p l a s m a .  T h e  p a r t i c l e  r o d  s e t s  m a n u f a c t u r e d  i n  t h e  i n d u c t i o n  

p l a s m a  m e t h o d  h a v e  b e e n  d e s i g n a t e d  8P50 ,  8P100 a n d  8P200 .  

T o  i n s u r e  t h a t  t h e  p l u t o n i u m  was d i s t r i b u t e d  e v e n l y  

t h r o u g h  t h e  f u e l  r o d s ,  s a m p l e s  o f  t h e  same f u e l  m a t e r i a l  

w e r e  p o l i s h e d  a n d  t h e n  g i v e n  a n  a l p h a - a u t o - r a d i o g r a p h .  T h e s e  

g r a p h s  a r e  d e p i c t e d  i n  F i g u r e s  4 a n d  5  a n d  i n d i c a t e  n o  

d i s c r e p a n c i e s  i n  t h e  h o m o g e n e i t y  o f  t h e  UO a n d  PuOZ m i x t u r e .  
2  

H o w e v e r ,  i t  w i l l  b e  shown  l a t e r  t h a t  t h e  m e a s u r e d  r e a c t i v i t y  

v a r i a t i o n s  i n  t h e  r o d s  w e r e  n o t  i n  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  c h a n g e s  

i n  t h e  m e a s u r e d  n e u t r o n  a b s o r p t i o n  r a t e s  w i t h  r e s p e c t  t o  

p a r t i c l e  s i z e .  F u r t h e r  i n v e s t i g a t i o n  p r o v e d  t h a t  some o f  t h e  

r o d s  w e r e  o v e r - e n r i c h e d  as much as  t w e n t y  p e r c e n t  a n d  t h e r e -  







f o r e  no  e n r i c h m e n t  c o n t e n t s  a r e  m e n t i o n e d  a t  t h i s  t i m e .  A 

r e s e a r c h  p l a n  was i m p l e m e n t e d  i n  t h e  m i d d l e  o f  t h e  e x p e r i -  

ment  t o  d e t e r m i n e  t h e  amount  o f  p l u t o n i u m  i n  each r o d  s e t  

b y  a  c o m b i n a t i o n  o f  r e a c t i v i t y  d a t a ,  a  few  c h e m i s t r y  s a m p l e s ,  

and an e x t e n s i v e  measurement  o f  t h e  gamma-ray p h o t o - p e a k s  

e m i t t e d  f r o m  p l u t o n i u m  i s o t o p e s .  T h i s  t e c h n i q u e  and t h e  

a n a l y s i s  w i l l  be  d i s c u s s e d  i n  a  l a t e r  s e c t i o n .  

The e x a c t  p a r t i c l e  s p e c i f i c a t i o n s  were  n o t  a b l e  t o  be 

m a i n t a i n e d  s o  t h a t  t h e  a v e r a g e  s i z e  o f  t h e  p a r t i c l e s  p a s s i n g  

t h r o u g h  t h e  s i z i n g  s c r e e n  r e s u l t s  i n  a  s p h e r e  s l i g h t l y  

d i f f e r e n t  t h a n  t h e  n o m i n a l  s i z e  l i s t e d  i n  t h e  r o d  d e s i g n a t o r .  

The a v e r a g e  p a r t i c l e  s i z e  i n  t h e  s p e c i f i c  r o d  s e t s  w e r e  

d e t e r m i n e d  b y  m e a s u r i n g  t h e  w e i g h t  o f  a  c o u n t e d  number o f  

p a r t i c l e s ,  u s i n g  t h e  t h e o r e t i c a l  d e n s i t y  o f  PuOp a t  1 1 . 4 7  g / c c ,  

and c a l  c u l  a t i n g  t h e  a v e r a g e  s p h e r i  c a l  v o l  ume and d i a m e t e r .  The 

measured  f a c t o r s  and r e s u l t s  a r e  as f o l l o w s :  

N o m i n a l  P a r t i c l e  No. o f  P a r t i c l e s  W e i g h t  E f f e c t i v e  P a r t i c l e  
S i z e  Weighed (9) R a d i u s  

None E x t r a p -  = 51 m i c r o n s  
01 a t e d  
d a t a  

100  150 .0011 = 110  m i c r o n s  

200 88 .0039 = 200 m i c r o n s  

350 4 5  .0095  = 330 m i c r o n s  

The d e n s i t i e s  o f  t h e  r o d s  were  d e r i v e d  f r o m  t h e  rnanufac- 

t u r i n g  d a t a  w h i c h  was p r i m a r i l y  a  g r o s s  measurement  o f  t h e  



f u e l  i n  t h e  r o d .  An e m p t y  c l a d  p i e c e  was m e a s u r e d  t o  d e r i v e  

t h e  v o l u m e  o f  e a c h  r o d  and  t h e  d e n s i t i e s  w e r e  c a l c u l a t e d .  

I t  i s  n o t  c e r t a i n  t h a t  t h e  f u e l  i s  s t o c h i o m e t r i c  n o r  i s  i t  

p o s s i b l e  t o  p u t  e r r o r s  on  t h e  d e n s i t y  p a r a m e t e r s  w h i c h  

d e f i n i t e l y  a f f e c t  t h e  i s o t o p i c  c o n c e n t r a t i o n s  o f  t h e  f u e l .  

DESCRIPTION OF THE EXPERIMENT 

The  m e t h o d  f o r  d e t e r m i n i n g  t h e  n e u t r o n  mu1 t i p 1  i c a t i o n  

f a c t o r s  f o r  t e s t  l a t t i c e s  i n  t h e  P h y s i c a l  C o n s t a n t s  T e s t i n g  

R e a c t o r  (PCTR) c a n  b e  done  b y  t w o  d i f f e r e n t  t e c h n i q u e s  c a l l e d  

t h e  n u l l  r e a c t i v i t y  m e t h o d  and  t h e  a d j o i n t  w e i g h t e d  c r o s s  

s e c t i o n  m e t h o d .  Some o f  t h e  m e a s u r e m e n t s  a n d  d a t a  a c q u i r e d  

w i t h  t h e  PCTR a r e  a p p l i c a b l e  t o  b o t h  m e t h o d s  o f  a n a l y s i s .  

A. N u l l  R e a c t i v i t y  M e t h o d  

B a s i c a l l y ,  t h e  PCTR e x p e r i m e n t  u s i n g  t h e  n u 1  1  r e a c t i v i t y  

m e t h o d  f o l l  ows t h e s e  p r o c e d u r e s :  

0 S p e c t r u m  m a t c h i n g ,  w h i c h  i s  t h e  a d j u s t m e n t  o f  t h e  

n e u t r o n  e n e r g y  s p e c t r u m  s o  t h a t  i t  i s  i d e n t i c a l  

w i t h  t h e  s p e c t r u m  p r e s e n t  i n  a n  i n f i n i t e  a r r a y  o f  

t e s t  c e l l s .  

8 N e u t r o n  a b s o r b e r  m e a s u r e m e n t s  t o  d e t e r m i n e  t h e  

a m o u n t  o f  n e u t r o n  a b s o r b e r  ( c o p p e r )  r e q u i r e d  t o  

a c h i e v e  u n i t  m u l t i p l i c a t i o n  i n  t h e  t e s t  c e l l .  
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a M e a s u r e m e n t  o f  t h e  r e l a t i v e  r e a c t i o n  r a t e s  o f  t h e  

c o m p o n e n t s  o f  t h e  t e s t  c e l l  i n  b o t h  t h e  l a t t i c e  

r e d u c e d  t o  u n i t  m u l t i p l i c a t i o n  w i t h  c o p p e r  a n d  

t h e  l a t t i c e  w i t h o u t  t h e  c o p p e r .  

1 .  S p e c t r u m  M a t c h i n g  

T h e  t h e r m a l  t o  e p i - t h e r m a l  n e u t r o n  f l u x  r a t i o s  w e r e  

i n f e r r e d  b y  m e a s u r i n g  cadm ium r a t i o s  o f  0 . 0 0 5 - i n c h  t h i c k  

g o l d  f o i l s  a n d  c o m p a r i n g  t h e  cadm ium r a t i o  i n  t h e  c e n t e r  

t e s t  c e l l  w i t h  t h e  v a l u e s  o b t a i n e d  a t  an  e q u i v a l e n t  

l o c a t i o n  i n  a  b u f f e r  r e g i o n .  T h e  g o l d ,  when c o v e r e d  

w i t h  cadm ium,  i s  a c t i v a t e d  a l m o s t  e n t i r e l y  b y  n e u t r o n s  

i n  a  n a r r o w  e n e r g y  r e g i o n  a r o u n d  4 .9  e v .  T h e  l a r g e  

n u m b e r  o f  f o i l s  n e c e s s a r y  f o r  t h i s  m e a s u r e m e n t  u s u a l l y  

h a v e  s l i g h t l y  d i f f e r e n t  t h i c k n e s s e s  a n d  t h e r e f o r e  t h e  

cadm ium r a t i o s  m u s t  b e  c o r r e c t e d  t o  a  s t a n d a r d  f o i l  

t h i c k n e s s  u s i n g  e x p e r i m e n t a l  d a t a  p u b 1  i s h e d  b y  

( 9 )  R .  A .  B e n n e t t  . 

F o r  t h i s  p a r t i c u l a r  e x p e r i m e n t  t h e  l a t t i c e  p i t c h  was 

s u f f i c i e n t l y  s m a l l  t h a t  a n  e i g h t  b y  e i g h t  a r r a y  o f  t e s t  

c e l l s  c o u l d  b e  i n s e r t e d  i n t o  t h e  PCTR t e s t  c a v i t y .  W i t h  

. t h i s  l a r g e  a r r a y  o f  b u f f e r  c e l l s  s i m i l a r  t o  t h e  c e n t e r  

t e s t  c e l l ,  i t  was p o s s i b l e  t o  o b t a i n  a  c o n s t a n t  g o l d  

c a d m i u m  r a t i o  t h r o u g h o u t  t h e  c e n t e r  r e g i o n .  A c o n s t a n t  

g o l d  cadm ium r a t i o  i n  t h e  t w o  e n e r g y  g r o u p  a p p r o x i m a t i o n  
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i m p l i e s  a  c o n s t a n t  n e u t r o n  s p e c t r u m .  

I t  m u s t  b e  n o t e d  t h a t  t h e  s p e c t r u m  m a t c h i n g  was 

a c c o m p l  i s h e d  w i  t h  2 w t %  e n r i  c h e d  homogeneous  m i x e d  

o x i d e  f u e l  i n  t h e  b u f f e r  c e l l s  and  2 w t %  e n r i c h e d  s o l i d  

s o l u t i o n  r o d s  i n  t h e  c e n t e r  c e l l s .  No cadm ium r a t i o  

m e a s u r e m e n t s  w e r e  a t t e m p t e d  w i t h  t h e  p a r t i c u l a t e  f u e l  

r o d s  i n  t h e  c e n t e r  c e l l s .  S p e c t r u m  m i s - m a t c h  c o r r e c t i o n s  

h a d  t o  b e  c a l c u l a t e d  t o  i n t e r p r e t  t h e  m e a s u r e d  d a t a  f o r  

t h e  p a r t i c u l a t e  f u e l  d u e  t o  e n r i c h m e n t  d i f f e r e n c e s  b e -  

t w e e n  t h e  c e n t e r  c e l l  a n d  r a d i a l  b u f f e r  f u e l .  T h e s e  

c a l c u l a t i o n s  a r e  d e s c r i b e d  i n  S e c t i o n  G ,  p a r a g r a p h  2 

o f  t h i s  r e p o r t .  

2 .  Nu1 1  R e a c t i v i t y  M e a s u r e m e n t s  

The n u l l  r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e  d e p e n d s  o n  t h e  o b s e r v a -  

t i o n  t h a t  a  p r o p e r l y  p o i s o n e d  c e l l  w i l l  h a v e  t h e  same 

r e a c t i v i t y  e f f e c t  on  t h e  r e a c t o r  as  w i l l  an  e m p t y  c a v i t y .  

I n  a p r o p e r l y  p o i s o n e d  c e l l  t h e  n e u t r o n  a b s o r p t i o n s  

b a l a n c e  t h e  p r o d u c t i o n s .  The  c e n t r a l  t e s t  c e l l  was shown 

b e i n g  r e m o v e d  i n  F i g u r e  2 ( p a g e  7 ) .  S h o r t  e n d  b u f f e r  

c e l l s  e n c l o s e  t h e  c e n t r a l  c e l l  a l o n g  t h e  l o n g  a x i s .  

S l o t s  a r e  p r o v i d e d  i n  t h e  l a t t i c e  f o r  t h e  i n s e r t i o n  o f  

t h e  c o p p e r  p o i s o n  s t r i p s  a t  t h e  c e l l  b o u n d a r i e s .  

A r e a c t i v i t y  s e r i e s  was c o m p l e t e d  f o r  e a c h  l o a d i n g  

f o r  w h i c h  t h e  cadm ium r a t i o  o f  g o l d  was m e a s u r e d .  The  



1 8  

b a s i c  t e c h n i q u e  t o  d e t e r m i n e  t h e  mass o f  c o p p e r  ( M  ) 
0 

n e c e s s a r y  f o r  u n i t  mu1 t i p l i c a t i o n  h a s  b e e n  s i m p l i f i e d  

t o  t h e  e q u a t i o n  b e l o w :  

- - c e l l  i n  - p c e l l  o u t  + M 
b o u n d a r y  

Mo U n i t s  o f  F e a c t i v i t y  p e r  g r a m  o f  A b s o r b e r  c o p p e r  

b o u n d a r y  = Mass o f  c o p p e r  o n  t h e  c e l l  b o u n d a r i e s ;  
lhere M c o p p e r  

p c e l l  i n  = PCTR r e a c t i v i t y  w i t h  c e l l  i n ;  

p c e l l  o u t =  PCTR r e a c t i v i t y  w i t h  c e l l  o u t ,  

c o r r e c t e d  t o  e x c l u d e  n i t r o g e n  e f f e c t s .  

3 .  M e a s u r e m e n t  o f  C e l l  W o r t h s  W i t h  R e s p e c t  t o  P a r t i c l e  

S i z e  

F o r  l a r g e  c e n t e r  c e l l s  w h i c h  e x c e e d  t h e  s i z e  o f  t h e  

o p e n i n g  i n t o  t h e  m o v a b l e  f a c e  o f  t h e  PCTR i t  i s  n e c e s s a r y  

t o  o p e n  t h e  f a c e  f o r  c e l l  c h a n g e s .  The  s t a n d a r d  d e v i a -  

t i o n  f o r  r e a c t i v i t y  m e a s u r e m e n t s  w e r e  r e d u c e d  f r o m  * 0 - 0 4 $  

t o  + . 0 2 $  by d e v i s i n g  a  s y s t e m  b y  w h i c h  t h e  m o v a b l e  f a c e  

c o u l d  r e m a i n  c l o s e d  a n d  c h a n g e s  t o  t h e  c e n t e r  c e l l s  c o u l d  

b e  made v i a  a  p o r t  i n  t h e  r e a r  f a c e .  F i g u r e  6 i l l u s t r a t e s  

t h e  m e t h o d s  f o r  c h a n g i n g  f u e l  r o d s  v i a  t h e  r e a r  f a c e  p o r t  

by f i r s t  r e m o v i n g  1 - i n c h  0 . 0 .  g r a p h i t e  d o w e l s  f r o m  t h e  f r o n t  

b u f f e r  r e g i o n  o f  t h e  m o v a b l e  f a c e  w h i c h  p r o v i d e d  o p e n i n g s  

t o  t h e  f u e l  c h a n n e l s  c o n t a i n i n g  t h e  f o u r  c e n t e r  c e l l  

r o d s .  T h e  8 . 7 5 - i n c h  f r o n t  b u f f e r  r o d s  w e r e  r e m o v e d  f i r s t  a n d  

t h e n  t h e  c e n t e r  c e l l  f u e l  r o d s  c o u l d  b e  w i t h d r a w n  a n d  
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e x c h a n g e d .  R e a c t i v i t y  measuremen ts  c o u l d  b e  r e p r o d u c e d  

t o  w i t h i n  0 .026 by  l e a v i n g  t h e  m o v a b l e  f a c e  i n  p o s i t i o n  

b e t w e e n  c e l l  c h a n g e s .  

The r e a c t i v i t y  measuremen ts  i n  t h e  m a t c h e d  s p e c t r u m  

c o n d i t i o n s  w e r e  t a k e n  a t  l e a s t  t w i c e  f o r  e a c h  s e t  o f  

p a r t i c l e  f u e l  r o d s  i n  t h e  c e n t e r  t e s t  c e l l s .  The e x p e r i -  

m e n t a l  p r o c e d u r e s  w e r e  q u i t e  l o n g  due t o  t h e  number o f  

r o d s  i n v o l v e d  and f o l l o w e d  t h i s  g e n e r a l  p a t t e r n .  

S t e p  1 .  C e l l  i n  ( b a s e  c a s e )  measuremen t  w i t h  r o d  

s e t  8SC i n  t h e  f o u r  2 0 - i n c h  c e n t e r  c e l l  

l o c a t i o n s .  

S t e p  2.  C e l l  i n  measuremen t  w i t h  8BME s o l i d  

s o l u t i o n  r o d s  b y  e x c h a n g i n g  t h e  r o d s  

t h r o u g h  c h a n n e l s  i n  t h e  m o v a b l e  f a c e  

p o r t  w i t h  t h e  f a c e  r e m a i n i n g  c l o s e d .  

S t e p  3 .  C e l l  i n  measuremen t  w i t h  8BME s o l i d  

s o l u t i o n  r o d s .  

S t e p  4,  e t c .  The measuremen ts  c o n t i n u e d ,  e a c h  

t i m e  b y  e x c h a n g i n g  t h e  f o u r  c e n t e r  

c e l l  r o d s  w i t h  a  d i f f e r e n t  p a r t i c l e  

s e t  i n  t h e  m o v a b l e  f a c e .  

S t e p  5 .  A t  v a r i o u s  i n t e r v a l s ,  r o d  s e t s  8SC, 

s o l  i d  s o l u t i o n  r o d s ,  w e r e  r e p 1  a c e d  

i n t o  t h e  c e n t e r  c e l l s  o f  t h e  r e a c t o r  

t o  a s c e r t a i n  any  r e a c t i v i t y  d r i f t s  



2 1  

d u e  t o  some unknown c o n d i t i o n s .  

S t e p  6 .  When t h e  v a r i o u s  p a r t i c l e  r o d s  h a d  

b e e n  m e a s u r e d  i n  t h e  c e n t e r  c e l l  

l o c a t i o n s ,  a n d  t h e  b a s e  c a s e  h a d  b e e n  

r e m e a s u r e d ,  t h e  f o u r  c e n t e r  c e l l  b l o c k s  

w e r e  r e m o v e d  t o  make t h e  c e l l  o u t  r e a c -  

t i v i  t y  m e a s u r e m e n t .  T h i s  e x c h a n g e  was 

a l s o  a c c o m p l i s h e d  v i a  t h e  m o v a b l e  f a c e  

p o r t  w i t h  t h e  f a c e  c l o s e d .  

S t e p  7 .  The  c o m p l e t e  s e r i e s  o f  r e a c t i v i t y  m e a s u r e -  

m e n t s ,  d e s c r i b e d  i n  S t e p s  1  t h r o u g h  6 ,  

w e r e  r e p e a t e d  i n  o r d e r  t o  i m p r o v e  t h e  

s t a t i s t i c a l  c e r t a i n t y  o f  e a c h  m e a s u r e m e n t .  

S t e p  8. The  r e a c t i v i t y  s e r i e s  m e a s u r e m e n t s  r e q u i r e  

t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  c e l l  w o r t h  i n  

t e r m s  o f  t h e  mass o f  c o p p e r  n e c e s s a r y  t o  

a c h i e v e  u n i t  m u l t i p l i c a t i o n .  T h e r e f o r e ,  

a  c o p p e r  v s .  r e a c t i v i t y  s t a n d a r d  m e a s u r e -  

m e n t  was made b y  p l a c i n g  a  s p e c i f i c  mass 

o f  c o p p e r  a t  t h e  c e n t e r  c e l l  b o u n d a r y  a n d  

m e a s u r i n g  t h e  r e a c t i v i t y  c h a n g e .  

S t e p  9 .  I t  i s  n e c e s s a r y  t o  s u b t r a c t  t h e  e f f e c t s  

o f  n i t r o g e n  i n  t h e  c e l l  c a v i t y  when t h e  
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c e l l  i s  r e m o v e d .  The  r e a c t i v i t y  e f f e c t  

o f  t h e  n i t r o g e n  was d e t e r m i n e d  i n  r e -  

l a t i o n  t o  t h e  r e a c t i v i t y  e f f e c t  o f  a  

s p e c i f i c  amoun t  o f  c o p p e r  i n  t h e  c e l l  

c a v i t y .  T h i s  m e t h o d  i s  d e s c r i b e d  i n  

A p p e n d i x  A .  

4 .  A n a l y s i s  o f  N u l l  R e a c t i v i t y  D a t a  

To d e t e r m i n e  t h e  n e u t r o n  mu1 t i p l i c a t i o n  f a c t o r  u s i n g  

t h e  n u l l  r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e ,  i t  i s  n e c e s s a r y  t o  d e t e r -  

m i n e  t h e  w o r t h  o f  t h e  t e s t  l a t t i c e  i n  t e r m s  o f  a  s p e c i f i c  

amoun t  o f  c o p p e r ,  as s t a t e d  p r e v i o u s l y .  The r e a c t i v i t y  

m e a s u r e m e n t s  a n d  r e s p e c t i v e  n i t r o g e n  c o r r e c t i o n s  f o r  t h e  

n u l l  r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  11.  

The  r e a c t i v i t y  w o r t h s  o f '  t h e  v a r i o u s  p a r t i c l e  f u e l  

r o d s  a r e  t a b u l a t e d  i n  t e r m s  o f  t h e  mass o f  c o p p e r  ( M  ) 
0 

n e c e s s a r y  t o  a c h i e v e  u n i t  n e u t r o n  mu1 t i p 1  i c a t i o n  i n  

T a b l e  111. 

5 .  C e l l  W o r t h s  i n  Terms o f  R e a c t i v i t y  

The  s e c o n d  e x p e r i m e n t a l  m e t h o d  i n  w h i c h  t h e  a d j o i n t  

n e u t r o n  w e i g h t e d  c r o s s  s e c t i o n  o f  t h e  c e l l  i s  d e t e r m i n e d  

i n c l u d e s  n o  c o p p e r  a r o u n d  t h e  c e l l s  f o r  m e a s u r i n g  c e l l  

w o r t h s .  F u n d a m e n t a l l y  t h e  f o l l o w i n g  p r o c e d u r e  i s  f o l  l o w e d :  

a .  A r e a c t i v i t y  m e a s u r e m e n t  i s  made w i t h  a l l  

c e l l s  i n  p l a c e  and  n o  e x t r a n e o u s  a b s o r b e r s  

a r e  i n  o r  a r o u n d  t h e  c e l l s .  



T a b l e  11. Summary o f  R e a c t i v i t y  D a t a  D e r i v e d  b y  N u l l  R e a c t i v i t y  T e c h n i q u e  
W i t h  P o i s o n e d  L a t t i c e  C e l l s  

Rod R e a c t i v i t y  C e l l  R e a c t i v i t y  C e l l  R e a c t i v i t y  N i t r o g e n  C e l l  R e a c t i v i t y *  
D e s i g n a t o r  i n  d O u t  d d d 

8 s  C 2 0 . 2 2 9  t 0 . 0 1 6  2 2 . 7 0 2  k 0 . 0 2 8  0 . 8 8 7  5 0 . 0 3 6  - 3 . 3 6 0  k 0 . 0 4 8  
S o l i d  S o l u t i o n  20 .086  i 0 . 0 1 6  2 2 . 5 9 7  t 0 . 0 4 0  0 . 8 6 4  k 0 . 0 3 8  - 3 . 3 7 5  k 0 . 0 5 7  

2 0 . 6 3 8  i 0 . 0 2 8  2 3 . 0 9 5  t 0 . 0 4 0  0 . 8 3 6  k 0 . 0 3 7  - 3 . 2 9 4  k 0 . 0 6 1  

8BMB 1 8 . 7 5 7  t 0 . 0 4 0  2 2 . 7 0 3  i 0 . 0 2 8  0 . 8 8 7  2 0 . 0 3 6  - 4 . 8 3 3  t 0 . 0 6 1  
S o l i d  S o l u t i o n  1 8 . 6 0 5  t 0 . 0 4 0  2 2 . 5 9 7  k 0 . 0 4 0  0 . 8 6 4  i 0 . 0 3 8  - 4 . 8 5 6  2 0 . 0 6 8  

8BME 2 0 . 0 9 9  i 0 . 0 4 0  2 2 . 7 0 2  * O .  0 2 8  0 . 8 8 7  5 0 . 0 3 6  - 3 . 4 9 0  k 0 . 0 6 1  
S o l  i d  S o l u t i o n  1 9 . 8 8 3  k 0 . 0 4 0  2 2 . 5 9 7  t 0 . 0 2 8  0 . 8 6 4  k 0 . 0 3 8  - 3 . 5 7 8  5 0 . 0 6 8  

2 0 . 4 3 5  i 0 . 0 4 0  2 3 . 0 9 5  t 0 . 0 4 0  0 . 8 3 6  t 0 . 0 3 7  - 3 . 4 9 6  k 0 . 0 6 3  

8P50  2 1 . 9 1 6  i 0 . 0 4 0  2 2 . 7 0 3  + O .  0 2 8  0 . 8 8 7  t 0 . 0 3 7  - 1 . 6 7 3  t 0 . 0 6 1  
2 1 . 7 7 3  i 0 . 0 2 8  2 2 . 5 9 7  * 0 . 0 4 0  0 . 8 6 4  2 0 . 0 3 8  

N 
5 0  M i c r o n  - 1 . 6 8 9  k 0 . 0 6 8  o 

86 1 0 0  2 2 . 4 6 2  i 0 . 0 4 0  2 2 . 7 0 3  t 0 . 0 2 8  0 . 8 8 7  i u . 0 3 7  - 1 . 1 2 8  2 0 . 0 6 1  
1 1 0  M i c r o n  2 2 . 3 1 8  50 .040  2 2 . 5 9 7  k 0 . 0 4 0  0 . 8 6 4  k 0 . 0 5 0  - 1 . 1 4 3  5 0 . 0 6 8  

8 P 1 0 0  2 1 . 4 1 4  i 0 . 0 4 0  2 2 . 7 4 8  t 0 . 0 2 8  0 . 8 8 7  t 0 . 0 3 7  - 2 . 2 2 0  k 0 . 0 6 1  
1 1 0  M i c r o n  2 1 . 2 7 1  i 0 . 0 2 8  2 2 . 5 9 7  i 0 . 0 4 0  0 . 8 6 4  t 0 . 0 3 8  - 2 . 1 9 1  k 0 . 0 6 8  

86 200  2 0 . 0 3 6  t 0 . 0 4 0  2 2 . 7 0 3  k 0 . 0 2 8  0 . 8 8 7  k 0 . 0 3 6  - 3 . 5 5 4  20 .061  
200  M i c r o n  1 9 . 8 9 2  t 0 . 0 4 0  2 2 . 5 9 7  t 0 . 0 4 0  0 . 8 6 4  2 0 . 0 3 8  - 3 . 5 6 9  k 0 . 0 6 8  

8P200  1 9 . 7 5 8  k 0 . 0 4 0  2 2 . 7 0 3  * O .  0 2 8  0 . 8 8 7  kO .036  - 3 . 8 3 2  k 0 . 0 6 1  
2 0 0  M i c r o n  1 9 . 6 1 4  * 0 . 0 4 0  2 2 . 5 9 7  k 0 . 0 4 0  0 . 8 3 6  k 0 . 0 3 7  - 3 . 8 1 9  k 0 . 0 6 8  

8 8 3 5 0  1 7 . 7 7 7  t 0 . 0 4 0  2 2 . 7 0 3  t 0 . 0 2 8  0 . 8 8 7  t O . 0 3 6  - 5 . 8 1 3  kO.061  
3 3 0  M i c r o n  1 7 . 6 3 3  t 0 . 0 4 0  2 2 . 5 9 7  t 0 . 0 4 0  0 . 8 6 4  kO.037  - 5 . 8 2 8  t 0 . 0 6 8  

8RA350 1 9 . 4 4 3  i 0 . 0 4 0  2 2 . 7 0 3  5 0 . 0 2 8  0 . 8 8 7  i 0 . 0 3 6  - 4 . 1 4 6  + 0 . 0 6 1  
3 3 0  M i c r o n  

* F o u r  c e l l s  c o n t a i n e d  2 0 6 3 . 1 2 5  g rams  o f  c o p p e r  o n  t h e i r  b o u n d a r i e s  d u r i n g  t h e s e  m e a s u r e m e n t s .  



T a b l e  111.  T e s t  C e l l  Wor ths  i n  Terms o f  Mass o f  
Copper  ( N o )  

M ( g r a m s )  
0 

Rod Type F o u r  C e l l  One C e l l  

8SC - S o l i d  S o l u t i o n  
( f o u r  r o d s )  

8BMB - S o l i d  S o l u t i o n  
( f o u r  r o d s )  

8BME - S o l i d  S o l u t i o n  
( o n e  r o d  w i t h  3  o f  r o d  

s e t  8SC) 

8P50 - 50 M i c r o n  
( f o u r  r o d s )  

8B100 - 110 M i c r o n  
( f o u r  r o d s )  

8P100 - 110  M i c r o n  
( f o u r  r o d s )  

88200 - 200 M i c r o n  
( f o u r  r o d s )  

8P200 - 200 M i c r o n  
( f o u r  r o d s )  

88350  - 330 M i c r o n  

8RA350 - 330 M i c r o n  
( t w o  r o d s  w i t h  t w o  o f  r o d  

s e t  8SC SS Rods)  

8BME - S o l i d  S o l u t i o n  
( o n e  r o d  w i t h  t h r e e  o f  

r o d  s e t  8BMB SS Rods)  

*These v a l u e s  have  been  i n t e r p o l a t e d  so  t h a t  t h e y  a p p l y  t o  t h e  

one o r  t w o  r o d s  w i t h  a  s p e c i f i c  p a r t i c l e  s i z e .  



b .  T h e  c e n t e r  c e l l s  a r e  r e m o v e d  a n d  t h e  r o d s  

a r e  r e p o s i t i o n e d  t o  t h e  same p o s i t i o n  as 

t h e y  w e r e  i n  t h e  f i r s t  m e a s u r e m e n t  a n d  t h e  

r e a c t i v i t y  w o r t h  o f  t h e  c e l l  i s  d e r i v e d  

f r o m  t h e  i n c r e a s e  o r  d e c r e a s e  i n  t h e  p e r i o d .  

The  p r o c e s s  t o  m e a s u r e  t h e  r e a c t i v i t y  w o r t h  o f  t h e  

r o d s  was f u n d a m e n t a l l y  t h e  same as i n  t h e  m e a s u r e m e n t s  

w i t h  c o p p e r .  S e v e r a l  r o d  c a l i b r a t i o n  s t e p s  w e r e  i n t e r -  

s p a c e d  b e t w e e n  s e c t i o n s  o f  c e l l  m e a s u r e m e n t s  i n  o r d e r  

t o  d e t e r m i n e  t h e  f u l l  w o r t h  o f  a l l  f o u r  c e l l s  when r e -  

moved f r o m  t h e  r e a c t o r  b e c a u s e  e a c h  c e l l  was w o r t h  

a p p r o x i m a t e l y  40$ a n d  t h e  r e a c t o r  m e a s u r e m e n t s  w e r e  

l i m i t e d  t o  p e r i o d s  g r e a t e r  t h a n  20 s e c o n d s  (=25$ 

r e a c t i v i t y )  . 

The c e l l  w o r t h s  i n  t e r m s  o f  t h e  d i r e c t  r e a c t i v i t y  

m e a s u r e m e n t s  h a v e  b e e n  i n c l u d e d  i n  T a b l e  I a n d  c o r -  

r o b o r a t e  t h e  m e a s u r e d  d a t a  f r o m  t h e  n u l l  r e a c t i v i t y  

t e c h n i q u e  w h i c h  a r e  i n  t e r m s  o f  t h e  mass o f  c o p p e r .  As 

i t  t u r n e d  o u t ,  t h e  r e a c t i v i t y  d a t a  a n d  t h e  m e a s u r e d  

r e a c t i o n  r a t e s  w e r e  i n  d i s a g r e e m e n t  w i t h  w h a t  was 

t h e o r e t i c a l l y  e x p e c t e d  f o r  p a r t i c l e  s e l  f - s h i e l  d i n g  a n d  

t h e r e f o r e  t h e  i n d e p e n d e n t  s e t s  o f  r e a c t i v i t y  d a t a  w e r e  

a s s u r a n c e  t h a t  t h e  r e a c t i v i t y  m e a s u r e m e n t s  t e c h n i q u e s  

w e r e  n o t  i n  e r r o r .  
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B .  R e a c t i o n  R a t e  a n d  S e l f - s h i e l d i n g  M e a s u r e m e n t s  

The  r e l a t i v e  r e a c t i o n  r a t e s  o f  t h e  t e s t  c e l l  c o m p o n e n t s  

a r e  d e t e r m i n e d  f r o m  f o i l  a c t i v a t i o n  m e a s u r e m e n t s .  T h e  e n e r g y  

d e p e n d e n c e  o f  t h e  r e a c t i o n  r a t e s  a r e  d e t e r m i n e d  f r o m  cadm ium 

r a t i o s .  

1 .  C o p p e r  F o i l  I r r a d i a t i o n s  a n d  F l u x  T r a v e r s e s  

A f t e r  t h e  g o l d  cadm ium r a t i o  i n f o r m a t i o n  h a s  i n d i -  

c a t e d  t h a t  t h e  t e s t  c e l l s  h a v e  t h e  p r o p e r  e n e r g y  d i s t r i -  

b u t i o n ,  c o p p e r  f o i l s  ( 0 . 0 0 5 - i n c h  t h i c k  a n d  0 . 5 - i n c h  O.D.)  a n d  

p i n s  ( 0 . 0 3 6 - i n c h  O . D .  0 . 2 5 - i n c h  l o n g )  w e r e  s t r a t e g i c a l l y  p l a c e d  

i n  t h e  g r a p h i t e  a n d  t h e  f u e l .  B a r e  a n d  cadm ium c o v e r e d  

f o i l s  a n d  p i n s  w e r e  a c t i v a t e d  i n  s e p a r a t e  i r r a d i a t i o n s  

a n d  t h e  n o r m a l i z a t i o n  b e t w e e n  i r r a d i a t i o n s  w e r e  

a c c o m p l i s h e d  b y  p l a c i n g  m o n i ' t o r  f o i l s  i n  a n  e x t e r n a l  

t h e r m a l  c o l  umn ( 1 0 )  

T h e  f o i l  l o c a t i o n s  i l l u s t r a t e d  i n  F i g u r e  7 a r e  

s u f f i c i e n t l y  p r o v i d e d  s o  t h a t  p l o t s  o f  r e l a t i v e  r e a c t i o n  

r a t e s  a c r o s s  t h e  c e l l  c a n  b e  made.  

S i m i l a r  f o i l s  w e r e  p l a c e d  a l o n g  t h e  a x i s  o f  t h e  f u e l  

r o d  ( o n  t h e  s u r f a c e  o f  t h e  c l a d d i n g )  a n d  b e t w e e n  t h e  c e l l  

b o u n d a r i e s  t o  d e r i v e  a x i a l  t r a v e r s e  d a t a .  

C o p p e r  f o i l s  ( 0 . 0 0 5 - i n c h  t h i c k n e s s )  w e r e  u s e d  f o r  t r a -  

v e r s e s  i n  t h e  g r a p h i t e ,  i n  t h e  f u e l ,  a n d  i n  t h e  a i r  



C E N T E R  C E L L  G R A P H I T E  
B L O C K S  S H O W I N G  A X I A L  

F O I L  L O C A T I O N S  
1 

Figure  7 .  Diagram of  Foi l  and Pin Loca t ions  f o r  Radial 
and Axial T r a v e r s e s  i n  Center  C e l l s  



s p a c e  between t h e  f u e l  and t h e  g r a p h i t e .  The s p e c i f i c  

a c t i v i t i e s  of  t h e  c o p p e r  f o i l s  p l a c e d  i n  t h e  g r a p h i t e  

and o t h e r  c e l l  r e g i o n s  r e l a t i v e  t o  f o i l  i n  t h e  e x t e r n a l  

t he rma l  column a r e  p r e s e n t e d  i n  T a b l e  IV. The 

a c t i v i t i e s  were c a l c u l a t e d  u s i n g  a r e v i s e d  v e r s i o n  of  

t h e  computer  code APDAC-I ( 1 1 ) ,  which c o r r e c t s  t h e  c o u n t i n g  

d a t a  f o r  a c t i v i t y  decay  d u r i n g  c o u n t i n g ,  room background ,  

f o i  1 mass v a r i a t i o n s ,  and r e s i d u a l  a c t i v i t y .  

The s p a t i a l  v a r i a t i o n s  of  t h e  sub-cadmium and e p i -  

cadmium r e l a t i v e  coppe r -64  a c t i v i t i e s  a l o n g  r a d i a l  t r a -  

v e r s e  l o c a t i o n s  a r e  shown i n  F i g u r e  8  and t h e  a x i a l  

t r a v e r s e  d a t a  i s  i l l u s t r a t e d  i n  F i g u r e  9 .  

S i m i l a r  d a t a  was measured f o r  t h e  c e l l s  w i t h  t h e  

330 micron p a r t i c l e  r o d s ;  however ,  t h e  p i n  d a t a  was n o t  

s u f f i c i e n t l y  a c c u r a t e  t o  d e t e r m i n e  t h e  r e a c t i o n  r a t e s  i n  

t h e  g r a p h i t e  and o n l y  t h e  d a t a  from t h e  0 . 5 - i n c h  O . D .  round 

c o p p e r  f o i l s  was u s a b l e  and i n d i c a t e d  s l i g h t  v a r i a t i o n  

i n  t h e  r e a c t i o n  r a t e s  o f  t h e  c o p p e r  f o i l s  a t  t h e  c e l l  

b o u n d a r i e s  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  p a r t i c l e  s i z e  of t h e  f u e l  

i n  t he  c e n t e r  c e l l s  d u r i n g  t h e  i r r a d i a t i o n .  

2 .  S e p a r a b l e  F o i l  Hold ing  Fuel Rods 

S e t s  o f  two 20 - inch  U02-2 w t %  Pu02 ( 8 %  2 4 0 P u )  f u e l  

r o d s  were m a n u f a c t u r e d  a s  s e p a r a b l e  u n i t s  t o  c o n t a i n  t h e  



T a b l e  I V .  R e l a t i v e  A c t i v i t i e s  a n d  R a d i a l  L o c a t i o n  o f  
C o p p e r  F o i l s  I r r a d i a t e d  i n  C e n t e r  T e s t  C e l l  

T r a v e r s e  
P o s i t i o n  R a d i u s  M e a s u r e d  R e l a t i v e  C o u n t  R a t e  

C e l l  # R e f *  ( i n )  T o t a l  E p i  Cadmium 

1  R 1  ( p i n s )  1 . 6 4  1 2 . 5 5  * 0 . 5 %  
1 . 1 2  1 2 . 4 4  

R 3  0 . 6 0  1 1  . 8 4  

R 4  
0 . 6 0  1 1 . 9 8  

R 5  
1 . 0 9  1 2 . 5 8  

R 6  
1 . 5 9  1 2 . 8 8  

R 7  
2 . 0 9  1 2 . 9 3  

* F i g u r e  7, p a g e  27.  



Figure  8 .  Measured vs C a l c u l a t e d  R e l a t i v e  React ion  Rates  
of Copper F o i l s  i n  Center  T e s t  C e l l s  wi th  S o l i d  
S o l u t i o n  Rods 





3. D e s c r i p t i o n  o f  t h e  F o i  1s  C o n t a i n i n g  P a r t i c u l a t e  F u e l  

S p e c i a l  p l u t o n i u m  f o i l s  w e r e  f a b r i c a t e d  f o r  t h e  

measuremen ts  i n  t h e  330 m i c r o n  p a r t i c l e  f u e l  r o d s .  

A1 uminum d i s c s  ( 0 . 5 - i n c h  O.D.) were  d r i l l e d  w i t h  h o l e s ,  

each  one s u f f i c i e n t l y  s m a l l  t o  c o n t a i n  a s i n g l e  0 . 0 1 4 -  

i n c h  d i a m e t e r  PuO p a r t i c l e .  Each d i s c  c o u l d  c o n t a i n  
2 

a p p r o x i m a t e l y  45 p a r t i c l e s .  A f t e r  i n s e r t i o n  o f  t h e  

p a r t i c l e s ,  t h e  d i s c s  w e r e  c l a d  i n  0 . 0 0 5 - i n c h  t h i c k  

a l u m i n u m  c o v e r s .  A d i a g r a m  o f  t h e  p a r t i c l e  c o n t a i n i n g  

f o i l s  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  p a r t i c l e  c o n t a i n i n g  r o d s  i s  

shown i n  F i g u r e  11.  

4. D e s c r i p t i o n  o f  O t h e r  F i s s i o n  F o i l s  

The p l u t o n i u m  r e a c t i o n  r a t e  measurements  i n  t h e  s o l i d  

s o l u t i o n  r o d s  w e r e  d e t e r m i n e d  f r o m  a  homogeneous f o i l  o f  

a l u m i n u m  - 1 . 8  w t %  Pu, a l s o  e n c l o s e d  i n  a  0 . 0 0 5 - i n c h  

t h i c k  a l u m i n u m  c o v e r  as  d e p i c t e d  i n  F i g u r e  12.  

The 2 3 5 U  r e a c t i o n  r a t e s  w e r e  d e t e r m i n e d  f r o m  homo- 

geneous f o i l s  o f  a l u m i n u m  - 7 w t %  2 3 5 U  s i m i l a r  t o  t h e  

a l u m i n u m - p l u t o n i u m  f o i l s  b u t  w i t h o u t  t h e  a l u m i n u m  c o v e r s .  

C o r r e c t i o n  f o r  t h e  f o i l  p e r t u r b a t i o n s  ( d i s c u s s e d  i n  t h e  

f o l l o w i n g  s e c t i o n )  w e r e  a p p l i e d  t o  t h e  measured  r e a c t i o n  

r a t e s .  



0 . 0 0 5  I N .  ALUMINUM 
CLAD O N  FOIL  

0 . 0 1 4  I N .  D I A M  Pu02 PARTICLES \ / 0.005  LIRC 

350  M I C R O N  S IZE  
PARTICLE FUEL 
U02-2  WT% Pu02 

O N I U M  

/ CLAD O N  FUEL 

I 350 M I C R O N  S IZE 

Y PARTICLE FUEL 
U02-2  WT% Pu02 

- 
F i g u r e  1 1 .  D i a g r a m  o f  P a r t i c l e  F o i l s  a n d  P a r t i c l e  F u e l  

0 .005 I N .  ALUMINUM 
/ CLAD ON FOIL  

0 . 0 1 0  I N .  A lPU 0 .005 I N .  ZIRCONIUM 
( 1 . 8  WT% 2 3 9 P u  / CLAD ON FUEL 

SOLID SOLUTION SOLID SOLUTION 
U02-2  WT% Pu02 U02-2  WT% Pu02 

0 . 0 3 0  I N .  ZIRCONIUM 
(NOT DRAWN TO S C A L E )  

F i g u r e  1 2 .  D i a g r a m  o f  A l P u  F o i l s  a n d  S o l i d  S o l u t i o n  F u e l  
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The  p a r a m e t e r s  o f  a l l  o f  t h e s e  f o i l  t y p e s  a r e  as 

f o l l  ows :  

A1-PU . . . . . . . P l u t o n i u m  a n d  a l u m i n u m  a l l o y  

m i x t u r e  w i t h  1 . 8 4  w t %  Pu ( 8 %  2 4 0 P u )  

e n c a s e d  i n  a n  a l u m i n u m  c o v e r i n g .  

F o i l s  a r e  a p p r o x i m a t e l y  0 . 0 1 0  i n c h e s  

t h i c k ,  0 . 5  i n c h e s  0 .  D .  a n d  n e t  

w e i g h t  i s  ~ 0 . 0 8  g r a m s .  

C o p p e r .  . . . . . . C o p p e r  d i s c s  0 . 5  i n c h  0 . 0 .  a n d  0 . 0 0 5  

i n c h e s  t h i c k .  

UA1 . . . . . . . . 2 3 5 U r a n i u m  a n d  a l u m i n u m  a1  l o y  

m i x t u r e  i n  f o i l s  0 . 5  i n c h  O . D .  a n d  

0 . 0 0 3  i n c h e s  t h i c k  ( 7  w t %  2 3 5 U ) .  

3 3 0  M i c r o n .  . . . . W a f e r s  o f  a l u m i n u m  w e r e  d r i l l e d  w i t h  
P a r t i c l e s  

~ 4 8  s e p a r a t e  h o l e s  t o  c o n t a i n  s p h e r o i d s  

o f  PuOe s t r a t e g i c a l l y  p i c k e d  a n d  i n -  

s e r t e d  b y  a  j e w e l e r .  T h e  h o l d e r s  w e r e  . 
t h e n  s e a l e d  i n  an  a l u m i n u m  c o n t a i n e r .  

5 .  C o r r e c t i o n s  t o  F o i l  D a t a  

T h e  p h o t o  p e a k  r a d i a t i o n  f r o m  a  f o i l  m a t e r i a l  i r r a d i a t e d  

a t  a  p o i n t  ( r )  i n  t h e  r e a c t o r  c e l l  a n d  m e a s u r e d  b y  an  

a p p r o p r i a t e  d e t e c t o r  a n d  c o u n t i n g  i n s t r u m e n t  w i t h  

e f f i c i e n c y  E ,  c a n  b e  d e f i n e d  b y  t h e  f o l l o w i n g  e q u a t i o n :  



R R ( r )  
= L ( N o ( E )  m ( E )  dE , i a i  

w h e r e  R R  
( r )  

i s  t h e  r e a c t i o n  r a t e  o f  t h e  f o i l  m a t e r i a l  

Ni = I s o t o p i c  d e n s i t y  o f  i s o t o p e  i i n  m a t e r i a l  

a  = C r o s s  s e c t i o n  o f  i s o t o p e  i 
a  i 

0 = F l u x  

E = N e u t r o n  e n e r g y  

The  t e r m s  o f  p r i m a r y  i n t e r e s t  t o  t h e s e  m e a s u r e m e n t s  

a r e  a ( E , r )  a n d  0 ( E , r )  w h i c h  c a n  b e  u s e d  t o  d e r i v e  t h e  

r e a c t i o n  r a t e s  o f  t h e  m a t e r i a l s  i n  t h e  c e l l .  M o s t  o f  t h e  

o t h e r  t e r m s  c a n  b e  n o r m a l i z e d  o u t  b y  i r r a d i a t i n g  a  s i m i l a r  

f o i l  i n  t h e  PCTR t h e r m a l  c o l u m n  ('O) a n d  c o u n t i n g  b o t h  

f o i l s  o n  t h e  same c o u n t i n g  s y s t e m s  s o  t h a t  i t  i s  p o s s i b l e  

t o  h a v e  r e l a t i v e  c o u n t  r a t e s  i n  t h e  e x p e r i m e n t a l  a n a l y s i s .  

L i k e w i s e  t h e  p r e s e n c e  o f  t h e  f o i l  i n  t h e  c e l l  c a u s e s  a  

p e r t u r b a t i o n  i n  t h e  f l u x  w h i c h  m u s t  b e  e s t i m a t e d  a n d  u s e d  

a s  a  c o r r e c t i o n  t o  t h e  m e a s u r e d  d a t a .  T h e s e  c o r r e c t i o n s  

r e q u i r e  l e n g t h y  m e a s u r e m e n t s  a n d  c a l c u l a t i o n s  w h i c h  a r e  

d e s c r i b e d  b e l o w .  T h e i r  a c c u r a c y  i s  i m p o r t a n t  t o  t h e  

c o r r e c t  d e t e r m i n a t i o n  o f  s e l f - s h i e l d i n g  e f f e c t s  o f  t h e  

p a r t i c l e s  i n  t h e  f u e l  i n  w h i c h  t h e  p a r a m e t e r s  o f  c r o s s  

s e c t i o n  ( a )  a n d  f l u x  ( 0 )  a r e  d i f f e r e n t .  



a .  Mass N o r m a l i z a t i o n  M e a s u r e m e n t s  

P r i o r  t o  t h e  e x p e r i m e n t ,  t h e  s e t s  o f  f i s s i o n  

f o i l s  c o n t a i n i n g  s i m i l a r  f i s s i o n a b l e  m a t e r i a l  w e r e  

i r r a d i a t e d  s i m u l t a n e o u s l y  o n  t h e  g r a p h i t e  r o t a t o r  i n  

t h e  PCTR t h e r m a l  c o l u m n  ( l o ) .  The  f l u x  i n  t h e  t h e r m a l  

c o l  umn i s  s u f f i c i e n t l y  c o n s t a n t  t h a t  a n y  d i f f e r e n c e s  

i n  c o u n t  r a t e s  c a n  b e  a t t r i b u t e d  t o  d i f f e r e n c e s  i n  

t h e  a m o u n t  o f  f i s s i l e  m a t e r i a l  i n  t h e  f o i l s ,  p r o v i d e d  

t h e  f o i l s  a r e  o f  s i m i l a r  g e o m e t r y  a n d  m a t e r i a l  ( 2 8 )  

T h i s  m e t h o d  was u s e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  r e l a t i v e  mass 

o f  e a c h  s e t  o f  f i s s i o n  f o i l s  u s e d  i n  t h e  e x p e r i m e n t .  

B e c a u s e  t h e  f o i l  masses  a r e  o n  t h e  o r d e r  o f  t w o  

t o  t h r e e  m i l l i g r a m s  i t  i s  i m p o r t a n t  t h a t  t h e  mass o f  

t h e  f o i l s  u s e d  i n  t h e  i r r a d i a t i o n s  b e  known  q u i t e  

a c c u r a t e l y  t o  d e t e r m i n e  s e l f - s h i e l d i n g  e f f e c t s  i n  

t h e  p l u t o n i u m .  T h e  f o i l s  c o n t a i n i n g  t h e  330 m i c r o n  

p a r t i c l e s  w e r e  r e c e n t l y  m a n u f a c t u r e d  a n d  t h e  f i s s i o n a b l e  

m a t e r i a l  a c c u r a t e l y  w e i g h e d .  The  A1-Pu  f o i  1 s  w e r e  

m a n u f a c t u r e d  a p p r o x i m a t e l y  e i g h t  y e a r s  b e f o r e  t h i s  

e x p e r i m e n t  a n d  t h e r e f o r e  i t  was deemed n e c e s s a r y  t o  

i n s u r e  t h a t  t h e  m a s s e s  w e r e  c o r r e c t .  T h e r e f o r e ,  o n e  

f o i l  w i t h  l i s t e d  w e i g h t  a s  1 . 6 5 6  g r a m s  P u / f o i l ,  was 

c h o s e n  f o r  c h e m i s t r y  a n a l y s i s  ( 1 2 )  a n d  t h e  r e s u l t s  a r e  

l i s t e d  i n  T a b l e  V .  



T a b l e  V .  R e s u l t s  F r o m  C h e m i c a l  A n a l y s i s  o f  A1-Pu F o i l  J.3 

Lab  S e r i a l  Number  
3 8 0 8 - 1  3 8 0 8 - 2  A v e r a g e  

Mass S p e c t r o g r a p h  A n a l y s i s  

Pu I s o t o p i c  

2 3 8 P ~  w t %  . 0 0 8  * 2% . 0 0 7  * 2% . 0 0 7  * 2% 

2 3 9 P u  w t %  9 4 . 3 8 0  * 0 . 5 %  9 4 . 3 9 5  * 0 . 5 %  9 4 . 3 8 5  * 0 . 5 %  

2 4 0 P ~  w t %  5 . 3 7 5  * 0 . 5 %  5 . 3 6 4  * 0 .5% 5 . 3 7 0  * 0 . 5 %  

2 4 1 P ~  w t %  . 2 2 5  * 1  . O %  , 2 2 5  * 1 . 0 %  . 2 2 5  * 1  . O %  

2 4 2 P ~  w t %  . 0 1 2 4 *  2 . 0 %  . 0 1 2 7  * 2 . 0 %  . 0 1 2 6  * 2 . 0 %  

* A v e r a g e  o f  d u p l i c a t e  a l i q u o t s  3 8 0 8 - 1  a n d  3 8 0 8 - 2  a n a l y z e d .  

S i g n i f i c a n t  f i g u r e s  as  r e p o r t e d  b y  Mass S p e c t r o g r a p h  g r o u p .  

D a t e  o f  A n a l y s i s :  M a r c h ,  1 9 7 0  
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b .  C o r r e c t i o n  f o r  F l u x  P e a k i n g  and  D i p p i n g  

I n  r e a l i t y  t h e  f l u x  i n  t h e  l o c a t i o n  o f  t h e  f o i l  

i s  p e r t u r b e d  b y  t h e  p r e s e n c e  o f  t h e  f o i l  d u r i n g  t h e  

measuremen t .  I n  a  f u e l  r o d ,  t h e  f l u x  t e n d s  t o  peak 

b e c a u s e  t h e  a l u m i n u m  c o n t a i n i n g  t h e  f i s s i o n a b l e  

m a t e r i a l  o f  t h e  f o i l  i s  n o t  as b l a c k  as t h e  f u e l  

m a t e r i a l  a r o u n d  t h e  f o i l .  I n  t h e  t h e r m a l  c o l u m n  

o r  i n  t h e  g r a p h i t e  n i o d e r a t o r  r e g i o n s  t h e  f l u x  w i l l  

d i p  s l i g h t l y  b e c a u s e  t h e  f o i l  m a t e r i a l  i s  u s u a l l y  a  

s t r o n g e r  n e u t r o n  a b s o r b e r  t h a n  t h e  m a t e r i a l  a r o u n d  

t h e  f o i l .  T h e r e f o r e ,  a  new m e t h o d  was d e v i s e d  i n  

t h i s  e x p e r i m e n t  t o  c o r r e c t  t h e  f o i l  d a t a  f o r  t h e s e  

e f f e c t s  b y  c a l c u l a t i n g  t h e  f l u x  d i p p i n g  a n d / o r  p e a k i n g  

e f f e c t s .  R-Z g e o m e t r y  t ' r a n s p o r t  t h e o r y  c a l c u l a t i o n s  

w e r e  p e r f o r m e d  f o r  t h e  f o i l  a n d  f u e l  d i a g r a m s  d e p i c t e d  

i n  F i g u r e  1 1  and  1 2  u s i n g  t h e  DOTSN ( I 3 )  c o d e .  The  

sub -cadmium c r o s s  s e c t i o n s  f o r  t h e  DOT Code w e r e  

c a l c u l a t e d  f r o m  THERMOS ( 1  4 )  f o r  t h e  s o l  i d  s o l u t i o n  

r o d s  a n d  w i t h  t h e  GRANIT ( I 5 )  c o d e  f o r  t h e  f u e l  r o d s .  

The  e p i - t h e r m a l  c r o s s  s e c t i o n s  w e r e  c a l c u l a t e d  u s i n g  

t h e  EGGNIT-GRAINS Code ( 1 6 )  

E s s e n t i a l l y ,  t h e  f l u x  enhancemen t  f a c t o r  due 

t o  t h e  p r e s e n c e  o f  t h e  f o i l  i n  t h e  f u e l  was o b t a i n e d  
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f r o m  t h e  c a l c u l a t e d  r a t i o  o f  t h e  i n t e g r a t e d  f l u x  

i n  t h e  f o i l  a r e a  t o  i n t e g r a t e d  f l u x  c a l c u l a t e d  i n  

a  s i m i l a r  g e o m e t r y  b u t  w i t h  f u e l  m a t e r i a l  i n  p l a c e  

o f  t h e  f o i l  m a t e r i a l .  T h u s ,  t h e  c o r r e c t i o n  f a c t o r s  

f o r  b a r e  f o i l s  i r r a d i a t e d  i n  t h e  f u e l  c a n  b e  d e f i n e d  

A  
0 

- 4 + a  y t h  - t h  e p i  4 e p i ) f u e l  r e g i o n  
+ $  

A f o i l  ( ' t h  t h  e p i  V e p i ) f o i l  r e g i o n  

w h e r e :  A = t h e  a c t i v i t y  o f  t h e  f o i l  i f  t h e  
0 

f l u x  i n  t h e  a r e a  w e r e  n o t  a f f e c t e d  

b y  t h e  p r e s e n c e  o f  t h e  f o i l  

A f o i l  
= m e a s u r e d  f o i l  a c t i v i t y  

@ f u e l  
= i n t e g r a t e d  f l u x  i n  f o i l  r e g i o n  

c a l c u l a t e d  b y  DOTSN w i t h  f u e l  

m a t e r i a l s  i n  a l l  r e g i o n s  

q f o i  1  
= i n t e g r a t e d  f l u x  i n  f o i l  r e g i o n  

c a l c u l a t e d  b y  DOTSN w i t h  f o i l  a n d  

o t h e r  m a t e r i a l s  a s  d e f i n e d  i n  

F i g u r e s  1 0  a n d  1 1 .  

S i m i l a r  R-Z c a l c u l a t i o n s  w e r e  a l s o  d o n e  f o r  t h e  

c o p p e r  f o i l s  a n d  t h e  A l u m i n u m  - 7 w t %  2 3 5 ~  f o i l s  

i r r a d i a t e d  i n  t h e  f u e l  t o  o b t a i n  t h e  f l u x  p e a k i n g  

c o r r e c t i o n s  f o r  t h e s e  f o i l s .  



6.  I r r a d i a t i o n  and F o i l  A n a l y s i s  T e c h n i q u e s  

As s t a t e d  p r e v i o u s l y ,  o n l y  t w o  r o d s  i n  e a c h  s e t  o f  

f o u r  w e r e  s e p a r a b l e .  A f o i l  c o n t a i n i n g  2 3 9 P ~  f u e l  was 

p l a c e d  i n  one  o f  t h e  r o d s ,  a  c o p p e r  f o i l  and  a  f o i l  

c o n t a i n i n g  2 3 5 U  w e r e  p l a c e d  i n  t h e  s e c o n d  r o d ,  and a l l  

f o i  1s  w e r e  i r r a d i a t e d  s i m u l t a n e o u s l y .  S i m i  1  a r  f o i  1s  w e r e  

i r r a d i a t e d  i n  t h e  PCTR t h e r m a l  c o l u m n  f o r  n o r m a l i z a t i o n  

p u r p o s e s .  

The i n i t i a l  i r r a d i a t i o n s  w e r e  done w i t h  b a r e  f o i l s ,  

f o l l o w e d  b y  i r r a d i a t i o n s  w i t h  cadmium ( 0 . 0 4 0 - i n c h  t h i c k )  

c o v e r i n g  t h e  f o i l s  i n  t h e  s e p a r a b l e  r o d s .  The f o i l s  i n  

t h e  PCTR t h e r m a l  c o l u m n  w e r e  a l w a y s  i r r a d i a t e d  b a r e .  

Each i r r a d i a t i o n  l a s t e d  t w o  h o u r s  a t  a  p o w e r  l e v e l  

o f  1 0 0  w a t t s .  C o u n t i n g  s t a r t e d  e i g h t  h o u r s  a f t e r  t h e  

i r r a d i a t i o n s  s o  t h a t  t h e  s h o r t - l i v e d  f i s s i o n  p r o d u c t s  

h a d  d e c a y e d  t o  a  n e g l i g i b l e  l e v e l .  W i t h  o n l y  s i x  f o i l s  

p e r  i r r a d i a t i o n ,  t h e  f o i l s  c o u l d  be  c o u n t e d  f o r  a  s u f f i c i e n t  

t i m e  and f r e q u e n t l y  e n o u g h  t h a t  e x c e l  l e n t  c o u n t i n g  d a t a  

w e r e  o b t a i n e d .  Upwards o f  l o 5  c o u n t s  w e r e  o b t a i n e d  f r o m  

t h e  b a r e  f o i l s  and l o 4  c o u n t s  w e r e  o b t a i n e d  f r o m  t h e  

cadmi  um c o v e r e d  f o i  1 s . 

The f i s s i o n  p r o d u c t  d e c a y  gamma r a y s  f r o m  t h e  f i s s i o n  

f o i l s  and  t h e  c o p p e r - 6 4  d e c a y  gamma r a y s  f r o m  t h e  c o p p e r  
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f o i l s  w e r e  c o u n t e d  u s i n g  a  s o d i u m  i o d i d e  d e t e c t o r  a n d  

a s s o c i a t e d  d i g i t a l  c o u n t i n g  e q u i p m e n t .  The  e n e r g y  

d i s c r i m i n a t o r  was s e t  t o  e l i m i n a t e  a l l  c o u n t s  f r o m  

gamma r a y s  w i t h  e n e r g y  l e s s  t h a n  6 0 0  k e v .  

T h e  u n m o d i f i e d  r e l a t i v e  f o i  1  a c t i v i t i e s  w e r e  

d e r i v e d  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  f o i l  a c t i v i t y  i n  t h e  t h e r m a l  

c o l u m n  b y  u s i n g  t h e  f o i l  a n a l y s i s  c o d e  APDAC . T h i s  

c o d e  c o r r e c t s  t h e  d a t a  f o r  b a c k g r o u n d ,  s u b t r a c t s  r e s i d u a l  

c o u n t s  d e r i v e d  b y  c o u n t i n g  t h e  f i s s i o n  f o i l s  b e f o r e  t h e  

i r r a d i a t i o n ,  c o r r e c t s  f o r  mass d i f f e r e n c e s ,  a n d  d e c a y  

t i m e ,  a n d  c a l c u l a t e s  t h e  a c t i v a t i o n  r a t e s  w i t h  r e s p e c t  

t o  t h e  t h e r m a l  c o l u m n  f o i l  w i t h  a  s t a t i s t i c a l  a n a l y s i s  

o f  t h e  r e s u l t s .  

7.  M e a s u r e d  a n d  C a l c u l a t e d  R e a c t i a n  R a t e s  W i t h  R e s p e c t  

t o  P a r t i c l e  S i z e  

The  s e l f - s h i e l d i n g  f a c t o r s  a r e  d e f i n e d  a s  f o l l o w s :  

T h e s e  t e r m s  w e r e  d e r i v e d  b y  t h e  m e a s u r e d  f o i l  d a t a  a n d  

t h e y  w e r e  c a l c u l a t e d  b y  THERMOS ( I 6 )  a n d  GRANIT ( 1 7 )  

c o m p u t e r  c o d e s .  

a .  M e a s u r e d  R e s u l t s  

The  m e a s u r e d  r e l a t i v e  a c t i v i t y  o f  t h e  f o i l s  

i r r a d i a t e d  i n  t h e  s e p a r a b l e  r o d s  a r e  l i s t e d  i n  



T a b l e s  V I ,  V I I  a n d  V I I I  f o r  t h e  p l u t o n i u m ,  u r a n i u m  

a n d  c o p p e r  f o i l s ,  r e s p e c t i v e l y .  The  i n t e r p o l a t e d  

a c t i v i t i e s  a r e  a l s o  l i s t e d  f o r  s i m i l a r  f o i l  t y p e s  

i n  t h e  5 0 ,  1 0 0  a n d  200  m i c r o n  r o d s ,  a s s u m i n g  a  

l i n e a r  s e l f - s h i e l d i n g  e f f e c t  w h i c h  i s  p r e d i c t e d  b y  

T h e r m o s - G r a n i t  i n  t h e  r a n g e  o f  p a r t i c l e  s i z e s  b e i n g  

s t u d i e d .  

A c c o r d i n g  t o  R .  A. L e w i s  a n d  T .  J .  C o n n a l l y  ( 2 )  

t h i s  i s  a  p r o p e r  c o n c l u s i o n  f o r  c a s e s  i n  w h i c h  t h e  

v o l u m e  f r a c t i o n  ( V a )  o f  p a r t i c l e s  i s  s u f f i c i e n t l y  

s m a l l  t o  a1  l o w  e f f e c t i v e l y  u n i f o r m  d i s t r i b u t i o n  o f  

t h e  p a r t i c l e s  ( V a  ~ 0 . 0 3 )  a n d  p a r t i c l e  d i a m e t e r s  up  

t o  700  m i c r o n s .  T h e  v o l u m e  f r a c t i o n  f o r  t h e  f u e l s  

u s e d  i n  t h i s  e x p e r i m e n t . a r e  a p p r o x i m a t e l y  0 . 0 2 .  

L a n e ,  N o r d h e i m  a n d  Sampson ) p r e d i c t  1  i n e a r  p a r t i c l e  

s e l f - s h i e l d i n g  e f f e c t s  as  a f u n c t i o n  o f  g r a i n  d i a m e t e r  

f o r  p a r t i c l e  s i z e s  u p  t o  6 0 0  m i c r o n s .  

8.  C a l c u l a t e d  R e a c t i o n  R a t e s  a n d  S e l  f - S h i e l d i n g  E f f e c t s  

T h e  e x p e r i m e n t a l  l a t t i c e  c e l l s  w e r e  m o c k e d - u p  i n  

c y l i n d r i c a l  g e o m e t r y  f o r  c a l c u l a t i o n  u s i n g  t h e  'THERMOS 

a n d  GRANIT Code w h i c h  u s e s  a  s p e c i a l  g e o m e t r y  r o u t i n e  t o  

t r e a t  f i n i t e  r e s o n a n c e  s h i e l d i n g  o f  p a r t i c l e s  embedded 

i n  c y l i n d r i c a l  m e d i a  b y  t h e  m e t h o d  o f  L a n e ,  N o r d h e i m  a n d  



T a b l e  V I .  R e l a t i v e  P l u t o n i u m  F o i l  A c t i v i t i e s  W i t h  R e s p e c t  t o  
Pu02  P a r t i c l e  S i z e  

M i c r o n s  
P a r t i c l e  S i z e  S o l i d  50 1 1 0  200  3 3 0  

Re1 a t i  ve A c t i v i t y  S o l  u t i o n  I n t e r p o l a t e d  V a l u e s  

Sub Cadmium 1 0 . 3 7  1 0 . 0 9  9 . 8 1  9 . 2 6  8 . 4 2  
* O .  1 0  * 0 . 1 4  

E p i  Cadmium 0 . 5 6 4  0 . 5 5 9  0 . 5 5 5  0 . 5 4 6  0 . 5 3 3  
* O  . 0 0 6  * O .  0 0 9  

T o t a l  

T a b l e  V I I .  R e l a t i v e  2 3 5 U  F o i l  A c t i v i t i e s  W i t h  R e s p e c t  t o  
Pu02  P a r t i c l e  S i z e  

M i c r o n s  
- P a r t i c l e  S i z e  S o l i d  50  1 1 0  2 0 0  3 3 0  

R e l a t i v e  A c t i v i t x  S o l u t i o n  I n t e r p o l a t e d  V a l u e s  

Sub Cadmium 7 . 6 4  7 . 6 9  7 . 7 4  7 . 8 4  7 . 9 9  
' 0 . 0 5  t 0 . 0 5  

E p i  Cadmium 0 . 6 6 6  0 . 6 6 5  0 . 6 6 4  0 . 6 6 2  0 . 6 5 8  
* O .  0 0 6  * O .  0 0 6  

T o t a l  

T a b l e  V I I I .  R e l a t i v e  C o p p e r  F o i l  A c t i v i t i e s  W i t h  R e s p e c t  t o  
PuO P a r t i c l e  S i z e  2  

. M i c r o n s  
P a r t i c l e  S i z e  S o l i d  5 0  1 1 0  2 0 0  3 3 0  

R e l a t i v e  A c t i v i t y  S o l u t i o n  I n t e r p o l a t e d  V a l u e s  

Sub Cadmium 7 . 7 7 7  7 . 8 2 5  7 . 8 7 3  7 . 9 7 0  8 . 1 1 5  
' 0 . 0 3 7  * O .  0 3 9  

E p i  Cadmium 1 . 2 4 7  1 . 2 4 7  1 . 2 4 7  1 . 2 3 6  1 . 2 4 5  
' 0 .010  * 0 . 0 1 0  

T o t a l  



Sampson ( 1 7 ) .  The r e l a t i v e  r e a c t i o n  r a t e s  o f  t h e  f i s s i o n a b l e  

i s o t o p e s ,  2 3 5 U  and 2 3 9 P ~  w e r e  c a l c u l a t e d  f o r  f i v e  d i f f e r e n t  

p a r t i c l e  s i z e s ;  n a m e l y ,  s o l i d  s o l u t i o n ,  50  m i c r o n ,  100  

m i c r o n ,  200 m i c r o n  and  350 m i c r o n ,  r e s p e c t i v e l y ,  i n  o r d e r  

t o  d e r i v e  a  f u n c t i o n a l  d e s c r i p t i o n  o f  t h e  r e a c t i o n  r a t e s  

w i t h  r e s p e c t  t o  p a r t i c l e  s i z e .  

I t  m u s t  be n o t e d  t h a t  t h e  code GRANIT does a  t w o  

r e g i o n  c a l c u l a t i o n  i n  t h e  f u e l  o f  w h i c h  one  r e g i o n  

r e p r e s e n t s  t h e  d i l u e n t  ( U o 2 )  and t h e  o t h e r  r e g i o n  t h e  

p a r t i c u l a t e  m a t e r i a l  ( P u O 2 )  T h e r e f o r e  u r a n i u m  t o  

p l u t o n i u m  r a t i o s  a r e  n o  l o n g e r  i n d e p e n d e n t  o f  t h e  f u e l  

f l u x  a v e r a g e  and  t h e  a b s o r p t i o n  r a t e s  i n  e a c h  c a l c u l a t i o n  

a r e  n o t  c o m p a r a b l e  w i t h o u t  a  n o r m a l i z a t i o n .  T h e r e f o r e  

t h e  c a l c u l a t e d  r e a c t i o n  r a t e s  f o r  e a c h  i s o t o p e  w i t h  

r e s p e c t  t o  p a r t i c u l e  s i z e  w e r e  n o r m a l i z e d  t o  e q u i v a l e n t  

a v e r a g e  f l u x e s  i n  t h e  U O p  f u e l  r e g i o n ,  o t h e r w i s e  t h e  

r e l a t i v e  a b s o r p t i o n  r a t e s  w o u l d  h a v e  been  c a l c u l a t e d  f o r  

d i f f e r e n t  n e u t r o n  d e n s i t i e s .  

I n  o r d e r  t o  compare  c a l c u l a t e d  v e r s u s  m e a s u r e d  

a t t e n u a t i o n  f a c t o r s ,  t h e  c a l c u l a t e d  q u a n t i t i e s  w e r e  

changed  b y  a  f a c t o r  e q u a l  t o  t h e  r a t i o  o f  t h e  c o p p e r  

f o i l  a c t i v i t y  i n  t h e  p a r t i c u l a t e  r o d  t o  t h e  c o p p e r  f o i l  

a c t i v i t y  i n  t h e  s o l i d  s o l u t i o n  r o d .  T h i s  f a c t o r  was 

assumed t o  be  e q u i v a l e n t  t o  t h e  r a t i o  o f  t h e  f l u x  



d e p r e s s i o n  i n  t h e  d i f f e r e n t  r o d s  due  t o  p a r t i c l e  

e f f e c t s .  

The  m e a s u r e d  a n d  c a l c u l a t e d  s e l f - s h i e l d i n g  e f f e c t s  ( 1 8 )  

a r e  i l l u s t r a t e d  i n  F i g u r e  1 3  a n d  F i g u r e  1 4  f o r  t h e  

p l u t o n i u m  a n d  u r a n i u m ,  r e s p e c t i v e l y .  I t  i s  e a s y  t o  

p e r c e i v e  t h a t  as t h e  p a r t i c l e  l a t t i c e  becomes m o r e  

b l a c k  t o  t h e  n e u t r o n s  t h e  r e a c t i o n  r a t e  i n  t h e  o t h e r  

c o ~ i i p o n e n t s  o f  t h e  c e l l  i n c r e a s e .  T h i s  i s  p r o v e n  i n  

t h e  m e a s u r e m e n t s  a n d  i n  t h e  GRANIT c a l c u l a t i o n .  

C .  A n a l y s i s  o f  E n r i c h m e n t  C o n t e n t  b y  Gamma S c a n n i n g  

The  m e a s u r e d  s e l f - s h i e l d i n g  e f f e c t  i n  t h e  3 3 0  m i c r o n  Pu02 

p a r t i c l e s  w e r e  n o t  c o m p a t i b l e  w i t h  t h e  r e a c t i v i t y  w o r t h s  o f  

t h e  c e l l s  m e a s u r e d  i n  t h e  PCTR. I f  t h e  p l u t o n i u m  was s e l f -  

s h i e l d i n g  as  t h e  f o i l  d a t a  i n d i c a t e d ,  t h e n  t h e  r e a c t i v i t y  

w o r t h s  o f  t h e  p a r t i c l e  r o d s  s h o u l d  h a v e  m e a s u r e d  l e s s  t h a n  

t h e  r e a c t i v i t y  w o r t h s  o f  t h e  s o l i d  s o l u t i o n  r o d s .  The  e x p e r i -  

m e n t a l  d a t a  ( T a b l e  I )  i n d i c a t e d  t h e  330  m i c r o n  p a r t i c l e  r o d s  

t o  b e  a l m o s t  as r e a c t i v e  as  t h e  s o l i d  s o l u t i o n  r o d s .  L i k e -  

w i s e ,  s u f f i c i e n t  d a t a  h a d  b e e n  o b t a i n e d  s o  t h a t  i t  was p o s s i b l e  

t o  d e t e r m i n e  t h e  i n f i n i t e  med ium n e u t r o n  m u l t i p l i c a t i o n  as  a  

f u n c t i o n  o f  t h e  m e a s u r e d  r e a c t i o n  r a t e s .  The  r e s u l t s  w e r e  i n  

d i s a g r e e m e n t  w i t h  t h e  t r e n d s  c a l c u l a t e d  i n  t h a t  t h e  m e a s u r e d  

mu1 t i p 1  i c a t i o n  f a c t o r s  i n c r e a s e d  as t h e  p a r t i c l e  s i z e  i n c r e a s e d .  

T h e r e f o r e ,  s t e p s  w e r e  t a k e n  t o  r e s o l v e  t h e s e  c o n t r a d i c t i o n s .  
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0  5 0  1 0 0  1 5 0  2 0 0  2 5 0  3 0 0  3 5 0  

P u 0 2  P A R T I C L E  S I Z E  ( m i c r o n s )  

F i g u r e  1 4 .  C o m p a r i s o n  o f  C a l c u l a t e d  and  M e a s u r e d  S e l f  
S h i e l d i n g  E f f e c t s  i n  U r a n i u m  w i t h  R e s p e c t  t o  
P a r t i c l e  S i z e  F u e l  Rods o f  UO2-P1~O2 
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1 .  C h e m i s t r y  A n a l y s i s  

A f t e r  t h e  r e a c t i v i t y  m e a s u r e m e n t s  w e r e  r e p e a t e d  i n  

t h e  PCTR, w i t h  t h e  same r e s u l t s  b e i n g  o b t a i n e d ,  i t  was 

s u s p e c t e d  t h a t  t h e r e  may b e  some o t h e r  v a r i a t i o n  i n  t h e  

r o d s  a f f e c t i n g  t h e  r e a c t i v i t i e s  o t h e r  t h a n  t h e  p a r t i c l e  

e f f e c t s .  T h e r e f o r e ,  one  o f  t h e  s o l i d  s o l u t i o n  r o d s  a n d  

one o f  t h e  330  m i c r o n  p a r t i c l e  f u e l  r o d s  ( b o t h  m a n u f a c -  

t u r e d  b y  t h e  same m e t h o d s )  w e r e  o p e n e d  and  t w o  p e l l e t s  

w e r e  r e m o v e d  f r o m  e a c h  r o d .  The f o u r  p e l l e t s  w e r e  

d i s s o l v e d  s e p a r a t e l y  a n d  a n a l y z e d  f o r  t h e i r  p l u t o n i u m  

c o n t e n t .  

The  r e s u l t s  o f  t h e  c h e m i s t r y  a n a l y s i s  a r e  l i s t e d  i n  

T a b l e  I X .  I t  i s  a p p a r e n t  f r o m  t h e  c h e m i s t r y  s a m p l e s  

t h a t  t h e r e  c o u l d  b e  as  much' a s  20 p e r c e n t  d i f f e r e n c e  

b e t w e e n  r o d s  a n d  t e n  p e r c e n t  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  p e l l e t s .  

The  s c a n n i n g  d a t a  seemed t o  i n d i c a t e  t h e  same d e g r e e s  

o f  v a r i a t i o n  i n  t h e  330  m i c r o n  p a r t i c l e  r o d s ;  h o w e v e r ,  

t h e  s c a n n i n g  d a t a  f o r  t h e  o t h e r  r o d s  showed p e l l e t  

d i f f e r e n c e s  o f  a p p r o x i m a t e l y  f i v e  p e r c e n t  w h i c h  i s  c l o s e  

t o  t h e  s t a t i s t i c a l  e r r o r s  i n  t h e  c o u n t  r a t e s .  

2 .  Gamma S c a n n i n g  

A f t e r  r e c e i v i n g  c o n f i r m a t i o n  o f  t h e  s u s p e c t e d  

e n r i c h m e n t  v a r i a t i o n s  i n  t h e  f u e l  r o d s ,  a  n o n - d e s t r u c t i v e  

a n a l y s i s  m e t h o d  was u s e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  e n r i c h m e n t  

v a r i a t i o n s  i n  a l l  t h e  r o d s  u s i n g  gamma-ray t e c h n i q u e s .  



T a b l e  I X .  R e s u l t s  From A n a l y s i s  o f  UO -Pu02  F u e l  

~ o d  Spec imens  ( 1 9 7  

8B MB 8B350 
Rod Type S o l i d  S o l u t i o n  350 M i c r o n  P a r t i c l e s  
P e l l e t  # # 1  # 2  # 1  # 2  

Pu/U ( w t  r a t i o )  0 . 0 2 0 2  0 . 0 2 0 2  0 . 0 2 2 9  0 . 0 2 4 9  
* . 0 0 0 1  * . 0 0 0 1  + . 0 0 0 1 5  * . 0 0 0 1 5  

w t %  Pu ( P u  + U) 0 . 0 1 9 8  0 . 0 1 9 8  0 . 0 2 2 4  0 . 0 2 4 3  
* . 0 0 0 1  * . 0 0 0 1  + . 0 0 0 1 5  + . 0 0 0 1 5  

A v e r a g e  Pu I s o t o p i c  C o m p o s i t i o n  ( A l l  s a m p l e s  a g r e e d  w i t h i n  
a c c u r a c y  o f  m e a s u r e m e n t )  

Pu-238 w t %  ( P u )  0 . 0 3 4 0  * . 0035  

Pu -240  w t %  ( P u )  7 . 9 8 4 7  * . 0 2 0 0  

Pu-242 w t %  ( P u )  0 . 0 6 0 2  * . 0 0 1 8  

U I s o t o p i c  C o m p o s i t i o n  

U-234 w t %  ( U )  0 . 0 0 5 4  * .  0001 

U-235 w t %  ( U )  0 . 7 1 3 8  * . 0002  

U-238  w t %  ( U )  9 9 . 2 8 0 8  * . 0 0 0 2  

D a t e  o f  A n a l y s i s :  M a r c h ,  1970 .  



The t h e r m a l  a b s o r p t i o n  r a t e s  i n  2 3 9 P ~ ,  2 3 5 ~  and 

2 4 1 P ~  c a n  b e  i n f e r r e d  f r o m  t h e  measured  t h e r m a l  

f i s s i o n  r a t e s  u s i n g  c a l c u l a t e d  v a l u e s  f o r  a .  

a = c a p t u r e  t o  f i s s i o n  r a t i o  = ( u a - u f ) / u f .  

T h i s  v a l u e  f o r  a was c a l c u l a t e d  u s i n g  t h e  GRANIT code 

and a v e r a g e d  o v e r  t h e  t e s t  l a t t i c e  f u e l  r e g i o n .  

UO - 2  w t %  Pu02 R O D S  ( S o l i d  S o l u t i o n )  -2 

A 2 3 9  = 
t h  f u e l  

GRANI S A 2  . 'Thermal 
C o l  umn c o l  umn 

( 1 2 )  

(;ioi j] ,2 f o  3 9  t h e r m a l  c o l u m n  
THERMOS 

A1 Pu 
N ~ ~ ~ v ~ ~ ~ ~  (floi I) 

t h e r m a l  
c o l  umn 

S i m i l a r  e q u a t i o n s  c a n  be  w r i t t e n  f o r  2 3 5 U  and 2 4 1 P ~ .  

The t h e r m a l  a b s o r p t i o n  r a t e  f o r  2 4 0 P u ,  2 4 2 P ~ ,  2 3 8 ~ ,  

Z r ,  H20,  C ,  N and 0 can  be  i n f e r r e d  f r o m  t h e  Cu 

a c t i v a t i o n  d a t a .  
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The method  i n v o l v e d  d e v i s i n g  a  s y s t e m  t o  measure  gamma- 

r a y  p h o t o  peaks  e m i t t e d  b y  t h e  p l u t o n i u m  i s o t o p e s .  

I n i t i a l l y ,  e x p e r i m e n t s  w e r e  p e r f o r m e d  i n  w h i c h  p l u t o n i u m  

p h o t o  peaks  w e r e  measured  on a  r a t h e r  f u n d a m e n t a l  s y s t e m  

t o  d e t e r m i n e  if t h e r e  were  d i f f e r e n c e s  i n  s p e c i f i c  peaks  

measured  f r o m  an S S  r o d  i n  c o m p a r i s o n  t o  a  350 m i c r o n  r o d .  

When t h e  i n i t i a l  r e s u l t s  i n d i c a t e d  c e r t a i n  p h o t o  p e a k s  

d i d  v a r y  and t h e s e  v a r i a t i o n s  c o r r e s p o n d e d  t o  t h e  

c h e m i s t r y  measuremen ts ,  t h e  p r o j e c t  was t u r n e d  t o w a r d s  

i m p r o v i n g  t h e  c o u n t i n g  s y s t e m .  

A h i g h  r e s o l u t i o n  ge rman ium l i t h i u m  d e t e c t o r  s y s t e m  

was s e t  up t o  s c a n  t h e  r o d s  a t  s t r a t e g i c  a x i a l  l o c a t i o n s  

w h i l e  r o t a t i n g  t h e  r o d  a t  1  rpm. A d i a g r a m  o f  t h e  

d e t e c t o r  and t h e  f u e l  r o d  s y s t e m  u s e d  i n  t h e  s c a n n i n g  i s  

i l l u s t r a t e d  i n  F i g u r e  1 5 .  

The d a t a  was c o l l e c t e d  on a 4096 c h a n n e l  a n a l y z e r ;  

h o w e v e r ,  o n l y  500 c h a n n e l s  w e r e  r e q u i r e d  b e c a u s e  t h e  d a t a  

beyond  250 keV was n o t  u s e d .  The c h a n n e l  e n e r g y  w i d t h  was 

s e t  a t  0 . 4 9  keV  p e r  c h a n n e l .  The a n a l y z e r  d a t a  was 

p r i n t e d  o u t  b y  a  t e l e t y p e w r i t e r  and  a l s o  on punched  p a p e r  

t a p e .  The t y p e w r i t e r  d a t a  was t r a n s f e r r e d  t o  punched  

c a r d s  b y  k e y - p u n c h  o p e r a t o r s .  



w w m  
OET 
J70  
W I - u  
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m a  
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One s a m p l e  r o d  was c h o s e n  f r o m  e a c h  s e t  o f  r o d s  

l i s t e d  i n  T a b l e  I. I t  was assumed t h a t  t h e  f u e l  e n r i c h -  

m e n t  i n  any  s i n g l e  r o d  o f  a  f o u r  r o d  s e t  was t h e  same 

as t h a t  i n  t h e  o t h e r  r o d s  o f  t h e  s e t .  T h i s  a s s u m p t i o n  

was p a r t i a l l y  t e s t e d  d u r i n g  t h e  PCTR r e a c t i v i t y  m e a s u r e -  

m e n t s  i n  w h i c h  s i n g l e  r o d s  o f  a  p a r t i c u l a r  p a r t i c l e  a n d  

m a n u f a c t u r i n g  t e c h n i q u e  w e r e  c a l i b r a t e d  a g a i n s t  t h e  o t h e r  

t h r e e  r o d s  i n  t h e  same s e t  a n d  n o  s i g n i f i c a n t  r e a c t i v i t y  

d i f f e r e n c e s  c o u l d  b e  m e a s u r e d  ( 5 0 . 0 2 6 ) .  

M i n i m u m  c o u n t  t i m e s  w e r e  s i x  h o u r s  a n d  w e r e  e x t e n d e d  

t o  e l e v e n  h o u r s  d u r i n g  t h e  n i g h t .  The e q u i p m e n t  was 

c a l i b r a t e d  a t  t h e  s t a r t  o f  e a c h  d a y  b y  u s i n g  a  1 3 7 - C e s i u m  

gamma-ray s o u r c e  and  n o  s e r i o u s  d r i f t  was e v e r  d e t e c t e d .  

The i n i t i a l  measu remen t .  g o a l  was t o  t a k e  a  s e p a r a t e  

s c a n n i n g  m e a s u r e m e n t  on  a l l  t h e  r o d s  a t  a  m i n i m u m  o f  t h r e e  

a x i a l  l o c a t i o n s ;  n a m e l y ,  4 . 4 2 5 ,  9 . 4 2 5 ,  and  1 4 . 4 2 5  i n c h e s  

w h i c h  w o u l d  p l a c e  t h e  a p e r t u r e  a t  t h e  c e n t e r  o f  a  s i n g l e  

p e l l e t  i n  t h e  r o d .  A f t e r  t h e  t h r e e  m e a s u r e m e n t s  w e r e  

t a k e n  o n  e a c h  r o d ,  a d d i t i o n a l  m e a s u r e m e n t s  w e r e  made o n  

as  many r o d s  as p o s s i b l e  b y  s t a r t i n g  a t  2 . 4 2 5  i n c h e s  a n d  

m o v i n g  t h e  s c a n n i n g  p o i n t  a t  t w o  i n c h  i n t e r v a l s  u n t i l  1 0  

s e p a r a t e  s c a n s  h a d  been  c o m p l e t e d .  

The c o m p u t e r  was u s e d  t o  a n a l y z e  a n d  t o  g r a p h  t h e  

s c a n n i n g  d a t a .  A g r a p h i c  p r e s e n t a t i o n  o f  t h e  s c a n n i n g  



d a t a  f r o m  o n e  o f  t h e  b a l l - m i l l e d  s o l i d  s o l u t i o n  r o d s ,  

s c a n n e d  a t  9 . 4 2 5  i n c h e s  f r o m  t h e  e n d  f o r  6 6 0  m i n u t e s  

i s  i l l u s t r a t e d  i n  F i g u r e  1 6 .  

The gamma r a y  p h o t o  p e a k s  w h i c h  w e r e  s e l e c t e d  f o r  

t h e  e n r i c h m e n t  a n a l y s i s  a r e  l i s t e d  b e l o w :  

I s o t o p e  5 ( k e V )  

( 2 0 ) ~ m - 2 4 1  5 9 . 5  

( 2 0 ) ~ u - 2 3 9  1 2 9 . 3  

( 2 1 ) ~ u - 2 4 1  1 4 8 . 0  

( 2 0 ) ~ - 2 3 7  2 0 8 . 0  

T h e s e  p e a k s  w e r e  c h o s e n  b e c a u s e  t h e y  a r e  r e l a t i v e l y  

d i s t i n c t  p h o t o  p e a k s  w i t h  an  a c c e p t a b l e  h a l f - l i f e  a n d  a  

r e a s o n a b l y  c l e a r  s h a p e  o f  t h e  s p e c t r u m  a n d  b a c k g r o u n d  i n  

t h e  a d j a c e n t  e n e r g y  r a n g e .  

F o r  t h e  d a t a  a n a l y s i s  i t  was n e c e s s a r y  t o  d e t e r m i n e  

t h e  a r e a s  o f  t h e  p e a k s  o f  i n t e r e s t .  An a n a l y s i s  m e t h o d  

was u s e d  i n  w h i c h  t h e  c h a n n e l s  c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e  p e a k  

w e r e  summed a n d  t h e  a v e r a g e  c o n t e n t  o f  t h e  c h a n n e l s  

a d j a c e n t  t o  t h e  p e a k  c h a n n e l s  w e r e  u s e d  t o  d e r i v e  an  

a v e r a g e  b a c k g r o u n d  f o r  e a c h  c h a n n e l  u n d e r  t h e  peak  w h i c h  

was t h e n  s u b t r a c t e d  f r o m  t h e  o r i g i n a l  sum. 

The f o l l o w i n g  l i s t  d e f i n e s  t h e  s t a r t  a n d  e n d  o f  t h e  

c h a n n e l s  w h i c h  w e r e  i n c l u d e d  i n  t h e  s u m m a t i o n  o f  c o u n t s  

n e c e s s a r y  t o  d e r i v e  a r e a s  u n d e r  t h e  s p e c i f i c  p e a k s  b e i n g  
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a n a l y z e d .  The  a v e r a g e  number  o f  b a c k g r o u n d  c o u n t s  p e r  

c h a n n e l  was d e r i v e d  b y  a v e r a g i n g  t h e  c o u n t s  i n  t h e  f o u r  

c h a n n e l  a d j a c e n t  t o  t h e  s t a r t  a n d  e n d i n g  c h a n n e l s  i n c l u d e d  

i n  t h e  p e a k .  

- C h a n n e l  1 1 0  t o  1 3 3  - 5 9 . 5  keV p e a k  

- C h a n n e l  256  t o  267  - 1 2 9 . 3  keV p e a k  

- C h a n n e l  296  t o  3 0 5  - 148 .6  keV p e a k  

- C h a n n e l  4 1 4  t o  424  - 2 0 8 . 0  keV p e a k  

The  r e s u l t s  o f  t h i s  d a t a  a n a l y s i s  a r e  l i s t e d  i n  

T a b l e  X .  T h e  t a b u l a t e d  c o u n t s  f o r  e a c h  p e a k  d o  n o t  

i n c l u d e  t h e  b a c k g r o u n d  a n d  h a v e  b e e n  n o r m a l i z e d  t o  an 

e q u i v a l e n t  c o u n t i n g  l i v e  t i m e .  

F rom T a b l e  X d a t a  t h e  f o l l o w i n g  c o n c l u s i o n s  seem 

a p p a r e n t :  

0 The  59 .5  keV i n d i c a t o r  i s  p r o b a b l y  c o n t a m i n a t e d  

w i t h  l o w e r  e n e r g y  gammas. F i g u r e  3  a l s o  i l l u s -  

t r a t e s  m o r e  t h a n  o n e  p e a k  may b e  i n v o l v e d .  

0 The  r o d s  8SC a n d  8RA350 h a v e  s i m i l a r  i s o t o p i c  

r a t i o s  w i t h  l o w e r  241  : 2 3 9  v a l u e s .  

0 Rod 8BME h a s  a  s i g n i f i c a n t l y  h i g h e r  2 4 1 - 2 3 9  r a t i o ;  

h o w e v e r ,  o n l y  t h r e e  s c a n s  w e r e  t a k e n  o n  t h e  r o d  a n d  

t h e  d a t a  c o u l d  b e  i n c o n c l u s i v e .  

0 T h e  o t h e r  r o d s  h a v e  t h e  same 2 4 1 - 2 3 9  r a t i o s  w i t h i n  

t h e  m e a s u r e m e n t  a c c u r a c y  ( * 3 . 4 % )  a n d ,  t h e r e f o r e ,  

p r o b a b l y  h a v e  s i m i l a r  i s o t o p i c  f r a c t i o n s .  



T a b l e  X .  A v e r a g e  I n t e g r a t e d  C o u n t s  From S p e c i f i c  P h o t o  Peaks  W i t h  R e s p e c t  To 
M i x e d  O x i d e  P a r t i c l e  Rod S e t s  

Rod Number o f  A v e r a g e  Number o f  C o u n t s  
D e s i g n a t o r  Scan  P o i n t s  5 9 . 3  k e v  Peak 1 2 9 . 3  keV Peak 1 4 8 . 6  k e v  Peak 2 0 8 . 0  k e v  Peak -- .- 



C a l c u l a t i o n  o f  t h e  a t t e n u a t i o n  c o e f f i c i e n t s  ( 2 2 )  

f o r  p l u t o n i u m - o x i d e  a n d  u r a n i u m - o x i d e  i n d i c a t e d  t h a t  

d i f f e r e n c e s  i n  t h e s e  p a r a m e t e r s  f o r  t h e  t w o  m a t e r i a l s  

c o u l d  a f f e c t  t h e  gamma s c a n n i n g  d a t a .  I n  o t h e r  w o r d s ,  

t h e  a t t e n u a t i o n  f a c t o r s  w e r e  a l s o  a  f u n c t i o n  o f  p a r t i c l e  

s h a p e  and  s i z e .  

The  s e l f  a b s o r p t i o n  d i s t a n c e  z  o f  a  s p h e r e  o f  r a d i u s  

R o  was d e r i v e d  u s i n g  t h e  m e t h o d  a n d  t a b l e s  o f  r e f e r e n c e  

2 3  t o  d e t e r m i n e  t h e  a t t e n u a t i o n  c o e f f i c i e n t  p z  as  a  

f u n c t i o n  o f  t h e  s i z e  o f  t h e  p a r t i c l e .  The  c o r r e c t i o n  

f a c t o r s  f o r  t h e  r e s p e c t i v e  gamma r a y  p h o t o  p e a k s  i n  U02 

a n d  Pu02 w e r e  assumed t o  b e  d i r e c t l y  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  

d i f f e r e n c e s  i n  t h e  i n t e g r a t e d  p e a k  c o u n t s  d u e  t o  t h i s  

a t t e n u a t i o n .  The  c a l c u l a t i o n  p a r a m e t e r s  a n d  c o r r e c t i o n  

f a c t o r s  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  X I .  

F u r t h e r m o r e ,  o n  t h e  b a s i s  o f  a n a l y z i n g  t h e  c o r r e c t e d  

d a t a  b y  t a k i n g  t h e  r a t i o  o f  s p e c i f i c  c o u n t s  f r o m  e a c h  r o d  

t o  c o u n t s  a t  a  s i m i l a r  e n e r g y  f o r  r o d  8 B M B  t h e  f o l l o w i n g  

c o n c l u s i o n s  w e r e  d r a w n :  

E x c e p t  f o r  t h e  5 9 . 5  keV p e a k ,  m o s t  o f  t h e  r a t i o  

o f  c o u n t s  b e t w e e n  r o d s  i n d i c a t e  t h e  e n r i  c h m e n t  

v a r i a t i o n s  b e t w e e n  t h e  r o d s .  



E n e r g y  
( k e V )  

T a b l e  X I .  A t t e n u a t i o n  F a c t o r s  a n d  C o r r e c t i o n  t o  I n t e g r a t e d  P h o t o  Peaks  

C o r r e c t i o n  
F a c t o r  
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a The above i s  n o t  t r u e  o f  t h e  r a t i o s  8SC/8BMB, 

8RA350/8BMBY and 8BME/8BMB b e c a u s e  t h e  

i s o t o p i c  f r a c t i o n s  a r e  d i f f e r e n t .  

a The r a t i o  o f  p e a k s  a t  1 2 9 . 3  keV f o r  r o d s  8SC, 

8RA350 and  8BME i s  p r o b a b l y  t h e  o n l y  i n d i c a t i o n  

o f  e n r i c h m e n t  v a r i a t i o n s  b e t w e e n  t h e s e  r o d s .  

T h e r e f o r e ,  t h e  s c a n n i n g  d a t a  was u s e d  t o  d e t e r m i n e  

r e l a t i v e  e n r i c h m e n t  c o n t e n t  i n  t h e  r o d s  b y  c o m p a r i s o n  

o f  a p p l i c a b l e  c o u n t i n g  d a t a  f r o m  a  q u e s t i o n a b l e  r o d  t o  

t h e  c o u n t i n g  d a t a  f r o m  r o d  8BMB. Rob 8BMB was u s e d  as 

a  s t a n d a r d  b e c a u s e  t h e  c h e m i c a l  a n a l y s i s  o f  t h e  p e l l e t s  

i n  t h i s  p a r t i c u l a r  r o d  s e t  w e r e  i n  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  

m a n u f a c t u r e r ' s  o r i g i n a l  s p e c i f i c a t i o n s .  

S p e c i f i c a l l y ,  t h e  f o l l o w i n g  m e t h o d  was u s e d  t o  

e s t a b l i s h  t h e  e n r i c h m e n t  c o n t e n t .  The p e a k s  w e r e  g i v e n  

e q u a l  w e i g h t i n g  i n  t h e  d e r i v a t i o n  o f  t h e  e n r i c h m e n t  

c o n t e n t .  I t  was l e a r n e d  l a t e r  t h a t  t h e  u s e  o f  t h e  s i n g l e  

1 2 9 . 3  keV peak  w o u l d  h a v e  g i v e n  t h e  same e n r i c h m e n t  w i t h i n  

t h e  v a r i a n c e  o f  t h e  m e a s u r e m e n t ;  h o w e v e r ,  t h e  a d d i t i o n a l  

m e a s u r e m e n t s  w e r e  added  a s s u r a n c e  t h a t  t h e  d a t a  was 

c o n s i s t e n t .  

- F o r  r o d  8BMB, 8P50, 8P100,  8B100,  8P200,  8B200,  

8B350 



Rod i Rod i Rod i 
A 1 2 9 . 3  keV , A 1 4 8 . 0  keV , A 2 0 8 . 0  keV 

8BMB 8BMB Rod 8BMB 
Rod i - 8BMB A 1 2 9 . 3  keV A 1 4 8 . 0  keV A 2 0 8 . 0  keV ( 3 )  

N ~ u  - N ~ u  3  

w h e r e  N p u  = a tom d e n s i t y  p l u t o n i u m  

A = i n t e g r a l  s c a n  d a t a  f o r  s p e c i f i c  peak  e n e r g y  

i = q u e s t i o n a b l e  r o d  

- F o r  r o d s  8SC, 8RA350 and 8BME 

Rod i - 8BMB 
H 

1 2 9 . 3  keV 
N ~ u  - N ~ u  .8BMB 

3. C o n c l  u s i o n s  D e r i v e d  From S c a n n i n g  Measuremen ts  

The d e t e r m i n e d  w e i g h t  f r a c t i o n s  o f  p l u t o n i u m  i n  t h e  

r o d s  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  X I 1  w i t h  t h e  r e l a t i v e  r e a c t i v i t y  

w o r t h s  measured  i n  t h e  PCTR. 

From T a b l e  X I 1  i t  i s  a p p a r e n t  t h a t  t h e  r o d s  w e r e  

p r o b a b l y  m a n u f a c t u r e d  f r o m  t h r e e  s e p a r a t e  b a t c h e s  o f  f u e l  

m a t e r i a l .  The  d i f f e r e n c e s  i n  i s o t o p i c  c o n c e n t r a t i o n  

c o i n c i d e  w i t h  t h e  t i m e  and  me thods  o f  p r o d u c t i o n .  

Rods 8SC and 8RA350 - T h e s e  r o d s  w e r e  t h e  i n i t i a l  

r o d s  made f o r  t h e  e x p e r i m e n t  b y  t h e  

e a r l i e r  me thods  and w i t h  v e r y  l i m i t e d  

p a r t i c l e  y i e l d s .  

Rods 8BMB - These  r o d s  w e r e  m a n u f a c t u r e d  w i t h i n  a 
8P50 
8B100 r e a s o n a b l y  c l o s e  t i m e  i n t e r v a l .  
8P200 
8B 200 
8B350 
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w h i c h  w i l l  b e  p r e s e n t e d  i n  a  s e c t i o n  w h i c h  f o l l o w s .  

1 .  T h e o r e t i c a l  C a l c u l a t i o n  Me thods  and Prog rams  

Two g r o u p  c a l c u l a t i o n s  s e r v e  as t h e  b a s i s  f o r  

t h e o r e t i c a l  a n a l y s i s  o f  t h e  Pu02 p a r t i c l e  s i z e  e x p e r i -  

m e n t s .  O f  p r i m a r y  i m p o r t a n c e  t o  t h e  c o n d u c t  o f  t h e s e  

c a l c u l a t i o n s  i s  t h e  c o r r e c t n e s s  o f  c r o s s  s e c t i o n  d a t a  

and a v e r a g i n g  t e c h n i q u e s  f o r  t r a n s p o s i n g  t h e s e  d a t a  i n t o  

t h e  r e q u i r e d  t w o  g r o u p  c o n s t a n t s .  B a s i c  c r o s s  s e c t i o n  

d a t a  u t i l i z e d  i n  t h e  c o m p u t a t i o n s  were  a c q u i r e d  f r o m  t h e  

B a t t e l l e  M a s t e r  L i b r a r y  ( 2 4 )  

To compute  a  c h a r a c t e r i s t i c  n e u t r o n  s p e c t r u m  f o r  

o b t a i n i n g  t h e  r e q u i r e d  t w o - g r o u p  c o n s t a n t s ,  i t  i s  

n e c e s s a r y  t o  s o l v e  t h e  B o l t z m a n n  t r a n s p o r t  e q u a t i o n  b y  

some a p p r o x i m a t e  m e t h o d  s i n c e  e x a c t  s o l u t i o n s  a r e  n o t  

e c o n o m i c a l l y  f e a s i b l e .  The s l o w i n g  down s p e c t r u m  was 

compu ted  u s i n g  t h e  EGGNIT ( I 6 )  code w h i c h  ( 1 )  i n c o r p o r a t e d  

s p a t i a l  dependence b y  s p e c i f i c a t i o n  o f  a  b u c k l i n g  i n -  

d e p e n d e n t  o f  n e u t r o n  e n e r g y ,  and ( 2 )  t h e  a n g u l a r  f l u x  

dependence i s  s i m p l i f i e d  b y  a p p l i c a t i o n  o f  t h e  B1 a p p r o x i -  

r n a t i ~ n ' ~ ~ ) .  Resonance s e l  f - s h i e l d i n g  i n  b o t h  t h e  

p a r t i c l e s  and f u e l  a s s e m b l i e s  w e r e  t r e a t e d  b y  t h e  

N o r d h e i m  i n t e g r a t i o n  t e c h n i q u e  f o r  t h e  s t r o n g e r  a b s o r p t i o n  

l i n e s  and  w i t h  t h e  NR a p p r o x i m a t i o n  f o r  t h e  w e a k e r  

r e s o n a n c e  ( 2 6 )  



An i n t e r a c t i o n  t e c h n i q u e  h a s  b e e n  i n c o r p o r a t e d  i n t o  

EGGNIT w h i c h  t r e a t s  r e s o n a n c e  s h i e l d i n g  f o r  m u l t i -  

a n n u l a r  r e g i o n s  a n d  o t h e r  c o m p l e x  g e o m e t r i e s .  A  s p e c i a l  

g e o m e t r y  r o u t i n e  was w r i t t e n  (GRAINS) t o  t r e a t  f i n i t e  

r e s o n a n c e  s h i e l d i n g  o f  p a r t i c l e s  embedded i n  a  c y l  i n d r i c a l  

m e d i a  b y  t h e  m e t h o d  o f  L a n e ,  N o r d h e i m ,  a n d  Sampson ( 1 7 )  

The  t h e r m a l  g r o u p  c o n s t a n t s  w e r e  c a l c u l a t e d  b y  a  

r e v i s e d  v e r s i o n  o f  THERMOS ( " ) ,  c a l l e d  GRANIT ( 1 3 ) ,  w h i c h  

a l s o  a p p l i e s  t h e  m e t h o d  o f  L a n e ,  e t  a1  ( I 7 )  f o r  t r e a t i n g  

t h e  t h e r m a l  s e l f - s h i e l d i n g  i n  t h e  f u e l  p a r t i c l e s .  The  

s c a t t e r i n g  k e r n e l s  f o r  c a r b o n  a r e  b a s i c a l  l y  P a r k ' s  

k e r n e l  c o m p u t e d  w i t h  t h e  SUMIT ( 2 7  c o d e .  

E .  D e t e r m i n a t i o n  o f  k *  F rom The  N u l l  R e a c t i v i t y  E x p e r i m e n t a l  
m 

D a t a  

1 .  T h e o r y  D e f i n i t i o n  o f  k *  I n  The  P o i s o n e d  L a t t i c e  
m 

T e c h n i q u e  

The  t e r m  k *  i s  d e f i n e d  h e r e  as  t h e  m u l t i p l i c a t i o n  

f a c t o r  o f  a  n e u t r o n  mu1 t i p l y i n g  med ium b a s e d  p r i m a r i l y  

o n  t h e  PCTR t e c h n i q u e ( ' * )  o f  d e t e r m i n i n g  t h e  e x c e s s  

n e u t r o n  p r o d u c t i o n  o f  a  t e s t  s a m p l e .  T h i s  e x c e s s  

n e u t r o n  p r o d u c t i o n  i s  d e d u c e d  f r o m  t h e  m e a s u r e d  amoun t  

o f  n e u t r o n  a b s o r b e r  t h a t  m u s t  b e  a d d e d  t o  t h e  t e s t  s a m p l e  

t o  o b t a i n  a  n u l l  r e a c t i v i t y  c h a n g e  when t h e  t e s t  s a m p l e  

i s  c o m p a r e d  w i t h  a  v o i d  a n d  r e d u c e s  t h e  b u c k l i n g  o f  t h e  



p o i s o n e d  c e n t r a l  c e l l  t o  z e r o .  The e x p r e s s i o n  u s i n g  

t h e  e x p e r i m e n t a l l y  d e r i v e d  p a r a m e t e r s  n e c e s s a r y  f o r  t h e  

d e t e r m i n a t i o n  o f  k *  a r e  l i s t e d  b e l o w  and t h e  d e r i v a t i o n  
m 

i s  shown i n  A p p e n d i x  C .  

w h e r e  TP = t o t a l  p r o d u c t i o n  o f  n e u t r o n s  

A 2  = a b s o r p t i o n  o f  t h e r m a l  n e u t r o n s  i n  u n -  

p o i s o n e d  l a t t i c e  c e l l  

TP' = t o t a l  p r o d u c t i o n  o f  n e u t r o n s  i n  p o i s o n e d  

l a t t i c e  c e l l  

A i a  
= a b s o r p t i o n  o f  e p i - t h e r m a l  n e u t r o n s  i n  mass 

o f  c o p p e r  a r o u n d  l a t t i c e  c e l l  t o  a c h i e v e  n u l l  

r e a c t i v i t y  

A i a  
= a b s o r p t i o n  o f  e p i - t h e r m a l  n e u t r o n s  i n  mass 

o f  c o p p e r  a r o u n d  l a t t i c e  c e l l  t o  a c h i e v e  

n u 1  1  r e a c t i v i t y  

P = e s c a p e  t o  t h e r m a l  p r o b a b i l i t y  

The q u a n t i t i e s  i n  t h e  s i m p l i f i e d  e x p r e s s i o n  a b o v e  

a r e  d e f i n e d  b e l o w  w i t h  a l l  t h e  d e t a i l s  o f  t h e i r  meas- 

l ~ r e d  a n d / o r  c a l  c u l  a t e d  p a r a m e t e r s .  



U 0 2 - 2  w t %  Pu02  RODS ( S o l i d  S o l u t i o n )  

H E R M O S  N 2 3 g v f u e ~  

f o i l s  
(6) 

( P u A 1 )  b a r e  

[;loil) t h e r m a l  'lPu 
f u e l  

DOT-SN 
c o l  urnn 

w h e r e  

SA;::l = m e a s u r e d  a c t i v i t y  o f  2 3 9 P ~  f o i l  

i r r a d i a t e d  i n  f u e l  r o d  

SA;i:rmal = m e a s u r e d  a c t i v i t y  o f  239Pu f o i l  

c o l u m n  i r r a d i a t e d  i n  t h e r m a l  c o l  umn 

,2 3 9  
f o  = f i s s i o n  c r o s s  s e c t i o n  239Pu ( 2 2 0 0  m / s e c )  

g2  3 9  
f 

= n o n  l / v  f a c t o r  f o r  239Pu c a l c u l a t e d  b y  

THERMOS. 

N 2  3 9  = n u c l e i  d e n s i t y  2 3 9 P ~  

V = v o l u m e  f u e l  

A f o i l  
= f l u x  d i p p i n g  c o r r e c t i o n  f a c t o r  f o r  f u e l  

A 
o  i r r a d i a t e d  i n  - t h e r m a l  c o l u m n  ( c a l c u -  

l a t e d  b y  DOT-SN c o d e )  

A  = f l u x  p e a k i n g  c o r r e c t i o n  f a c t o r  f o r  
0 

A f o i  1  f o i l  i r r a d i a t e d  i n  f u e l  ( c a l c u l a t e d  

b y  DOT-SN c o d e )  



~ ~ 2 3 5  = r ~ ~ ~ ~ r ~ ~ ~ )  s A ~ ~ ~  t h e r m a l  f o  
c o l u m n  b a r e  

THERMOS ( 7 )  

UA1 
f o i l s  

(UA1)  N235Vfuel  (::oil) co ) 
t h e r m a l  A f o i  1  DOT-SN 
c o l  umn f u e l  

w h e r e  p a r a m e t e r s  a r e  same as a b o v e  e x c e p t  t h e y  a p p l y  t o  

2 3 5 U  i s o t o p e .  

Assume 241Pu h a s  same a c t i v a t i o n  r a t i o  a s  P u ~ ~ ~  

( t h i s  i s  a  v e r y  s m a l l  t e r m )  

S A 2 3 9  f u e l  
T p 2 4 1  = [*i c o l u m n  bare  v"iil [ g f 4 1 ( t h e r m a l ) ]  c o l u m n  THERMOS ( 8 )  

P u A l  
f o i  1 s  

b a r e  
' f o i  I] r0 ) (AIPU) 

A. t h e r m a l  A f o i  1  DOT-SN 
c o l  umn f u e l  

w h e r e  q u a n t i t i e s  a r e  same as  a b o v e  e x c e p t  f o r  241Pu i s o t o p e .  



UO - 2  w t %  Pu02 RODS ( 3 5 0 p  PuOe P a r t i c l e s )  
-2 

~ ~ 2 3 9  = [sAfg"i S A 2 3 9  t h e r m a l  ,I b a r e  ('lei 
c o l  umn 

t h e r m a l  
c o l u m n  GRANIT 

2 3 9  2 3 9  t h e r m a l  
''fo ['f ( c o l u m n  )I THERMOS N 2 3 g v f u e l  (:iOi l) 

DOT-SN 
f u e l  

w h e r e  q u a n t i t i e s  a r e  same as l i s t e d  a b o v e  e x c e p t  t h e  

f o i l  a c t i v i t i e s  n o t e d  as  350 Pu a p p l y  t o  p a r t i c l e  f o i l s  

i n  f u e l .  
r 1 

S A 2 3 5  f u e l  v 2 3 5 1  S A ~ ~ ~  (column t h e r m a l  b a r e  v a ' ~ ' " 3 5 c h e r m a 1 ) ]  c o l  u111n THERMOS ( 1 0 )  

UA 1  
f o i l s  

N 2 3 5 V f u e ~  
t h e r m a l  
c o l  umn f u e l  

w h e r e  q u a n t i t i e s  a r e  same as l i s t e d  a b o v e  e x c e p t  f o r  

2 3 5 U  i s o t o p e .  Assume 241Pu has  same a c t i v a t i o n  r a t i o  

as  2 3 9 P ~  ( t h i s  i s  a  v e r y  s m a l l  t e r m )  

f o i  f s  

S A 2 3 9 ( f u e l  ) 
S A 2 3 9  t h e r m a l  

( co lumn  ) t h e r m a l  
c o l  umn 
GRANIT 

b a r e  

b a r e  
2 4 1  

'" f 
o  [V;41(thermal)l c o l u m n  THERMOS DOT-SN 

f u e l  



I 
b a r e  b a r e  CuCd 

A 2 3 8  t h  = ( s ~ A ; e l )  jA0 )c. - ( s A f u e ~  

s A C U  t h e r m a l  A f o i l  f u e l  s A C U  t h e r m a l  
c o l  umn c o l  umn 

Cd 
Cu 

a  a  f u e l  
A f o i  1  

o GRANIT ] ~ ~ ~ ~ ~ f u e ~ ( ~ ~  1 h e r m a l  
J c o l  umn 

S i m i l a r  e q u a t i o n s  c a n  b e  w r i t t e n  f o r  t h e  o t h e r  c e l l  

c o m p o n e n t s .  

2 .  R e s u l t s  ( k *  b y  N u l l  R e a c t i v i t y  T e c h n i q u e )  

The  m e a s u r e d  q u a n t i t i e s  w h i c h  a r e  n e c e s s a r y  t o  t h e  

d e t e r m i n a t i o n  o f  k *  b y  t h e  n u l l  r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e  a r e  

l i s t e d  i n  T a b l e  X I V .  N o r m a l l y  t h e  p a r a m e t e r s  m e a s u r e d  

b y  t h e  n u l l  r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e  w o u l d  d e f i n e  k *  f o r  

a l l  t h e  r o d s  b u t  t h e  e n r i c h m e n t  v a r i a t i o n s  among t h e  

p a r t i c l e  r o d s  w h i c h  w e r e  n o t  known a t  t h e  t i m e  o f  t h e  

m e a s u r e m e n t s ,  r e n d e r  t h e  n u l l  r e a c t i v i t y  d a t a  i n v a l i d .  

T h e r e f o r e ,  n o  v a l u e s  o f  k *  h a v e  b e e n  d e r i v e d  f o r  t h o s e  

r o d  s e t s .  

3 .  N o r m a l i z a t i o n  o f  M e a s u r e d  k *  t o  E q u i v a l e n t  F u e l  
W 

D e n s i t y  

F o r  c o m p a r i s o n  p u r p o s e s ,  t h e  k *  v a l u e s  w e r e  n o r m a l i z e d  
a 

t o  an  e q u i v a l e n t  f u e l  d e n s i t y  b y  t h e  f o l l o w i n g  m e t h o d .  A  



T a b l e  X I V .  M e a s u r e d  R e l a t i v e  P r o d u c t i o n  and  A b s o r p t i o n  Terms f o r  t h e  
D e r i v a t i o n  o f  k* b y  t h e  N u l l  R e a c t i v i t y  M e t h o d  

Rod 
D e s i g n a t o r  

8B MB 

8s  C 

A2' 

2 .0559  

2 . 1 2 6 8  

86 ME 

8P50 

8B 1 0 0  

8P100 

8B200 

8P200 

8B350 

8RA350 

A2a 

1 . 0 2 8 6  

1 .0759  

p A l a  

, 0 9 9 3  

. I 0 3 8  

E n r i c h m e n t  
w t %  

1 . 9 8  

2 . 0 8  

TP 

10 .2235  

10 .6010  

A2 

5 . 5 9 9 8  

5 .7878  

k *  
a 

1 . 5 3 5 0  

1 . 5 4 2 0  

2 . 1 0  

2 . 2 9  

2 . 4 8  

2 . 4 7  

2 . 3 5  

2 . 4 1  

2 . 4 2  

2 . 4 7  

TP' 

3 . 7 8 6 7  

3 . 9 2 7 4  

k* 
( w i t h  d e n s i t y  

c o r r e c t i o n )  

1 . 5 4 3 7  

1 . 5 4 4 0  

1 0 . 7 5 8 5  

11 .3097  

11 .3875  

1 1 . 4 5 1 8  

1 0 . 8 7 8 4  

1 1 . 1 1 4 6  

1 0 . 4 0 8 5  

1 0 . 5 4 8 2  

5 . 8 5 3 3  

6 .1262  

6 . 1 0 9 3  

6 .1701  

5 . 9 1 2 7  

6 .6260  

5 . 6 9 2 8  

5 . 7 5 3 3  

3 . 9 8 7 3  1 . 5 3 4 1  

D a t a  m i s m a t c h  

i n  n u l l  r e a c t i v i t y  c o n d i t i o n .  
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s e t  o f  l o w  d e n s i t y  f u e l  r o d s  c o n t a i n i n g  100 m i c r o n  

Pu02 p a r t i c l e s  w e r e  f a b r i c a t e d  f o r  t h e  c e n t e r  c e l l .  

The mass o f  c o p p e r  n e c e s s a r y  t o  a c h i e v e  u n i t  m u l t i p l i -  

c a t i o n  was measured  w i t h  t h e s e  l o w  d e n s i t y  r o d s  t h e  

same as f o r  t h e  o t h e r  r o d s .  Thus ,  a  r e l a t i o n s h i p  was 

e s t a b l i s h e d  w h i c h  i n c l u d e d  t h e  v a r i a t i o n s  i n  c o p p e r  

n e u t r o n  a b s o r b e r  r e q u i r e m e n t s  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  

d e n s i t y  o f  t h e  f u e l .  The c o r r e c t i o n  ~ i i e t h o d  i s  shown 

as f o l l o w s :  

Mass o f  Copper  N e c e s s a r y  t o  A c h i e v e  U n i t  Mu1 t i p 1  i c a t i o n  

- f o r  100  m i c r o n  r o d  s e t  8B100 2006.3  gm cu .  

- f o r  100  m i c r o n  l o w  d e n s i t y  r o d s  1824 .1  gm c u  

- AMass 182 .2  gm c u .  

- Homogen ized  d e n s i t y  1 0 0  m i c r o n  

r o d s  8B100 

- Homogen ized  d e n s i t y  100 m i c r o n  1  ow 7 .63  gm/cc 

d e n s i t y  r o d s  

-  mass C u / ~ d e n s i t y  o f  r o d  164 .24  gm c u / g m / c c  

- Homogen ized  d e n s i t y  s o l i d  8 .57  g / c c  

s o l u t i o n  r o d  s e t  8BMB 

- A M o  = 1 6 4 . 2 4  ( 8 . 7 3 9  - 8 .570 )  

- M e a s u r e d  M f o r  s e t  8BMB 

+ 27 .60  gm cu.  

1 8 2 3 . 5  gm c u .  



- C o r r e c t i o n  f a c t o r  f o r  - 1823 .5  t 27 .60  = 
1823 .5  

c o p p e r  a b s o r p t i o n  

- C o r r e c t e d  k *  
m 

F. D e t e r m i n a t i o n  o f  k *  From The A d j o i n t  W e i g h t e d  C r o s s  

S e c t i o n  T e c h n i q u e  ( U n p o i s o n e d  T e c h n i q u e )  

1 .  T h e o r y - D e f i n i  t i o n  o f  k *  From The U n p o i s o n e d  T e c h n i q u e  

The a d j o i n t  w e i g h t e d  c r o s s  s e c t i o n  t e c h n i q u e ,  a l s o  

r e f e r r e d  t o  as t h e  u n p o i s o n e d  t e c h n i q u e  i s  a means f o r  

o b t a i n i n g  k *  f r o m  t h e  r a t i o  o f  t h e  r e a c t i v i t y  c o e f f i c i e n t s  
m 

o f  a  n e u t r o n  m u l t i p l y i n g  s a m p l e  and a  n o r m a l i z i n g  t h e r m a l  

n e u t r o n  a b s o r b e r .  The m e t h o d  makes use  o f  t h e  g e n e r a l  

(5) p e r t u r b a t i o n  e x p r e s s i o n s  d e r i v e d  by Heineman . 

w h e r e  

and S i s  t h e  s u r f a c e  e n c l o s i n g  t h e  t e s t  s a m p l e ,  Vo i s  

t h e  r e a c t o r  v o l u m e  e x t e r i o r  t o  t h e  t e s t  s a m p l e ,  and  J' 

i s  t h e  o u t w a r d  n o r m a l  c u r r e n t  a t  t h e  s u r f a c e  o f  t h e  

t e s t  s a m p l e .  



H e i n e m a n ' s  t e c h n i q u e  i s  a  means o f  e x t e n d i n g  t h e  

n u l l  r e a c t i v i t y  m e t h o d  t o  s y s t e m s  w h e r e  t h e  b u c k l i n g  

i s  n o t  a d j u s t e d  t o  z e r o  as i t  i s  i n  t h e  n u l l  r e a c t i v i t y  

t e c h n i q u e .  

L i p p i n c o t t ,  e t  a l ,  show i n  R e f e r e n c e  2 8  t h a t  t h e  

f o l l o w i n g  e q u a t i o n  c a n  b e  d e r i v e d  f o r  k *  when t h e  

m e a s u r e d  p a r a m e t e r s  o f  t h e  a d j o i n t  w e i g h t e d  c r o s s  

s e c t i o n  t e c h n i q u e  a r e  i n c l u d e d :  

The e x p r e s s i o n  f o r  k *  o3 i n  t h e  u n p o i s o n e d  t e c h n i q u e  

becomes 

k * = 1 -  a p c e l l  
w A P  

(c: 8 2 ~ )  p 

(1: 82') c e l l  

a f If one  s u b s t i t u t e s  n l f ln l  f o r  v lz l ,  t h e  s e c o n d  p a r t  

o f  t h e  e x p r e s s i o n  becomes 

w h e r e  

A P c e l l  
= t h e  r e a c t i v i t y  w o r t h  o f  t h e  t e s t  c e l l  

( m e a s u r e d )  

= t h e  r e a c t i v i t y  w o r t h  o f  a  c o p p e r  

s a m p l e  i n  t h e  e m p t y  t e s t  c e l l  

( m e a s u r e d )  



( ~ ; 4 2 ~ ) c e 1 1  
= t h e  r e l a t i v e  a b s o r p t i o n  r a t e  o f  t h e  c e l l ;  

t h i s  q u a n t i t y  i s  a l s o  d e t e r m i n e d  f o r  t h e  

n u l l  r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e  ( m e a s u r e d )  a n d  

was d e f i n e d  as  A2. 

= t h e  r e l a t i v e  r e a c t i o n  r a t e  o f  t h e  c o p p e r  

p o i s o n  u s e d  t o  m e a s u r e  t h e  r e a c t i v i t y  

w o r t h  o f  c o p p e r  ( A ~  ) .  
P 

= e s c a p e  t o  t h e r m a l  p r o b a b i l i t y  c a l c u l a t e d  

by EGGNIT-GRAINS c o d e  

= n e u t r o n  age and  d i f f u s i o n  l e n g t h  c a l c u l a t e d  

b y  EGGNIT-GRAINS 

= m a t e r i a l  b u c k l i n g  c a l c u l a t e d  b y  ANISN ( 2 9 )  

u s i n g  c r o s s  s e c t i o n  f r o m  EGGNIT a n d  THERMOS 

c o d e s  

2 .  M e a s u r e d  k *  Froni  A d j o i n t  W e i g h t e d  C r o s s  S e c t i o n  D a t a  
03 

The k *  w h i c h  w e r e  m e a s u r e d  i n  t h e  u n p o i s o n e d  e x p e r i -  
(0 

m e n t a l  t e c h n i q u e  a n d  d e f i n e d  a s  t h e  i n f i n i t e  med ium 
I 

m u l t i p l i c a t i o n  f a c t o r  f o r  t h e  c e l l  w i t h  l e a k a g e  ( a s  a  c e l l  

i n  t h e  j u s t  c r i t i c a l  e n v i r o n m e n t )  a r e  s u m m a r i z e d  i n  T a b l e  X V  

w i t h  r e s p e c t  t o  p a r t i c l e  s i z e .  T h i s  t a b l e  i n c l u d e s  t h e  

p a r a m e t e r s  d e f i n e d  f o r  e q u a t i o n s  ( 1 2 )  a n d  ( 1 3 ) ,  p a g e s  

7 2  a n d  7 3 ,  w h i c h  a r e  t h e  m e a s u r e m e n t s  n e c e s s a r y  t o  t h i s  
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t e c h n i q u e  t o  d e t e r m i n e  ( C ~ Q V )  c e l l .  

To v e r i f y  t h e  e x p e r i m e n t a l  t e c h n i q u e ,  t h e  k *  w h i c h  

i s  measured  i n  t h e  n u l l  r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e  has  been 

l i s t e d  f o r  t h e  s o l i d  s o l u t i o n  r o d  s e t s  o n l y .  The e n r i c h -  

men t  d i f f e r e n c e s  w h i c h  w e r e  unknown a t  t h e  t i m e  o f  t h e  

measuremen ts  h a v e  r e n d e r e d  t h e  nu1 1  r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e  

d a t a  i n v a l i d  f o r  p r o p e r  use  o f  t h i s  p a r t i c u l a r  m e t h o d  

e x c e p t  i n  t h e  b a l a n c e d  s p e c t r u m .  The s p e c t r u m  was o n l y  

m a t c h e d  f o r  t h e  c a s e  o f  t h e  2  w t %  s o l i d  s o l u t i o n  r o d s  

i n  t h e  c e n t e r  c e l l .  

The k B  d e r i v e d  f r o m  t h e  a d j o i n t  w e i g h t e d  c r o s s  

t e c h n i q u e  measuremen ts  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  X V .  

G.  C o m p a r i s o n  o f  T h e o r y  and E x p e r i m e n t  

1 .  D e f i n i t i o n  o f  T h e o r e t i c a l  k' 

The p a r a m e t e r  o f  m a j o r  i n t e r e s t  o b t a i n e d  f r o m  t h e  

PCTR e x p e r i m e n t s  i s  t h e  i n f i n i t e  medium n e u t r o n  

mu1 t i p 1  i c a t i o n  f a c t o r  w h i c h  h a s  b e e n  e x p r e s s e d  as k* 
03 

and i s  d e f i n e d  b y  t h e  u s u a l  t w o  g r o u p  n o t a t i o n .  

V C  0' V C  9' 
k* = f 1  + f 2  ? x  P w h e r e  P  i s  t h e  e s c a p e  ( 1 8 )  

'a1 9 1  + "292 
t o  t h e r m a l  p r o b a b i  1  i t y  

a n d  t h e  s u b s c r i p t s  1  and 2  d e n o t e  t h e  f a s t  and  t h e r m a l  

g r o u p s ,  r e s p e c t i v e l y .  The  u p p e r  b o u n d  f o r  t h e  t h e r m a l  

g r o u p  c o n s t a n t s  i s  0 . 6 8 3  e v .  One p a r t i c u l a r  p o i n t  o f  



8  1 

e m p h a s i s  i s  t h a t  q' a r e  n e u t r o n  f l u x e s  i n  e q u i l i b r i u m  i n  
1  

t h e  f u n d a m e n t a l  mode ( j u s t  c r i t i c a l  ) e n v i r o n m e n t  a n d  

n o t  t h o s e  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  an i n f i n i t e  med ium.  

The i n f i n i t e  med ium n e u t r o n  m u l t i p l i c a t i o n  f a c t o r  

c a l c u l a t e d  b y  v a r i o u s  t h e o r e t i c a l  m o d e l s  i s  d e f i n e d  as 

' T o t a l  n e u t r o n  p r o d u c t i o n  - v  L' O f +  v2z;qJi 
k  = - 1 1  

T o t a l  n e u t r o n  a b s o r p t i o n  a  O '  a  9 '  ( 1 9 )  
C 1 1  + C 2  2  

w h e r e  0 '  a n d  9; e q u i l i b r i u m  f l u x e s  i n  t h e  f u n d a m e n t a l  
1  

mode p r o b l e m  ( a  j u s t  c r i t i c a l  s p h e r e  o f  t h e  t e s t  m a t e r i a l ) .  

C .  R .  R i c h e y ,  e t  a1  ( 2 8 )  h a v e  d e r i v e d  t h e  p a r a m e t e r s  o r  

c o r r e c t i o n s  n e c e s s a r y  t o  compare  t h e  t h e o r e t i c a l  k '  w i t h  
m 

t h e  m e a s u r e d  k *  as  f o l l o w s :  
m 

P h y s i c a l l y ,  t h e  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  k '  a n d  k * ,  s a y s  
m m 

L i p p i n c o t t ,  e t  a l ,  " a r i s e s  b e c a u s e  k *  d o e s  n o t  t a k e  i n t o  
m 

a c c o u n t  t h e  f a c t  t h a t  n e u t r o n s  a b s o r b e d  b e f o r e  b e i n g  

t h e r m a l i z e d  do  n o t  u n d e r g o  t h e r m a l  l e a k a g e .  The  v a l u e  

k ' - 1  r e p r e s e n t s  t h e  t r u e  number  o f  n e u t r o n s  t h a t  l e a k  
m 

o u t  o f  a  b a r e  c r i t i c a l  r e a c t o r  f o r  e a c h  n e u t r o n  ( o f  a n y  

e n e r g y )  a b s o r b e d  i n  t h e  r e a c t o r . "  T h e r e f o r e ,  t h e  a b o v e  

q u a n t i t y  ( E q u a t i o n  2 0 )  w i l l  b e  c a l l e d  a  l e a k a g e  

c o r r e c t i o n  i n  t h o s e  t a b l e s  w h i c h  i n c l u d e  n u m e r i c a l  

q u a n t i t i e s  o f  t h i s  p a r a m e t e r .  



82 

2 .  D e r i v a t i o n  o f  M i s - M a t c h  C o r r e c t i o n s  f o r  U n p o i s o n e d  

T e c h n i q u e  

However ,  if t h e  f l u x e s  and  a d j o i n t s  i n  t h e  r e a c t o r  

w h i c h  a r e  u s e d  t o  measure  t h e  c o p p e r  and c e l l  w o r t h s  

a r e  n o t  m a t c h e d ,  t h e n  t h e  e q u a t i o n  

i s  n o t  c o r r ~ p l e t e  and we m u s t  d e n o t e  t h e  a c t u a l  r e a c t o r  

f l u x e s  and a d j o i n t s  b y  p r i m e d  e q u a t i o n s  and t h e  

e q u a t i o n s  u s i n g  t h e  p o i s o n  t e c h n i q u e  as an e x a m p l e :  

L i p p i n c o t t  (30) h a s  shown t h a t  t h e  t o t a l  e x p r e s s i o n  f o r  a  

m e a s u r e d  k '  i n  a  m i s - m a t c h e d  c e l l  i n c l u d e s  t h e  f o l l o w i n g  
m 

e x p r e s s i o n s :  

w h e r e  now t h e  r e a c t o r  measuremen ts  a r e  made i n  t h e  m i s -  

m a t c h e d  s p e c t r u m .  T h i s  i s  e s p e c i a l l y  a p p l i c a b l e  t o  t h i s  

s t u d y  i n  w h i c h  t h e  r e a c t o r  l o a d i n g  c o n s i s t e d  o f  f o u r  

c e n t e r  c e l l s  ( o f  v a r y i n g  e n r i c h m e n t s  as was l e a r n e d  

l a t e r )  s u r r o u n d e d  b y  b u f f e r  c e l l s  o f  random p a r t i c l e  



s i z e s  and  w i t h  an e n r i c h m e n t  c o n c e n t r a t i o n  d i f f e r e n t  

i n  a l l  c a s e s  e x c e p t  t h e  s o l i d  s o l u t i o n  r o d s .  

3 .  D e t e r m i n a t i o n  o f  Measured  k '  I n  The F u n d a m e n t a l  

Mode 

The c o r r e c t i o n s  t o  t h e  m e a s u r e d  q u a n t i t i e s  k *  
a, 

w h i c h  a r e  n e c e s s a r y  t o  d e t e r m i n e  t h e  k '  s i m i l a r  t o  w h a t  
m 

i s  c a l c u l a t e d  u s i n g  t h e  f u n d a m e n t a l  mode a r e  l i s t e d  i n  

T a b l e  X V I .  

The measured  k '  d e r i v e d  f r o m  t h e  e x p e r i m e n t a l  
m 

d e t e r ~ i i i n a t i o n  o f  k *  a r e  a l s o  l i s t e d  i n  T a b l e  X V I .  
m 

T h i s  t a b l e  i n c l u d e s  a l l  t h e  c o r r e c t i o n s  n e c e s s a r y  f o r  

t h e  m i s - m a t c h  b e t w e e n  c e l l s  and f o r  t h e  q u a n t i t i e s  

n e c e s s a r y  b e c a u s e  k*  and k  a r e  d e f i n e d  d i f f e r e n t l y .  
m m 

F o r  t h e  s a k e  o f  c o n v e n i e n c e ,  t h e  k '  i n  T a b l e  X V I I  
m 

'has been  c o r r e c t e d  t o  a common e n r i c h m e n t ;  n a m e l y ,  2  w t %  

P u 0 2 ) .  These c o r r e c t i o n s  w e r e  c a l c u l a t e d  b y  t h e  t w o  

g r o u p  mode l  u s i n g  t h e  GRANIT and  EGGNIT -Codes t o  d e r i v e  

t h e  n e c e s s a r y  p a r a m e t e r s  a s  w i l l  be e x p l a i n e d  i n  t h e  

f o l l o w i n g  s e c t i o n .  

4 .  T h e o r e t i c a l  Q u a n t i t i e s  o f  k '  f o r  W a t e r  and G r a p h i t e  
w 

L a t t i c e s  

The p a r a m e t e r s  i n  e q u a t i o n  ( 2 3 )  w e r e  c a l c u l a t e d  f o r  

t h e  p a r t i c l e  r o d s  i n  a  g r a p h i t e  l a t t i c e  w i t h  4 - i n c h  p i t c h  

and  i n  a  w a t e r  m o d e r a t e d  l a t t i c e  w i t h  1 - i n c h  p i t c h .  The 



T a b l e  X V I .  L i s t  o f  C o r r e c t i o n s  t o  D e t e r m i n e  k '  OU F o r  C o m p a r i s o n  

To The F u n d a m e n t a l  Mode l  C a l c u l a t i o n  

88350  
330 

2 . 4 2  
N A 

1 . 5 5 1  
1 . 5 5 1  

- 0 . 0 4 6  

- 0 . 0 0 5  

0  

1 . 5 0 0  

- 0 . 0 2 2  

1 . 4 7 8  
* 0 . 0 1 0  

1 . 4 7 4  

Rod Typ'e 
P a r t i c l e  S i z e s  

E n r i c h m e n t  w t %  Pu02 
k *  a, ( N u l l  R e a c t i v i t y  M e t h o d )  

k *  ( U n p o i s o n  t e c h n i q u e )  
A v e r a g e  
C o r r e c t i o n  
- ( H T B ~ ) ( ~ + L ~ B ~ ) ( ~ - ~ ) ( L ~ B ~ )  

I + ( I - p )  ~ 2 ~ 2  

C o r r e c t i o n  
- T B  ( I + L W )  [$-$I 
( 1 + T B 2 - n l f l  ( 1 - p )  

C o r r e c t i o n  

8P50 
50  

2 . 2 9  
N A 

1 . 5 4 1  
1 . 5 4 1  

- 0 . 0 4 7  

+ 0 . 0 1 7  

0  

1 . 5 0 4  

- 0 . 0 1 8  

1 . 4 9 3  
* 0 . 0 1 0  

1 . 4 9 6  

8BMB I 8SC 1 8BME 8P100 
1 1 0  

2 . 4 7  
N A 

1 . 5 3 8  
1 . 5 3 8  

- 0 . 0 4 7  

+ 0 . 0 1 5  

0  

1 . 5 0 6  

- 0 . 0 2 4  

1 . 4 8 2  
* 0 . 0 1 0  

1 . 4 9 2  

88100 
110 

2 . 4 8  
N A 

1 . 5 4 7  
1 . 5 4 7  

- 0 . 0 4 7  

+0 .011  

0  

1 .511  

- 0 . 0 2 1  

1 . 4 9 0  
* 0 . 0 1 0  

1 . 4 9 2  

2 . 1 0  
NA 

1 . 5 4 5  
1 . 5 4 5  

- 0 . 0 4 7  

+ 0 . 0 0 7  

0  

1 . 5 0 5  

- 0 . 0 1 0  

1 . 4 9 5  
* 0 . 0 1 0  

1 . 5 0 0  

( S o l i d  

1 . 9 8  
1 . 5 4 4  

1 . 5 4 9  
1 . 5 4 6  

0 .047  

0 

88200  
200 

2 . 3 5  
N A 

1 . 5 4 7  
1 . 5 4 7  

- 0 . 0 4 6  

+ 0 . 0 0 2  

0  

1 . 5 0 3  

- 0 . 0 1 9  

1 . 4 8 4  
* 0 . 0 1 0  

1 . 4 8 4  

S o l u t i o n )  

2 . 0 8  
1 . 5 4 4  

1 . 5 4 7  
1 . 5 4 6  

- 0 . 0 4 7  

0 

0  

1 .499  

- 0 . 0 0 2  

+1 .497  
+ 0 . 0 1 0  

1 .500  

( 1 + L 2 B 2 )  ( 1 - n  f ) ( 1 - p )  
1 1  Pp$, 0  1 + T B 2 - n l f l  ( 1 - p )  

8P200 
200 

2 . 4 1  
N A 

1 . 5 3 8  
1 . 5 3 8  

- 0 . 0 4 6  

+ 0 . 0 0 8  

0  

1 . 5 0 0  

- 0 . 0 2 2  

1 . 4 7 8  
* 0 . 0 1 0  

1 . 4 8 4  

k ' 
CO 

C o r r e c t i o n s  f o r  E n r i c h m e n t  
D i  f f e r e n c e s  

k '  a t  2 w t %  Pu02  
w 

C a l c u l a t e d  k '  
00 

1 .499  

+ 0 . 0 0 2  

+1 .501  
+ 0 . 0 1 0  

1  .SO0 



T a b l e  X V I I .  C a l c u l a t e d  k '  F o r  G r a p h i t e  And W a t e r  
M o d e r a t e d  L a t t i c e  W i t h  R e s p e c t  To  

P a r t i c l e  S i z e  

( M i x e d  O x i d e  Rods 2  w t %  P u 0 2 - U 0 2 )  

G r a p h i t e  L a t t i c e  ( 4 "  p i t c h )  

P a r t i c l e  S i z e  
"lfl ( v z f l 2  C ( m i c r o n s )  a  2  P 

W a t e r  L a t t i c e  ( 1 "  p i t c h )  

S S  0 . 6 6 2 9 8  1 . 2 0 2 4 9 - 1  8 . 0 7 2 8 9 - 2  0 . 8 3 8 3 8  



86  

t h e r m a l  s p e c t r u m  p a r a m e t e r s  d e n o t e d  b y  t h e  s u b s c r i p t  ( 2 )  

w e r e  d e r i v e d  i n  GRANIT c a l c u l a t i o n s  and t h e  e p i - t h e r m a l  

( > . 6 8 3  e v )  s p e c t r a . 1  q u a n t i t i e s  w e r e  d e r i v e d  u s i n g  t h e  

EGGNIT-GRAINS code .  

The s t a t i s t i c a l  u n c e r t a i n t y  i n  t h e  c a l c u l a t e d  k  a 

i s  c o n s i d e r e d  t o  be  a p p r o x i m a t e l y  o n e - h a l f  o f  t h e  un-  

c e r t a i n t y  i n  t h e  m e a s u r e d  k  f o r  t h e  f o l l o w i n g  r e a s o n s .  
m 

The 5 mk e r r o r  f o r  t h e  c a l c u l a t i o n s  i s  b a s e d  on t h e  

e r r o r s  i n  t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  p a r t i c l e  s i z e  and  t h e  

e n r i c h m e n t .  The p a r t i c l e  s i z e s  a r e  o n l y  c e r t a i n  t o  * 4 0  

m i c r o n s  and t h e  e n r i c h m e n t  k0 .1  p e r c e n t  ( a b s o l u t e ) .  I t  

was p o s s i b l e  t o  e s t i m a t e  t h e  v a r i a t i o n s  i n  t h e  c a l c u l a t e d  

mu1 t i p 1  i c a t i o n  f a c t o r  due t o  t h e s e  t w o  unknowns.  

H .  C o n c l u s i o n s  C o n c e r n i n g  P a r t i c l e  E f f e c t s  From T h i s  S t u d y  

The e x p e r i m e n t a l  and  t h e o r e t i c a l  p a r a m e t e r s  f r o m  t h i s  

e x p e r i m e n t  h a v e  b e e n  s u m m a r i z e d  i n  T a b l e  X V I I I  f o r  t h e  

c o n v e n i e n c e  o f  t h e  r e a d e r .  The c o n c l u s i o n s  d r a w n  f r o m  t h i s  

e x p e r i m e n t a l  and t h e o r e t i c a l  a n a l y s i s  a r e  as f o l l  ows: 

0 The n u l l  r e a c t i v i t y  t e c h n i q u e  and a d j o i n t  w e i g h t e d  

c r o s s  s e c t i o n  t e c h n i q u e  can  measure  s i m i l a r  q u a n t i t i e s  

p r o v i d e d  t h e  changes  i n  t h e  c e n t e r  c e l l  do n o t  cause  

a  h i g h  d e g r e e  o f  f l u x  m i s - m a t c h  d u r i n g  t h e  n u l l  

r e a c t i v i t y  m e a s u r e m e n t s .  



T a b l e  X V I I I .  Summary o f  E x p e r i m e n t a l  a n d  T h e o r e t i c a l  P a r a m e t e r s  
o f  P a r t i c l e  F u e l  

u e s q g n a t o r  p a r a m e t e r s  

P a r t i c l e  S i z e  ( m i c r o n s )  

E n r i c h m e n t  ( w t %  P u 0 2 )  

M e a s u r e d  R e l a t i v e  
A b s o r p t i o n  o f  P l u t o n i u m  
( t h e r m a l  ) 

C a l c u l a t e d  R e l a t i v e  
A b s o r p t i o n  o f  P l u t o n i u m  
( t h e r m a l  ) 

KOCI 

8P50 
5 0  

2 . 2 9  

- 

0 . 9 6 8  

1 . 4 7 8  
* . 0 1 2  

8B100 
1 1 0  

2 . 4 8  

- 

0 . 9 3 0  

8P100 
1 1 0  

2 . 4 7  

- 

0 . 9 3 0  

8SC I8BMB )8BME 8B200 
200 

2 .35  

- 

0 . 8 7 8  

C a l c u l a t e d  k '  a t  2  w t %  
m 

E n r i c h m e n t  

M e a s u r e d  k '  C o r r e c t e d  t o  
2  w t %  E n r i z h m e n t  
( U n p o i s o n e d  T e c h n i q u e )  

M e a s u r e d  k '  C o r r e c t e d  t o  
2  w t %  E n r i z h m e n t  
( P o i s o n e d  ~ e c h n i q u e )  

8RA350 
330  

2 . 4 7  

0 . 8 2 0  

0 . 8 1 5  

1 . 4 9 6  
.005  

1 . 4 9 3  
k . 0 1 0  

8P200 
200 

2 . 4 1  

- 

0 . 8 7 8  

S o l u t i o n )  

2 . 1 0  

1 . 0  

I 

1 . 0  

( S o l i d  

2 . 0 8  

1 . 0  

1 . 0  

8B350 
3 3 0  

2 . 4 2  

0 . 8 2 0  

0 . 8 1 5  

1 . 9 8  

1 . 0  

1 . 0  

1 . 4 9 5  
k . 0 1 3  

1 . 4 8 6  
k . 0 1 5  

1 . 4 9 7  
k . 0 1 0  

1 .499  
k . 0 1 0  

1  , 5 0 0  
,005  

1 . 5 0 1  
k . 0 1 0  

1 . 4 9 6  
* . 0 1 0  

1 . 4 9 2  
. 0 0 5  

1 . 4 9 0  
k . 0 1 0  

1  .4'74 

1 . 4 7 8  
i . 0 1 0  

1 . 4 8 2  
* . 0 1 0  

1 . 4 8 4  
. 0 0 5  

1 . 4 8 4  
k . 0 1 0  

1 . 4 7 8  
i . 0 1 0  



The r e a c t i v i t y  t r e n d s  w i t h  r e s p e c t  t o  p a r t i c l e  

s i z e  a r e  a p p a r e n t  f r o m  t h e  measuremen ts  e v e n  

t h o u g h  a b s o l u t e  e f f e c t s  a r e  somewhat  masked b y  t h e  

s t a t i s t i c a l  u n c e r t a i n t y  i n  t h e  m e a s u r e m e n t s .  

0 The m e a s u r e d  r e l a t i v e  a b s o r p t i o n  r a t e s  i n  t h e  

p l u t o n i u m  and u r a n i u m  w i t h  r e s p e c t  t o  p a r t i c l e  s i z e  

w h i c h  a r e  d e r i v e d  f r o m  t h e  f o i l  d a t a  a i e  i n  e x c e l l e n t  

a g r e e m e n t  w i t h  t h e  c a l c u l a t e d  q u a n t i t i e s  d e r i v e d  b y  

t h e  GRANIT c o d e .  

0 The m e a s u r e d  e n r i c h m e n t  i n  t h e  f u e l  r o d s  b y  t h e  gamma 

s c a n n i n g  t e c h n i q u e  e x p l a i n s  t h e  d i s c r e p a n c i e s  i n  t h e  

r e a c t i v i t y  w o r t h  o f  t h e  r o d s  w i t h  r e s p e c t  t o  p a r t i c l e  

s i z e .  

a I n  g e n e r a l ,  t h e  e x p e r i m e n t  h a s  been  a  v e r i f i c a t i o n  o f  

t h e  p a r t i c l e  t h e o r y  and d e m o n s t r a t e s  t h e  n e e d  f o r  

s t r o n g  q u a l i t y  c o n t r o l  i n  t h e  m a n u f a c t u r e  a n d  use  

o f  m i x e d  o x i d e  f u e l .  

F o r  p o w e r  r e a c t o r  f u e l s ,  t h e  p a r t i c l e  s i z e  i s  n o t  

i m p o r t a n t  t o  e c o n o m i c s  and f u e l  l i f e t i m e  u n l e s s  i t  

e x c e e d s  200 m i c r o n s .  Above t h i s  s i z e  t h e  p o t e n t i a l  

r e a c t i v i t y  w i l l  d e c r e a s e  s u f f i c i e n t l y  t o  a f f e c t  t h e  

e f f i c i e n c y  o f  t h e  r e a c t o r  s y s t e m .  
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A P P E N D I X  A 

N i t r o g e n  C o r r e c t i o n  

D e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  r e a c t i v i t y  w o r t h  o f  t h e  n i t r o g e n  

(SP~ , , )  w h i c h  f i l l s  t h e  c a v i t y  f o r m e d  b y  t h e  r e m o v a l  o f  t h e  

c e n t r a l  s u p e r c e l l  i s  i n f e r r e d  f r o m  a  c o p p e r  s e n s i t i v i t y ,  

S ~ a v i  t y  , m e a s u r e m e n t  u s i n g  t h e  e x p r e s s i o n :  
cm 

P 
= DC ( M N ) ( l - C )  S  

c a v i t y  
"N C U 

w h e r e ,  D = t h e r m a l  d i s a d v a n t a g e  f a c t o r  f o r  t h e  t h i c k n e s s  

o f  t h e  c o p p e r  ( . 0 1 0 - i n . )  u s e d  i n  t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  S  

s c a v i  t y  
= 1 . 0 1 1 0  

C U 
c a v i t y  

S 
c a v i t y  - - 

M c a v i  t y  
, t / g r a m  o f  c o p p e r  

C U  

C U 

c a v i t y -  c a v i t y  - r e a c t i v i t y  w o r t h  o f  mass o f  c o p p e r ,  M , i n  
C U  

t h e  c e l l  c a v i t y ,  $ .  

P  = a t m o s p h e r i c  p r e s s u r e  d u r i n g  r e a c t i v i t y  m e a s u r e m e n t ,  

mb. 

T = a m b i e n t  t e m p e r a t u r e  i n  c a v i t y  d u r i n g  r e a c t i v i t y  

m e a s u r e m e n t ,  O K ;  

IN 
= mass o f  n i t r o g e n  ( a t  s t a n d a r d  t e m p e r a t u r e  a n d  

p r e s s u r e )  i n  t h e  c a v i t y  



w h e r e  o N  = 2 2 0 0  m / s e c  m i c r o s c o p i c  a b s o r p t i o n  c r o s s  s e c t i o n  
0 

o f  n i t r o g e n  - 1 . 8 8  b .  

u C u  = 2 2 0 0  m / s e c  m i c r o s c o p i c  a b s o r p t i o n  c r o s s  s e c t i o n  
0 

o f  n a t u r a l  c o p p e r  = 3 . 7 9  b  

,A = c o p p e r  a n d  n i t r o g e n  a t o m f c  wehMs 

To  
= s t a n d a r d  t e m p e r a t u r e  a n d  p r e s s u r e  

The  n i t r o g e n  e f f e c t  f o r  t h e  f o u r  c e n t e r  c e l l s  was 

a p p r o x i m a t e l y  0 . 9 $  r e a c t i v i t y  o r  e q u i v a l e n t  t o  9 . 0  g rams  o f  

c o p p e r  f o r  f o u r  c e l l s  a n d  a p p r o x i m a t e l y  2 . 0  mk i n  t h e  k  
00 

m e a s u r e m e n t .  



l , l a n u f a c t u r i n g  P r o c e s s e s  o f  P a r t i c l e  F u e l  -- 

T h e  m a n u f a c t u r i n g  p r o c e s s  t o  c o n v e r t  t h e  b a s i c  f u e l  

m a t e r i a l  i n t o  p e l l e t  f o r m  was d e v e l o p e d  t h r o u g h  s e v e r a l  

c h a n g e s  b y  s u c c e s s i v e  m e t a l l u r g i c a l  e n g i n e e r s  s o  t h a t  t h r e e  

d i f f e r e n t  s e t s  o f  p a r t i c l e  f u e l  r o d s  w e r e  a v a i l a b l e  f o r  t h e  

e x p e r i m e n t .  T h e  v a r i o u s  r o d  t y p e s  a r e  d i s t i n g u i s h e d  b y  t h e  

name o f  t h e  f u e l  d e s i g n  e n g i n e e r  who d e v e l o p e d  t h e  p a r t i c l e  

s h a p i n g  p r o c e s s ,  a n d  t h e  s i z e  o f  t h e  p a r t i c l e  i n  e a c h  r o d .  

1 .  P l u t o n i u m  P a r t i c l e  F a b r i c a t i o n  b y  H .  R .  W i s e l e y  

0 S t a r t i n g  m a t e r i  a 1  was  C a l  c i n e r - O x i  d e ,  1  ow 

f i r e d  f r o m  t h e  o x a l a t e  o f  3 5 0  t o  400°C.  T h i s  

g i v e s  a n  e x t r e m e l y  f i n e  i n i t i a l  p a r t i c l e  s i z e .  

0 T h e  PuO was  m i x e d  w i t h  a  p o l y - v i n y l  a l c o h o l  b i n d e r  
2  

a n d  p r e - p r e s s e d  i n t o  d i s c s ,  1 / 1 6  i n c h  t h i c k  a n d  

2 - i n c h e s  i n  d i a m e t e r .  T h i s  was d o n e  t o  g i v e  a  

u n i f o r m  g r e e n  d e n s i t y  t o  a l l  t h e  P u 0 2  p a r t i c l e s  

o f  a b o u t  5 0 %  T . D .  

a T h e  d i s c s  b r o k e n  t h r o u g h  a  s c r e e n  t o  o b t a i n  1 / 1 6  

i n c h  c u b e s .  T h e s e  c u b e s  w e r e  j e t  m i l l e d  t o  m a k e  

s p h e r e s .  G i v e n  s i z e d  s p h e r e s  a r e  c h o s e n  b y  

d o u b l e  s c r e e n  s y s t e m s .  
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r The  PuO s p h e r e s  w e r e  f i r e d  a t  a  t e m p e r a t u r e  
2  

o f  a p p r o x i m a t e l y  1650°C  t o  g e t  p a r t i c l e s  o f  

a p p r o x i m a t e l y  8 0 %  T.D.  T h e s e  p a r t i c l e s  w e r e  

a g a i n  s i z e  s e l e c t e d  b y  t h e  d o u b l e  s c r e e n  

s y s  t em.  

2 .  M i x e d  O x i d e  F u e l  E l e m e n t  F a b r i c a t i o n  

r The  s i n t e r e d  s p h e r e s  o f  Pu02 o f  a  g i v e n  s i z e  

w e r e  b l e n d e d  w i t h  a r c  f u s e d  U02 i n  t h e  f o l l o w i n g  

p a r t i c l e  s i z e  r a t i o s .  

Mesh S i z e  P e r c e n t  o f  U02 

- 65 t o  + 1 0 0  = 50% 

r M o i s t u r e  was a d d e d  t o  t h e  b l e n d  ( w a t e r )  t o  make 

t h e  b l e n d  h o l d  t o g e t h e r .  The  b l e n d  was p u s h e d  

t h r o u g h  a  1 2  o r  1 4  mesh s c r e e n  t o  f o r m  l u m p s  w h i c h  

w e r e  r o u n d e d  a n d  t h e n  s l i g h t l y  d r i e d .  

r The  r o u n d e d  l u m p s  w e r e  l o a d e d  i n t o  a d i e  a n d  

p r e s s e d  i n t o  a  p e l l e t  w i t h  a  p r e s s u r e  o f  4 0  

2  
t o n s / i n  . T h i s  f o r m e d  a  f u e l  p e l l e t  o f  8 0  t o  

80% T.D.  

r The  p e l l e t s  w e r e  d r i e d  i n  a  d r y e r  a n d  t h e n  l o a d e d  

i n t o  t h e  t u b e s  t o  f o r m  a  f i n i s h e d  m i x e d  o x i d e  

f u e l  e l e m e n t .  



3 .  P a r t i c l e  S h a p i n g  P r o c e s s  o f  D r .  R o b e r t  A n i c e t t i  

A  s e c o n d  s e t  o f  p a r t i c l e  t y p e  f u e l  r o d s  w e r e  c o n -  

s t r u c t e d  u s i n g  a  p r o c e s s  d e v e l o p e d  b y  D r .  R o b e r t  A n i c e t t i .  

T h i s  new p r o c e s s  i s  s i m i l a r .  t o  t h e  p r o c e s s  o f  

H .  R .  W i s e l e y ,  h o w e v e r ,  a  d y n a p a c k i n g  m e t h o d  was u s e d  

t o  o b t a i n  t h e  P u 0 2  p e l l e t s  i n  p l a c e  o f  t h e  c o l d  p r e s s i n g  

m e t h o d .  T h e r e f o r e ,  t h e s e  new r o d s  w e r e  made b y  a  

d y n a p a c k i n g  a n d  j e t  m i l l i n g  p r o c e s s .  T h e  p r o c e s s  d i d  

n o t  i n c r e a s e  t h e  d e n s i t y  o f  t h e  p e l l e t s  w h i c h  r e m a i n e d  

a t  ~ 8 0 % .  

4 .  P a r t i c l e  S h a p i n g  P r o c e s s  o f  D. E .  B l a h n i k  

A n  . i r r ~ p r o v e d  p a r t i c l e  s h a p i n g  p r o c e s s  was d e v e l o p e d  

b y  D. E .  B l a h n i k  u s i n g  t h e  RF i n d u c t i o n  p l a s m a  p r o c e s s  

s t a r t i n g  i n  J u n e  1 9 6 7 .  P r i - o r  t o  t h i s  t i m e  a l l  t h e  

s p h e r o i d s  w e r e  made b y  u s i n g  t h e  j e t  m i l l i n g  p r o c e s s .  

T h e  e q u i p m e n t  i n c l u d e s  w a t e r  c o o l e d  p l a s m a  t u b e s ,  a n  

o x y g e n  s y s t e m  f o r  i n c r e a s i n g  t h e  f u e l  g a s  e n t h a l p y ,  a n d  

a n  i n f r a r e d  f u r n a c e  f o r  p r e p a r i n g  t h e  P u 0 2  u p  t o  1 0 0 0 ° C .  

A  p r o c e s s  f l o w  c h a r t  o f  t h i s  s y s t e m  i s  p r e s e n t e d  i n  

F i g u r e  1 .  

T h e  RF i n d u c t i o n  p l a s m a  p r o c e s s  r e s u l t e d  i n  t h e  

m a n u f a c t u r e  o f  d e n s e ,  h i g h  p u r i t y  s p h e r e s  w h i c h  a r e  

e s s e n t i a l l y  f r e e  f r o m  s m e a r a b l e  c o n t a m i n a t i o n .  T h e  



F i g u r e  1 .  PCTR F u e l  Rod F a b r i c a t i o n  F l o w  S h e e t  

Pu B u t t o n s  

1 Wet B l e n d i n g  I 
J. 

I We igh  F u e l  S i z e  P e l l e t  ~ a t c h e 4  

T u b e s  

B l e n d i n g  U02 & Pu02  ( D r y )  

End Caps 

< 

V 

V 

P r e s s  P e l  l e t s  
I 

Dry P e l l e t s  (70°C)  

L o a d  T u b e s  

We igh  F u e l  I. 

d 

< 

D e c o n t a m i n a t e  & S h i m  
b 

W e l d  End Cap No. 2  

I R a d i o g r a p h  & A n a l y s i s  

B u r n  B u t t o n  t o  Pu02 Powder  

A r c  Fuse  

G r i n d  

S c r e e n  a n d  R e g r i n d  

< 

S S  T r a n s f e r  

I 

We ld  One End Cap 

J. 

S h i p  t o  R e a c t o r  I 

S c r e e n  

P r e s s  P e l l e t s  

S c r e e n  t o  S i z e  

I n d u c t i o n  P l a s m a  
( S p h e r o i d i  z a t i o n )  I/ 



s p e c t r o  c h e m i c a l  a n a l y s i s  p r i o r  t o  PuO s ~ e r o i d i z a t i o n  
2 

a n d  a f t e r w a r d s  i n d i c a t e s  how t h e  m a t e r i  a 1  was 

p u r i f i e d  ( a p p a r e n t l y  v a p o r i z e d  w h i l e  p a s s i n g  t h r o u g h  

t h e  p l a s m a )  ( s e e  T a b l e  I). T h e  s p h e r e s  a r e  t h e r m a l l y  

a n d  c h e m i c a l l y  s t a b l e .  



Table  I .  

Element 

Ag 

A 1  

B 

Be 

Cb 

Cr 

P u r i t y  Samples Before  and A f t e r  Plasma Process  ( 8 )  

P a r t s  pe r  M i l l i o n  
Before Pl asma Process  A f t e r  Plasma Process  



APPENDIX C 

T h e  T h e o r e t i c a l  M o d e l  U s e d  f o r  k *  
m 

I d e n t i f i c a t i o n  o f  k  w i t h  k e f f  
m 

T h e  f o l l o w i n g  d e v e l o p m e n t  i s  b a s e d  o n  t h e  d e f i n i t i o n  o f  

t h e  e f f e c t i v e  n e u t r o n  m u l t i p l i c a t i o n  f a c t o r  ( k  ) a s  t h e  
e f f  

t o t a l  n e u t r o n  p r o d u c t i o n  d i v i d e d  b y  t h e  sum o f  t h e  t o t a l  

n e u t r o n  l o s s  d u e  t o  a b s o r p t i o n  a n d  l e a k a g e .  T h e  v a l u e s  o f  

k  c a l c u l a t e d  f r o m  t h e s e  e x p e r i m e n t s  a r e  c o n s i s t e n t  w i t h  
m 

t h i s  d e f i n i t i o n  o f  k e f f .  

L e t  u s  c a s t  t h e  a n a l y s i s  i n  a  t w o - e n e r g y  g r o u p  f o r ~ n u l a -  

t i o n  r e c o g n i z i n g  t h a t  mu1 t i g r a o u p  c a l c u l a t i o n s  a r e  

a p p r o p r i a t e  a n d  s h o u l d  y i e l d  v a l i d  c o m p a r i s o n s  w i t h  t h e s e  

e x p e r i m e n t s  w h e n  t h e  mu1 t i g r o u p  r e s u l t s  a r e  i n t e r p r e t e d  

p r o p e r l y .  

T h e  n e u t r o n  b a l a n c e  e q u a t i o n s  f o r  t h e  t w o - e n e r g y  g r o u p s  

c a n  b e  w r i t t e n  a s  

Dl v2ml - z l  m m l  -zl+2 m I + ( v z f ) l m l  + ( ~ z ~ ) ~ m ~  = ( 2 6 )  

a n d  

D 2 v 2 @ 2  - z 2 @ 2  + ~ ~ + ~ m ~  = o ( 2 7 )  

T h e  n o t a t i o n  c a n  b e  s i m p l i f i e d  i f  we r e w r i t e  t h e s e  

t w o  e q u a t i o n  a s  



a n d  

The s y m b o l s  Ai a n d  Li r e f e r  t o  a b s o r p t i o n  a n d  l e a k a g e  

r e s p e c t i v e l y  i n  t h e  e n e r g y  g r o u p  i. The s y m b o l  P i j  r e f e r s  

t o  t h e  p r o d u c t i o n  o f  n e u t r o n s  i n  e n e r g y  g r o u p  i due  t o  

r e a c t i o n s  i n  e n e r g y  g r o u p  j. 

The t o t a l  p r o d u c t i o n  o f  n e u t r o n s  ( T P )  and  t h e  t o t a l  

l o s s  o f  n e u t r o n s  due  t o  a b s o r p t i o n  ( T A )  a n d  l e a k a g e  ( T L )  

c a n  be  w r i t t e n  as  f o l l o w s :  

S i m u l t a n e o u s  s o l u t i o n  o f  e q u a t i o n s  ( 2 8 )  a n d  ( 2 9 )  f o r  

t h e  t o t a l  p r o d u c t i o n  o f  n e u t r o n s  g i v e s  

The  s t a n d a r d  f o r m  ( 4 )  o f  t h e  e q u a t i o n s  r e l a t i n g  k  e f f  

a n d  k  i n  t w o  g r o u p  t h e o r y  c a n  b e  w r i t t e n  a s :  
m 

k e f f  
= k  co ( n o n  l e a k a g e  p r o b a b i l i t y  f r o m  g r o u p  1 )  

( n o n  l e a k a g e  p r o b a b i l i t y  f r o m  g r o u p  2 )  



The  t w o  g r o u p  e q u a t i o n  f o r  k  becomes 

A  s m a l l  a m o u n t  o f  a l g e b r a  u s i n g  e q u a t i o n s  ( 3 3 ) ,  ( 3 4 )  

a n d  ( 3 5 )  l e a d s  t o  t h e  o r i g i n a l  d e f i n i t i o n  o f  k  
e f f '  

The  E v a l u a t i o n  o f  t h e  E x p e r i m e n t a l  k *  
m 

The  PCTR m e t h o d  d e t e r m i n e s  t h e  k *  o f  an  i n f i n i t e  u n -  
m 

p o i s o n e d  l a t t i c e  b y  p o i s o n i n g  t h e  l a t t i c e  s o  t h a t  t h e  i n f i n i t e  

m e d i u m  n e u t r o n  mu1 t i p l  i c a t i o n  f a c t o r  o f  t h e  p o i s o n e d  l a t t i c e ,  

k  a , i s  u n i t y .  I n  t h e  f o l l o w i n g  d e v e l o p m e n t ,  t h e  u n p r i m e d  

s y m b o l s  r e f e r  t o  q u a n t i t i e s  i n  t h e  u n p o i s o n e d  l a t t i c e  a n d  t h e  

p r i m e d  s y m b o l s  r e f e r  t o  t h e  c o r r e s p o n d i n g  q u a n t i t i e s  i n  t h e  

p o i s o n e d  1  a t t i c e .  

E q u a t i o n  ( 3 5 )  c a n  b e  u s e d  t o  w r i t e  e x p r e s s i o n s  f o r  t h e  

i n f i n i t e  n e u t r o n  mu1 t i p l  i c a t i o n  f a c t o r  f o r  t h e  r e s p e c t i v e  

p o i s o n e d  a n d  u n p o i s o n e d  l a t t i c e  

A1 + A2 + L 1  + L 2  
U n p o i s o n e d  k *  = 

P 2 1  
03 

A 2  + P 2 1  



1 0 3  
A i  + A; + L ' +  L i  + A i a  + A i a  

P o i s o n e d  k '  = 1  = 
1  

m A '  + A i a  
2  

The s y m b o l s  A i a  and  A i a  a r e  t h e  r e s p e c t i v e  subcadmium 

and e p i c a d m i u m  a b s o r p t i o n s  i n  t h e  p o i s o n .  

I f  we d e f i n e  n e u t r o n  e s c a p e  p r o b a b i l i t i e s  i n  t h e  u n -  

p o i s o n e d  and p o i s o n e d  l a t t i c e ,  r e s p e c t i v e l y ,  as 

P  = 
2  1 

and p ' =  
'ii 

P 2 1  + A1  P i l  + A i  

and  make u s e  o f  e q u a t i o n  ( 3 3 ) ,  e q u a t i o n s  ( 3 7 )  and  ( 3 8 )  be -  

come 

a n d  

The u n p o i s o n e d  k *  c a n  be r e w r i t t e n  as e q u a t i o n  ( 3 9 )  d i v i d e d  
m 

b y  e q u a t i o n  ( 4 0 )  

E q u a t i o n  ( 4 1 )  i s  a l m o s t  t h e  e x p r e s s i o n  u s e d  t o  c a l c u l a t e  

k  f r o m  t h e  e x p e r - i n i e n t a l  d a t a .  Some a l g e b r a  i s  r e q u i r e d  i n  
m 

o b t a i n i n g  t h e  f i n a l  r e s u l t  as w e l l  as o b s e r v i n g  t h a t  t h e  



1 Q 4  

a d d i t i o n  o f  t h e  p o i s o n  d o e s  n o t  c h a n g e  t h e  e x c a p e  

p r o b a b i l i t y  ( i . e . ,  p  = p ' )  

A f t e r  t h e  e s c a p e  p r o b a b i l i t i e s  a r e  c a n c e l e d ,  e q u a t i o n  

( 4 1 )  c a n  b e  r e w r i t t e n  a s  

T  P 
A; + A'  

(A; + A;,) Ala k *  = - 
m T P '  A= 

2 a  + 
2  

A '  + P '  
1  2 1  A 2  

I n  a n  i n f i n i t e  s y s t e m  

'51 
= A '  + A' 

2  2 a  

a n d  

T h e  e x p r e s s i o n  u s e d  t o  e v a l u a t e  t h e  e x p e r i m e n t a l  k v a l u e s  

i s  o b t a i n e d  b y  s u b s t i t u t i n g  ( 4 3 )  i n t o  ( 4 4 ) .  T h e  r e s u l t  i s  

TP 
A; + A i a  + p A i a  

k *  = - 

A 2  
T P '  
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