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Zusammenfassung

Diese Arbeit beschreibt eine Verbesserung der Flugzeitmethode für
Streuexperimente mit langsamen Neutronen. Dabei wird der kontinu­
ierliche Reaktorstrahl nicht mehr periodisch gepulst, sondern mit
Hilfe eines Neutronenchoppers pseudostatistisch moduliert. Während
bei der klassischen Flugzeitmethode die Zeitausnutzung des Reaktor­
strahls kleiner als 1 %ist, beträgt sie jetzt 50 %.

Es wird gezeigt, daß der statistische Neutronenchopper besonders dann
von Vorteil ist, wenn der interessierende Teil des Flugzeitspektrums
aus Spitzen besteht, deren Intensitäten größer sind als die mittlere
Intensität des Spektrums. Außerdem ist die Methode für alle Messungen
von Vorteil, bei denen der Untergrund groß ist.

Weiterhin wird ein Spektrometer für pseudostatistische Flugzeitmes­
sungen beschrieben, mit dem elastische und unelastische Neutronenstreu­
experimente durchgeführt werden. Es werden Strukturuntersuchungen an
Wismuteisenoxyd und Messungen von Phononen in Silber und Gold disku­
tiert, die mit der klassischen Flugzeitmethode aus Intensitätsgründen
nicht möglich waren.

Abstract

This paper intends to give a description of an improved time-of-flight
method for scattering experiments with slow neutrons. Instead of pulsing
the continuous reactor beam periodically, the neutrons are now pseudo­
statistically modulated by a neutron chopper. In comparison with the
classical time-of-flight method, where the time utilization of the
reactor beam is smaller than 1 %, it is now raised to 50 %.

It is shown that a statistical chopper is advantageous in those cases
where the time-of-flight spectrum consists of a number cf peaks which
have amplitudes larger than the average amplitude. The method is also
advantageous in all cases where the background is very high.

A spectrometer for pseudostatistical time-of-flight measurements was
built to be used for elastique and inelastique neutron scattering
experiments. Investigations on the structure of BiFeO~ and on phonons
in Ag and Au are described that were not feasible beföre because of
low neutron intensity.
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Einführung

Die Neutronenspektroskopie ist eine der vielversprechendsten Metho­

den, physikalische EigEnschaften der kondensierten Materie zu unter­

suchen. Diese Entwicklung wurde begünstigt durch den Bau von thermi­

schen Hochflußreaktoren und durch die Verbesserung der Meßtechniken.

Ein in der Neutronenspektroskopie sehr häufig angewandtes Meßver­

fahren ist die Flugzeitmethode. Hierbei wird die Zeit gemessen,

die ein Neutronenpuls braucht, um eine definierte Strecke zu durch­

fliegen. Für die meisten Experimente setzt sich das am Ort des

Detektors gemessene Flugzeitspektrum aus einer großen Zahl von Neu-

tronenpulsen verschiedener Geschwindigkeiten zusammen. Der zeitli-

ehe Abstand der von einer Neutronenquelle periodisch ausgesandten

Pulse, die diese Flugzeitspektren verursachen, muß deshalb groß

genug sein, um Flugzeitüberlappungen zu vermeiden, d. h. der Puls­

abstand T muß, wie in Abb. 1 angedeutet, größer sein als die zeit­

liche Ausdehnung des Flugzeitspektrums. Aus diesem Grunde muß dem

kontinuierlichen Reaktorstrahl z. B. mit Hilfe eines mechanischen

Choppers eine Pulsfolge aufgeprägt werden, die wegen der Forderung

a)

1

T
i

T Tl- a+- -.--f--~~

, I

Intensität Ihinter dem
Chopper

b)

LI
Intensität

A I iM A ~ ~
I Zeil

am Detektor
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Abb.l a) Pulsrate b) Flugzeitspektren
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nach großem Pulsabstand meistens mehr als 99 %der einfallenden

Neutronen ungenutzt läßt. Da auf der anderen Seite mit der Flug­

zeitmethode ein hohes Auflösungsvermögen verwirklicht werden kann,

suchte man mit besonderem Nachdruck nach Verbesserungen für dieses

Verfahren.

Beckurts ;-17 schlug vor, bei Flugzeitmessungen mit langsamen

Neutronen, den Reaktorstrahl nicht mehr wie bisher üblich

periodisch zu pulsen, sondern ihn mit Hilfe eines Neutronen­

choppers pseudostatistisch zu modulieren. Mit diesem Verfahren

kann die Zeitausnutzung auf 50 %gesteigert werden.

In der vorliegenden Arbeit wird diese neuartige Flugzeitmethode

beschrieben.

In Teil 1 werden das Prinzip der pseudostatistischen Methode er­

läutert und die zu erwartende Genauigkeit der Meßergebnisse unter­

sucht.

Berechnung, Auslegung und Aufbau eines pseudostatistischen Choppers

werden in Teil 2 dargestellt.

ttber ein Flugzeitspektrometer, welches den Reaktorstrahl pseudo­

statistisch moduliert, wird in Teil 3 dieser Arbeit berichtet.

Anschließend werden Eichmessungen und erste Meßergebnisse für

elastische und unelastische Neutronenstreuexperimente diskutiert.
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1. Die pseudostatistische Flugzeitmethode

1.1 Grundlagen

Das Prinzip der konventionellen Flugzeitmethode ist in Abb. 2a

wiedergegeben. Wir bezeichnen die Folge der von einer Quelle aus­

gesandten Neutronenpulse als Signalfunktion S .• Werden diese Neu-
a

tronen an einer Probe gestreut, so erhält man am Ort des Detektors

ein Flugzeitsp.ktrum Z., das in diesem Falle einfachheitshalber
~

durch nur einen Meßwert nach der Zeit t' gekennzeichnet sei. In

der Praxis wird ein Vielkanalanalysator (z. B. mit Kanalbreite ~t)

mit jedem Puls neu gestartet, so daß man sofort als Summe der

Streuereignisse das Flugzeitspektrum Zk
konv

_\....:.:, .s.e ..... U.Gl...L. v.

Kanalnummer

Kanalnummer

,,
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~
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I
I: ,

~
t'

I
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b)
Si

a)

Si

Abb. 2 Prinzip der Errechnurg des Augzeitspektrums für: a)die konventionelle Flugzeitmethode
bldie statistische Flugzeitmethode

Die Idee, die dem Verfahren zugrunde liegt, beruht darauf,

daß die Autokorrelationsfunktion ~(t) eines echt statistischen

Signals Set) (z.B. Weißes Rauschen) für alle zeitlichen Verschie­

bungen 't f. 0 einen konstanten Wert hat. Bis auf den Wert "t = 0,

für den ein deltafunktionsförmiges Maximum der Korrelation existiert,

treten also bei der Multiplikation der um beliebige Werte "t f. 0

gegeneinander verschobenen, identischen Folgen keine weiteren
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Korrelationen auf. Es gilt also

~(t) = lim
T...- j

T
S(t)·S(t+t)dt

o

t=o-- Maximum

t /.0 ~Konstante

In Abb. 2b ist ein Schema skizziert, welches sich diesen Sachver­

halt zunutze macht. Ist die Folge der Neutronenpulse S. echt
:L

statistisch, so kann für das gleiche Streuexperiment wie unter 2a

die Zählrate Zk t t ' geordnet nach den echten Flugzeiten ders a •
Neutronen, über die Kreuzkorrelation von Eingangssignal S. und

:L

Zählrate Z. gewonnen werden. Es gilt dann
:L

N
-- ~ S. Z..

:L :L+K
i

(1 )

und für k.~t = t' erhält man über diese Rechenoperation als Summe

aller Ereignisse die deltaförmige Korrelationsspitze des Flugzeit­

spektrums. Für alle k·At f. t' wird wegen der echt statistischen

Anordnung von S. und somit auch von Z. ein immer gleichgroßer An=
:L :L

teil der Ereignisse summiert werden und als konstanter Beitrag im

Flugzeitspektrum erscheinen. Allerdings müßte für ein echt

statistisches Pulsexperiment N~oo gehen, d. h. auch die

Korrelationszeit N·At würde unendlich groß.

In der Mathematik der Kombinatorik sind aber auch Folgen endlicher

Länge bekannt ;2, 37, die ein sogenanntes quasistatistisches Verhal-- -
ten kennzeichnet. Sie kommen häufig in der Informationstheorie zur

*Anwendung {4, 57 und werden dort als pseudorandome Binärfolgen oder

auch als Pseudozufallsfolgen bezeichnet. Trotz ihrer Ähnlichkeit

mit einem echt statistischen Signal bestehen zwei prinzipielle

Unterschiede:

a) Die Pseudozufallsfolge wiederholt sich spätestens nach der

Periode T = N·bt mit N = 2n_1, n ganz, während ein echt

statistischer Prozeß nicht periodisch ist.

*Näheres über Erzeugung und Zusammensetzung von Pseudozufallsfolgen
im Anhang (Teil A) dieser Arbeit.
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b) Der Ubergang von einem der Binärwerte auf den anderen und umge­

kehrt kann nicht zu jedem Zeitpunkt erfolgen, sondern nur nach

ganzzahligen Vielfachen von ~t.

3530252015105

T=Nzit

1 f1 r:: ~ ? n n rr r;;r I i, I I' 1 I \

\( \ I \ \ \I \
n,

,
"

,
J ~ L

...o
o

S(t)
2

Abb. 3 Binäre Pseudoz ufallsfolg e für N;: 31

Di~ ausgezogene Linie in Abb. 3 zeigt eine binäre Pseudozufallsfolge

S(t), deren Amplituden auf 0 und +2 normiert sind. S(t) erfüllt die

Bedingung

T

f SN(t) dt = (N+1)' .6t

o

woraus sofort folgt, daß ein pseudostatistisch moduliert~Reaktor­

strahl ca 50 %der einfallenden Neutronen enthält.

Die Autokorrelationsfunktion ~(t) wird definiert durch

rl fT\PN" ..,

T
_1 {s r ... \
- T J N\vJ

o

und erfüllt die Beziehung

= ~t (4)
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Eine sehr wichtige Eigenschaft dieser Pseudozufallsfolgen ist ihr

Autokorrelationsverlauf, welcher für N=31 in Abb. 4 wiedergegeben

wird. ~(t) hat den Funktionswert 2(N+1)/N für "t=O, T, 2T e t c , ,

nimmt in der Nachbarschaft dieser "t-Werte wie eine Dreiecksfunktion

mit der Halbwertsbreite ~t ab und hat im Zwischengebiet den

konstanten Wert (N+1)/N.

2 N+1
N

t.....
e-e-

N+1
N

I I I
1 -- I~t I1 I
I I I
I I
i .iG

I
'I

I II.. T=N'At II I
I I I1 1
I 1 II I
I I tlAt--- I
o 31 62

Abb.4 Autokorrelationsfunktion <1>(1:) der in Abb.3 gezeigten
Pseudo -ZufaUsfolge (N=31)

Die Auflösungsfunktion ~(t) des pseudostatistischen Pulsexperi­

mentes ist demnach gegeben durch

~cr) _ N+1
N

~~(t) hat die Halbwertsbreite ~t und wegen der gewählten Normie­

rung von Set) die maximale Amplitude 1 + ~. Der obere Index R

soll angeben, daß die Signalfunktion sich aus rechteckigen Pulsen

zusammensetzt.



-7-

1.2 Bestimmung der gesuchten Flugzeitverteilung

Die pseudostatistische Modulation des NeutronenstrahIs kann mit

Hilfe einer sich drehenden Scheibe erreicht werden ;-67. Ist die

Rotationsachse parallel zum Reaktorstrahl und das Scheibenmaterial

transparent für Neutronen, so muß auf ihr entsprechend Abb. 5 ein

pseudostatistisch angeordnetes Absorptionsmuster angebracht werden.

Neutronenab­
sorber(Gcl203)

Neutronenschlitze
~~~

Abb. 5 Neutronen -Chopper mit zwei Pseudoz ufaUsfolgen(N =2"-1 =127 )

~ie Breiten der Absorberplättchen bzw. Neutronenschlitze sind ganz­

zahlige Vielfache von r,W·At.

Dieser Chopper hat somit für einen unendlich schmalen Neutronen­

strahl die Transmission

(6 )

wobei I die Intensität des kontinuierlichen StrahIs ist und R
o

wieder angibt, daß es sich um rechteckige P~lse handelt.

In der tatsächlichen experimentellen Anordnung hat der Neutronen­

strahl jedoch die Breite r.UJ.4t, und in diesem Fall muß S:(t) in

GI. (6) ersetzt werden durch eine trapezförmige Funktion

S~r(t), wie sie in Abb. 3 durch die unterbr0chene Linie dargestellt

ist. Die Beziehungen (2) bis (6) haben aber weiterhin Gültigkeit.
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Wenn der pseudostatistisch modulierte Neutronenstrahl auf eine

Streuprobe fällt, deren Streueigenschaften für eine feste Streu­

richtung durch die Flugzeitverteilung F(s) beschrieben werden

kann, wobei F(s) bis auf einen konstanten Faktor das Produkt aus

einfallender Intensität und Streuwahrscheinlichkeit ist, dann

gilt für die Zahl der Neutronen, die am Flugzeitdetektor im Zeit­

element dt ankommen:

T

Z(t) dt = ~.j! F(s) SN(t-s) ds dt + U' dt

o

Hier ~ U'ein zeitunabhängiger Untergrund ist. Zur Bestimmung von

F(s) wird die Kreuzkorrelation von Set) mit Z(t) gebildet:

'1'

\VN(T) = ~JSN(t) ZN(t+T) dt

o

Mit (7) wird aus (8)

(8 )

tV
N

ce)
T T

=2~ Jf
o 0

F(s) Set) S(t+~-s) ds dt

T

U'f+-T Set) dt

und nach Einsetzen von (2), (3) und (5) gilt

\i.iN('t)

T
1 f

= 2)
o

F(s) q>rc-s} ds

T

+ ~ N~1 f
o

N+1F(s) ds + ­ N
U' .

Die Kreuzkorrelation \VN(~) setzt sich also aus 3 Beiträgen zusam­

men. In enger Analogie zum konventionellen Flugzeitexperiment be­

steht der erste Beitrag aus einer Faltung der Auflösungsfunktion
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mit der Flugzeitverteilung und der letzte Beitrag wird durch einen

zeitunabhängigen Untergrund verursacht. Der verbleibende Term ist eine

spezifische Eigenschaft der Korrelationsmethode und kann als eine

Art zusätzlichen Untergrundes betrachtet werden, der nur von der

Größe der gesamten Flugzeitverteilung abhängt und als konstanter

Beitrag über das ganze Spektrum verteilt ist. Da dieser Beitrag aus

gemessenen Ereignissen besteht, ist er natürlich auch mit statisti­

schen Schwankungen behaftet.

Zur Messung von Z(t) wird ein Vielkanalzeitanalysator benutzt. Die

Kanalbreite 61 wird so gewählt, daß ein ganzzahliges Vielfaches

m·~l gleich der Elementarbreite ~t von Set) ist. Kennzeichnen

wir die Werte sC't)"L\l , Z(t)-61 ,\V(1).6't , u'L\'t und I_('t)L\'t
u

im k-ten Kanal durch den Index k, dann können wir für Gl. (8) auch

schreiben

.. 1 mN
iiJ = -N ~ S. Z - k'Tk m _ ~ ~+

~

(10 )

Verändert sich die Flugzeitverteilung F nur langsam gegenüber der

Auflösungsfunktion~ , so kann F in Gl. (9) vor das Integral ge­

zogen werden und mit Gl. (5) gilt:

(11 )

wobei für Uk = U geschrieben wurde, da der Untergrund von k unab-

hängig sein soll und F = ~N 1i' ist.
- tot I-i

Für eine konventionelle Flugzeitmessung mit Neutronenpulsen der

Breite At und dem Abstand T gilt hingegen:

(12)
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Das über -die Kreuzkorrelationsfunktion gewonnene Flugzeitspektrum

Zkstat ergibt sich aus GI. (11a) und ist für m=1 in Abb. 6 darge­

stellt. Die Flugzeitverteilung setzt sich in diesem Fall aus 3

Spitzen Fk1 2 3 zusammen, zu deren Amplituden ein "theoretischer, ,
Untergrund" Ft ot und ein Untergrundsterm 2 U addiert werden muß.

Fk;--J
Fk2 Flol

11<3

2U

(11a)

Abb.6 Errechnung des pseudostatistischen Flugzeitspektrums

1.3 Fehlerberechnung für konventionelle und pseudostatistische

Flugzeitmethode

Für das konventionelle Flugzeitspektrum errechnet sich über GI. (12)

der relative Fehler in Kanal k zu

Mit GI. (12) ergibt sich außerdem für die Gesamtzählrate eines

konventionellen Streuexperiments

Ztotkonv
= Ft ot + Ut ot

(14 )

Für das pseudostatistische Streuexperiment gilt bei gleichlanger

Meßzeit wie gleicher Zykluslänge

Z
totstat

,

da der pseudostatistische Chopper N;1 mal solange wie der konven­

tionelle geöffnet ist.
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Mit (13) ergibt sich aus (11) für m=1

~E Zi k (S. -1) - U. k (S. -1 )1
. + 1 1+ 1
1

(16)

und mit (S.-1) = S~ wird der absolute Fehler
1 1

bzw. zu

~
~ ~ 1/2

!::J.Fk = N
21

8:
2

(Ztoi: + Ut ot)• + ~... -

wobei gilt:

1 N (S._1)2= N ~ :1
i

(18 )

Aus (18) folgt, daß bei der pseudostatistischen Methode der statisti­

sche Fehler für alle Kanäle gleichgroß ist und nur durch die Gesamt­

heit aller gezählten Ereignisse bestimmt wird. Aus GI. (18) folgt

weiter, daß im Gegensatz zum konventionellen Experiment bei gleich­

langer Meßzeit der absolute Fehler der pseudostatistischen Flug­

zeitmethode unabhängig von der Periodenlänge ist. Dieser Sachver­

halt war zu erwarten, üa sich für verschiedene N (z. B. 127 oder

255) die Zeitausnutzung nicht ändert.

Setzt man GI. (15) in (18) ein, so ergibt sich:



-12-

bzw. für N » 1

Wenn Set) eine Folge von Rechteckimpulsen ist,

die mit einem Chopper erzeugte Trapezfolge gilt

S*. 2 2 ( 1)~ = 3 siehe .5.

1. Für

1.3.1 ~!~~!!!~~_~!~_~=!~=~_~=~!!~!~~=~_~~!~_~!~_~!!~~!!!~_!=~!!~

Es ist vorteilhaft die pseudostatistische Flugzeitmethode anzu­

wenden, wenn gilt:

< 1 (20)

Werden (19a) und (13) in diese Beziehung eingesetzt, so lautet für

eine Folge von Rechteckimpulsen und N »1 die Bedingung:

worin
1 N

F = N I: F.
i ~

F
k

> 2 F - 2 U

ist.

, (21 )

Die Bedeutung der Bed , (21) ist in dem Diagramm der Abb, 7 ver­

anschaulicht, in dem die auf F bezogenen Werte von Fk und U als

Variablen benutzt werden. Für ein Meßproblem, das durch einen

Punkt oberhalb der in das Diagramm eingetragenen Geraden charak­

terisiert wird, ist die statistische Methode der konventionelien
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überlegen, unterhalb der Geraden ist es umgekehrt.

1Ll..­Ll..""

2

konv.
Flugzeilme­
thode

peeudostct.
Flugzeit­
methode

U/F'
O+-----~-1-~-~

o
Abb.7 Vergleich von korwen tioneller und

pseudostctistischer Flugzeilmethode

Um eine Aussage über die Größe des Vorteils der pseudoatatistischen

Flugzeitmethode für spezielle Meßprobleme zu bekommen, wird ein

Meßzeitgewinn G definiert:

(22)

Mit GI. (13) und (19a) gilt dann für eine Folge von Rechteckimpulsen
und N'>;> 1

F
k 2E

N+1 -+

G
F

(23)=
2 N + 4E

Hier ist E= U/F ein Term, der den Untergrund an der Größe des

gemittelten Flugzeitspektrums mißt.
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In Abb. 8 ist die Bedeutung der Gleichung (23) für die Zykluslänge

N=127 dargestellt, wobei das Verhältnis Fk/F nur bis 22 eingetragen

wurde.

Bei nur einer schmalen Linie in der Flugzeitverteilung wird Fk/F~N.

Bei einem sehr kleinen Untergrund bedeutet dies, daß der Zeitgewinn

G~ ~ ist, wie aus GI. (43) hervorgeht.

35

t-------- -.!!.»N---
F

30

G

1"

10

5

0.125

10 14

u »->
.....·30
F

/
U /-
--10
~ /<'l9i11 für
1!"-4 /;-J alle N

-1 --

#-0

18 22 .2.
--- F

Abb. g Meßzeitgewinn G für N=127

Für sehr große Werte von U/F wird der Zeitgewinn G~ ~ unabhängig

von der Spektrumsform.

Dieser Vergleich der beiden Systeme (wie auch der in 1.3.1) be­

rücksichtigt nicht, daß der relative Fehler der pseudostatistischen

Flugzeitmethode bei einer Folge von trapezförmigen Pulsen wegen S:2
a

noch um den Faktor~2/3Iverkleinertwird. Abb. 7 und Abb. 8 werden

aber trotzdem weiterhin Gültigkeit haben, da dieser Vorteil durch

eine etwas schlechtere Zeitauflösung des pseudostatistischen Ex­

periments gerade kompensiert wird (siehe Kapitel 1.4).
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1.4 Die Zeitauflösung

Für Messungen von Spektren mit schmalen Linien ist die für Gl. (11)

gemachte Annahme, daß die Flugzeitverteilung F(t) gegenüber der

Auflösungsfunktion~(t) langsam veränderlich ist, nicht gerechtfer­

tigt. ~(t) muß berücksichtigt werden und kann entsprechend den

Gl. (3) und (5) berechnet werden.

Für eine Folge von Rechteckimpulsen s:et) ist es einfach zu zeigen,

daß die Auflösungsfunktion durch eine Dreiecksverteilung dargestellt

wird und sie ergibt sich für die Normierung 6t = 1 zu

(24)

= 0

für

für Itl ~ 1

Etwas schwieriger ist es,einen analytischen Ausdruck für die Auf­

lösungsfunktion ~~r(t) einer Trapezfolge abzuleiten. Mit Gl. (3)

und (5) kann geschrieben werden

T

q>~ret) = ~ f Siret) siret+t) dt _ N;1 •

o

Im Anhang (Teil B) wird gezeigt, wie für verschiedene Bereiche von!

das Integral in Gl. (25) berechnet werden kann. Für die Normierung ~t=1

lautet das Resultat:
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fürl'tls. 1 (25a)

für 1 ~ 11:1 S 2 (25b)

für tt\~ 2 (25c)

Die Auflösungsfunktion q>~r(1:) setzt sich aus Teilstücken

kubischer Parabeln zusammen.

2M

Ij)(t) konv. bzw.

Ij)CXl(t) slat.-Rechteck

o-Lil
o--+-=---{-----,----+--..::::-..,...---­
-261

1
"3

Abb. 9 Vergleich der theoretischen Zeitauflösungsfunk­
tion für konventionelle und pseudostatistische
Pulsfolgen

TrIn Abb.9 ist der Verlauf von \1>(1:) dargestellt und wird verglichen

mit der theoretischen Auflösungsfunktion eines konventionellen Puls­

experimentes bzw. der Auflösungsfunktion einer Folge von Recht­

eckimpulsen.

Das Maximum von ~~CC) hat den Wert 2/3. Die Halbwertsbreite ~tstat

ergibt sich für ~;;(1:) = 31 aus GI. (25a) zu ~t t t = 1,4446 ~tk •s a onv
Wie aus den ersten Ableitungen von GI. (25a) und (25b) hervorgeht,

hat die Auflösungsfunktion an den Bereichsgrenzen 1l:1~ At S 1 für
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beide Gleichungen dieselbe Steigung, nämlich .:!:. ~ , a, h. 'P~r ("t)

ist im Bereich von -2At bis + 2At stetig differenzierbar.. Auch an

der Bereichsgrenze 11: 1= 2~t hat sie keinen Knick, sondern eine

horizontale Tangente sowohl für Gl. (25b) wie (25c). Der Wendepunkt

der Funktion liegt bei 11:1= ~ At.

Um gleichgute Zeitauflösung wie im konventionellen Fall zu bekommen,

muß die Einheitsschrittweite des pseudostatistischen Choppers um den

Faktor 1,4446 verkleinert werden, was den unter 1.3.2 erwähnten Vor­

teil des kleineren statistischen Fehlers für Trapezfolgen fast exakt

kompensiert.

1.5 ~~~~~~~~~_~~~_~~~~~~~~~~~~~~~~_~_~~~~~_~~~~~~~~~~~~~~~__~~

Die Kanalbreite A1: des Vielkanalzeitanalysators wird so gewählt,

daß m.At ein ganzzanliges Vielfaches der Elementarbreite At von

Set) ist. GI. (16) schreibt sich dann in der Form

2

m(N+1)

mN
E
i

(s .-1) (Z(m). k - U(m). k)
~ ~+ ~+

(16a)

Da der Summenwert für alle m gleichgroß bleibt, gilt F(m)k - 11m.

Für den absoluten Fehler gilt mit GI. (18)

(18aJrS*2 {zl i "tot

2

m(N+1)
ÄF(m)k =---

was bedeutet, daß auch 8F(m)k ,..,1/m ist.

Beim pseudostatistischen Pulsexperiment ist also der relative Fehler

AFk/Fk unabhängig von der Größe m, allerdings sind im Falle m'::::" 1

die Fehler in benachbarten Kanälen nicht unabhängig voneinander.
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Da sich die statistischen Schwankungen benachbarter Kanäle im Mittel

um nicht mehr als den Bruchteil 1/m von m=1 unterscheiden, ergibt

sich für das Flugzeitspektrum F(t) bei großen m ein recht ge­

glätteter Verlauf. Die Korrelation der statistischen Fehler von

benachbarten Kanälen geht endgültig nach 2 m Kanälen verloren.

Um eine sinnvolle Größe m zu ermitteln, wurden mit einem Computer

Experimente simuliert ;-77, aus denen hervorging, daß bereits für

m=4 die Abweichungen von der eingegebenen dreiec~n Flugzeitver­

teilung nach Ausführung der Kreuzkorrelation kleiner als 1 %waren.

Für m=1 sind die Abweichungen jedoch beträchtlich. Im Diagramm von

Abb. 10 ist außerdem ein mit dem Computer simuliertes Experiment

wiedergegeben, welches den Einfluß von hohem Untergrund auf die

Meßergebnisse untersucht. Bei 252 Kanälen des Zeitanalysators

(N=63, m=4) wurde im Mittel eine Zählrate von 400/Kanal eingegeben.

I.
12

jCl+"lilF(t)

e)

«l
AI1. stat.

4/3F I

o . '..'

.

j"'.l'"''
"

120
b)

:0',

~fic konv. _ • • Afic stal.

I " -, . '. .)....... ..._.... . : <: 0. f

--"'''''''-~-_:-'''''-''''----~-,---..:.-----.f=

Untergrund zW ..
20 40 60 80 1 0 1 0 140

Kanalnummer-

Abb.10 Simulation eines pseudostatistischen Streu­
experiments auf dem Computer
a) ohne Untergrund b) mit Untergrund

Die ausgezogene Linie in (10a) gibt F(t) für ideale Auflösung wieder,

die Punkte sind das Ergebnis der simulierten Messung.
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Abb. (10b) zeigt das Ergebnis, wenn pro Kanal ein Untergrund von

800 angenommen wird. Trotz des hohen Untergrundes wird die Flug­

zeitverteilung gut wiedergegeben. Der V~il der pseudostatisti­

schen Flugzeitmethode bei hohem Untergrund zeigt sich deutlich am

Größenunterschied des statistischen Fehlers beider Methoden bei

gleicher Meßzeit.

2. Berechnung, Auslegung und Aufbau des pseudostatistischen Choppers

2.1 Der Rotor

Das Prinzip für den Aufbau einer Chopper-Scheibe, die den Neutronen­

strahl pseudostatistisch moduliert, ist in 1.2 (Abb. 5) bereits an­

gegeben. Folgende Bedingungen legen das Konzept der Konstruktion fest.

a) Da maximale Umfangsgeschwindigkeit erreicht werden soll, muß

a) die Scheibenform optimal gewählt werden und ß) das Verhältnis

der Zugfestigkeit ~ zum spezifischen Gewichtg so groß wie mög­

lich sein, da die lImfangsgeschWindigkeit v.-« ~C1/!?' ist.

b) Es ist nicht vorteilhaft,die Scheibe aus neutronenabsorbierendem

Material aufzubauen (es sei denn, Pkt. a) ß) sei extrem günstig),

da sie durch das Einfräsen der großen Anzahl von Schlitzen zu

sehr in ihrer Festigkeit geschwächt würde.

Es ist günstiger ein Trägermaterial mit geringer Absorption für

langsame Neutronen und hohen a/~ zu verwenden.

c) Entsprechend der Anordnung von Nullen und Zweien in einer Pseudo­

zufallsfolge müssen Absorberplättchen angebracht werden. Da ein

Loch an irgend einer beliebigen Stelle der Scheibe dazu führen kann,

daß die Spannungen unter Belastung auf den doppelten Wert steigen

können, dürfen die Absorberplättchen nicht verschraubt oder ver­

nietet werden. Als zweckmäßigste Lösung ergab sich, die Plättchen

aufzukleben.
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d) Bei der pseudostatistischen Flugzeitmethode sind die Anforderungen

an die Konstanz der Drehzahl sehr hoch. Pro Umdrehung sollten die

Schwankungen kleiner 0,1 %0 sein. Eine so gute Drehzahlkonstanz

ist nur mit Hilfe von quarzgesteuerten Hysteresis-Synchron-Motoren

zu erreichen, deren Antriebsleistung leider nur relativ klein ist.

Die Punkte a) und b) lassen praktisch nur noch Aluminium- und Magne­

sium-Legierungen (u. U. Titan) gebrauchbar erscheinen. Als Scheiben­

profil kommt nur die uScheibe gleicher Festigkeit" infrage, auf die

unter 2.1.2 noch eingegangen wird.

Wegen Punkt c) ist es vorteilhaft, den Scheibendurchmesser so groß wie

möglich zu wählen, um die Sicherheit der Klebeverbindung zu erhöhen,

denn für die angestrebte hohe Umfangsgeschwindigkeit gilt v=r.W ,

wohingegen die Zugkraft P, die an einem Absorberplättchen angreift,

proportional zu r eW
2 ist. Außerdem können auf größeren Scheiben

längere Pseudozufallsfolgen untergebracht werden.

Wegen der unter Punkt d) erwähnten geringen Motorleistung ist diese

Folgerung nur beschränkt technisch verwirklichbar.

2.1.2 !!~!!~~!!~_~~~_~~2!!!_~!~_~~2Ef!~!=~!!~!

Die aus dem Turbinenbau bekannte "Scheibe gleicher Festigkeit" L.87
erfüllt die gestellten Anforderungen am besten. Das Profil einer sol­

chen Scheibe ist in Abb. 11 wiedergegeben. Im Zentrum ist sie am

stärksten (si) und verjüngt sich nach außen (sa).

Y"r-f_x J+"'03~
~ R=26cmm-,-------

Abb.11 Profit für Scheibe gleicher Festigkeit(or=o,=o)
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Ausgehend vom Hook'schen Gesetz und dem Spannungszustand eines

herausgegriffenen Scheibenelements kann das Profil einer solchen

Scheibe mit Hilfe der Elastizitätstheorie exakt abgeleitet wer-

den. Unter der Annahme, daß

Tangentialspannung at ist,

Scheibe an der Stelle x

die Radialspannung a gleich der
r

ergibt sich für die Dicke s der

gur
- "2"Cr •

2x

(26)

Dieser Verlauf wurde bei der Herstellung der Scheibe durch Geraden­

stücke angenähert.

Abb. 12 zeigt die Uberlegenheit dieses Typs gegenüber einer Scheibe

gleicher Dicke. Wird für x2 in GI. (26) R
2

eingesetzt und
.2 2 2ur.R zu v R zusammengefaßt, dann ergibt sich für die Umfangsge-

schwindigkeit (s(R) = s ):a

Si
2 In

s
a

Von den kommerziell erhältlichen Materialien wal AIMg5 das günstigste.

In Abb. 12 ist für eine Chopperscheibe aus diesem Material mit dem

Radius 26 cm, s = 0,3 cm und einem Sicherheitsfaktor von 1,2 nacha
GI. (27) die Umfangsgeschwindigkeit als Funktion der Scheibenstärke

im Zentrum aufgetragen.

~
E

L..J 200
>er. ~seUdos tatist lscher

I Chopper

"'--Scheibe gleicher
Festigk eit -"a=3mm.

Scheibe mit konstanter
Dicke.

O.L..-_---I-l~---l- ___+__-I-----
2 4 6 8 10 ~i lcrril ---

Abb.12 Umfangsgeschwirdigkeit VR als Funktion der Zentrumsabmessung von Scheiben mit

d=52cm, <3o.2=1800kpl cm2 und einem Sicherheitsfaktor von 1,2.
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Da das Scheibengewicht die erforderliche Antriebsleistung und den Lager­

aufwand bestimmt, wurde als Kompromiß s. = 2,2 cm gewählt. Bei diesen
~

Abmessungen wiegt die Scheibe ca 5,5 kg und kann eine Umfangsgeschwindig-

keit von 420 m/sec erreichen. Die unter diesen Gesichtspunkten gebaute

Scheibe wurde später bis zu Geschwindigkeiten von 450 m/sec getestet.

2.1.3 ~:~~~:~~~~~_~~~_~~~~~~~~~_~:~_~~~~~~=~E~~~~~~=~

Auch für das Absorbermaterial gilt, daß die zulässige Umfangsgeschwin­

digkeit v- d/~ ist (d = Zugfestigkeit, ~= spez. Gewicht). Wegen zu

kleiner Zugfestigkeit ist Kadmium, das wegen der starken Absorption für

langsame Neutronen ein ideales Material wäre, für diesen Choppertyp

nicht geeignet.

Um einen Faktor 4 höhere Werte für die Umfangsgeschwindigkeit können

mit einem Absorber erreicht werden, der aus einem Gemisch von

Gadoliniumoxyd und Lekuthem X20 (einem Diepoxyharz mit Härter und Be­

schleuniger der Firma Bayer - Leverkusen) besteht. Bis zu Neutronen­

energien von 50 meV ist die Transmission des Absorberplättchens etwas

geringer als die von metallischem Kadmium gleicher Schichtdicke. Am

Kristallspektrometer des FR2 wurde die Transmission für verschieden

dicke Plättchen gemessen. Für eine 1 mm starke Absorberschicht erga­

ben sich folgende Transmissionswerte Tr für Neutronen der Energie E:

E(meV)

Tr (%)

50

0,1

80

0,2

100

1,0

150

5,0

200

25,0

Bei der Herstellung des Absorbers müssen folgende Punkte beachtet

werden:

a) Das Gemisch soll einen hohen Anteil von Gd
203

enthalten, wobei

die Bildung von Luftbläschen vermieden werden muß. Das kann nur

erreicht werden, wenn die beiden Gießharzkomponenten getrennt
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erwärmt (bis dünnflüssig) werden und dann unter Vakuum das

Gd
203

Pulver beigemischt wird. Aus den Dampfdruckkurven der Kompo­

nenten ist zu entnehmen, bei welchen Gießharzen das möglich ist.

Um das leicht hygroskopische Gd203
von Feuchtigkeit zu befreien,

sollte es vorher noch für einige Minuten auf über 1000C erwärmt

werden.

b) Die Zugfestigkeit des Epoxyharzes soll auf keinen Fall durch das

Einmischen von Gd203
geschwächt werden. Deshalb ist es notwendig,

ein Gießharz auszuwählen, das wegen der Verkettung seiner Moleküle

beim Aushärten Fremdkörper einschließen kann, ohne an Festigkeit

zu verlieren. Für Korngrößen von einigen /u sind dies Harze mit

starker Kohäsion, deren Volumen beim Härtevorgang abnimmt.

c) Zum Aufkleben der Plättchen sollte im Gegensatz dazu die Adhäsion

der stärkere Effekt sein. Ein guter Epoxykleber durchläuft stets

während des Klebevorgangs eine dünnflüssige Phase, um in die

Poren eindringen zu können. Die starke Haftung wird durch eine

leichte Volumensvergrößerung während des Erhärtens bedingt.

Um Auswuchtprobleme zu verringern, sind auf der Chopperscheibe zwei

identische Folgen hintereinander angebracht worden. Zunächst wurden

mit großer Präzision zwei Pseudozufallsfolgen von je 127 Grundeinhei­

ten auf einer Seite der Scheibe eingefräst (Abb. 13). Bei einem Durch­

messer der Scheibe von 51 cm ergibt das eine Breite von 0,63 cm

für die schmalste Einheit. Die so entstandenen Mulden sind 4,5 cm

hoch, am äußeren Rand 0,05 cm tief und am inneren Radius 0,2 cm

tief.

Nachdem die gewünschte Porengröße eingeätzt war, wurden diese Mulden

mit einer neu entwickelten Aralditklebepaste (X183/2379, Firma Ciba)

bestrichen, um anschließend die zusammengebrachten Gd203-E
poxyharz­

komponenten einzugießen. Die zähe Klebepaste behält ihre Tixotropie

bis etwa 1000C bei, vorher aber härtet das Absorbergemisch aus. So

kann durch langsame Temperatursteigerung zunächst der Absorber ver­

festigt werden und sofort anschließend angeklebt werden. Dies alles

geschieht im Vakuum,um eingeschlossene Luftblasen zu entfernen.
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Abb, 13 Der pseudostatistische Chopper

Während des Klebevorgangs wurde die Temperatur bis auf 1500C er­

höht. Wegen des größeren Wärmeausdehnungskoeffizienten von AlMg5

stehen die Plättchen nach dem Abkühlen unter Vor spannung , was später

den Vorteil hat, daß die Klebeverbindungen beim Erreichen von 2/3

der Scheibennenndrehzahl vollkommen entlastet sind und erst an­

schließend wieder belastet werden.

Nach dem Härte-Klebe-Prozeß wurde die Scheibe auf einer Drehbank

überarbeitet, um wieder ihr ursprüngliches Profil zu erhalten.

2.2 Lagerung und Schmierung des pseudostatistischen Choppers

Der für die hohe Drehzahlkonstanz notwendige Antrieb der Scheibe

durch einen Hysteresis-Synchron-Motor legt weitgehend die Randbe­

dingungen für die Konstruktion der Lagerung fest.
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Wegen der geringen verfügbaren Antriebsleistung muß die Scheibe in

einem evakuierten Gehäuse laufen, um die Luftreibung auszuschalten.

Außerdem sollte der Wellendurchmesser der Scheibe so klein wie

möglich dimensioniert werden, da die Lagerverlustleistung nicht

nur von der statischen und dynamischen Belastung abhängt, sondern

auch stark vom mittleren Lagerdurchmesser, der mit der dritten

Potenz eingeht ~27. Dies hat zur Folge, daß die Lager so dicht

wie möglich an die Scheibe herangesetzt werden müssen.

Bei den bisher üblichen Konstruktionen liefen hochtourige Chopper­

scheiben zwar im Vakuum, aber die Lager wurden nach außen gesetzt

und in der Gehäusewand untergebracht. Zwischen Lager und Scheibe

mußten noch Simmerring-Dichtungen Platz finden. Die relativ großen

Reibungsverluste, bedingt durch die Dichtungen und Lager auf e1ner

wegen ihrer großen Länge stärker zu dimensionierenden Welle, las­

sen dieses Prinzip für einen Antrieb mit Hysteresis-Synchron-Motor

bei hohen Drehzahlen unbrauchbar erscheinen.

Eine Lagerung im Vakuum wird vor allem durch das Schmierproblem er­

schwert. Hochtourige Scheiben dürfen nur wenige jU Lagerspiel haben,

sonst wird selbst nach gutem Auswuchten die Lagerbelastung zu groß

und damit die Lagerlebensdauer zu klein. Wird aber das übliche Lager­

spiel derart stark reduziert (etwa um den Faktor 8), so können

schon bei relativ kleinen Temperaturunterschieden von Außen- und

Innenring die Lager zerstört werden. Außerhalb des Vakuums konnte

dieser Erwärmung durch einen kühlenden (und schmierenden) ÖI-Luft­

Strahl entgegengewirkt werden.

Für den pseudostatistischen Chopper mußte eine Lagerung + Schmierung

entwickelt werden, die auch im Va~uum bei geringem Lagerspiel hohe

Lagerlebensdauer ermöglicht.

2.2.1 ~E~~!!~~~~_~~~~~~~~_~~_~~~~~

In Abb. 14 wird ein verkleinerter Schnitt durch die Lagerung des

pseudostatistischen Choppers wiedergegeben. Um die Scheibe nicht zu

schwächen, wurde sie zusammen mit der Welle aus einem Stück ge­

dreht. Wegen der Kerbwirkungen wurde der übergang von der Welle auf
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die Scheibe radius~drmig ausgedreht. Die Festigkeit der Welle, ihre

Durchbiegung, wie die Größe der Kerbwirkung, wurden mit Hilfe der

gängigen Formeln aus Hütte I /127 bestimmt und über die zulässige

Vergleichsspannung nach Bach /107 geprüft. Bei einem Gewicht der

Chopperscheibe

spannungsfreier
Ring

flexible
Kupplung

--"+~ 1-*III~l--E:i--l~ Motor
Lagerbock

Druckfeder
Dichtung ~
Ultra- Präzisions
lager

Ölreservoir für
Dämpfungsring

Abb.14 Lagerung (Ausschnitt aus Abb.( 15 ), M 1: 2 }

Scheibe von 5,5 kp ergab sich für W= 1500 sec-
1

und einer nach dem Aus­

wuchten verbleibenden Exzentrizität des Schwerpunktes von 4 jU eine

radiale Lagerbelastung von ca 20 kp.

Die für diese Konstruktion benutzten Ultra-Präzisionslager (Firma

Müller - Nürnberg) können nicht nur radial, sondern in einer Rich­

tung auch axial belastet werden. Sitzen beide Lagerinnenringe, un­

verschiebbar auf der Welle fest,und wird einer der Außenringe im

Lagerbock festgehalte~, so kann der zweite Außenring über Feder­

elemente mit einer Kraft von 10 kp nach außen gezogen werden.

Wegen der leicht konischen Kugel-Lauffläche des Außenrings wird

damit auch bei einer Wärmeausdehnung der Welle der spielfreie

Sitz der Scheibe garantiert.
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Wie aus Abb. 14 zu erkennen ist, geschieht dies über eine Hülse,

die auf einem Ölfilm gleitet, der durch zwei Dichtungsringe be­

grenzt wird. Dieser Ölfilm ist ca 12/u dick und wird über eine

dünne Bohrung (siehe Abb. 15) aus einem Ölreservoir gespeist.

{Wie sich anhand eines aus Plexiglas hergestellten Modellszeigte,

müssen die bei der Evakuierung des Gehäuses auftretenden Gasbläschen

unbedingt abgeführt und durch Öl ersetzt werden).Wegen der In­

kompressibilität der Flüssigkeit wirkt dieser Dämpfungsring auf

kurze harte Erschütterungen (z. B. in kritischen Drehzahlbereichen)

wie eine feste Verbindung, wohingegen er bei Ausdehnungsunter­

schieden ein langsames Gleiten der Hülse erlaubt und somit die

Lagerung bei verschiedenen Temperaturen spielfrei hält.

Für diese Anordnung wurde die theoretische Lagerlebensdauer nach

/117 bestimmt und ergab sich zu ca 12.000 Stunden. Tatsächlich ist

der pseudostatistische Chopper auch schon über ein Jahr erfolgreich

in Betrieb.

Sollte es trotzdem zu einer plötzlichen Zerstörung eines der Lager

kommen, so frißt sich nach leichtem Verbiegen der Welle ein an der

Scheibe angedrehter Ring (s. Abb. 14) am Lagerbock fest und soll

so eine Zerstörung der restlichen Apparatur verhindern. In diesen

spannungsfreien Ring können außerdem zur statischen und dynamischen

Auswuchtung Löcher gebohrt werden, ohne damit die Festigkeit der

Scheibe zu schwächen.

Durch das Verlegen der Lager ins Vakuum, kann das Gehäuse als

leichte und auch billige Konstruktion ausgelegt werden. Lagerung in der

Gehäusewand bedingten bisher wegen der Verformung durch die 3 bis 4 to

große Belastung der Seitenwände, schwere gegossene Bauteile.

Abb. 15 zeigt den pseudostatistischen Chopper und Gehäuse im Schnitt.

In das Eisengehäuse wurden auf beiden Seiten 2x6 cm große Fenster ~die

Neutronen gefräst, welche zunächst mit 0,02 cm starken Aluminium­

folien wieder verschlossen wurden. Anschließend wUrdßnach sorg­

fältiger Justierung eine 0,2 cm starke Kadmiumblende aufgeklebt,

die exakt die Breite und Höhe eines Einheitsschritts des Choppers

wiedergibt und mit der Schlitzanordnung der Scheibe im Innern des

Gehäuses korrespondieren muß.
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Bei hohen Drehzahlen hängt die Lebensdauer der Lager entscheidend

von ihrer Schmierung ab. Fettpackungen, Ölbäder oder auch zu rasche

Ölzufuhr führen in diesem Fall zu einer zu starken Wärmebildung

und beeinflussen außerdem die Drehzahlkonstanz der Scheibe erheb­

lich. Untersuchungen von Müller /127 ergaben, daß bei Belastungen

und Drehzahlen, die denen des pseudostatistischen Choppers in etwa

entsprechen, 1 - 2 cm3 eines guten Silikonöles pro Tag vollauf ge­

nügen, wenn sie nur kontinuierlich zugeführt werden können. Ein

neuentwickeltes Hochvakuums-Silikonöl (Unisilicon TK 05/8) der

Firma Klüber mit guten Schmiereigenschaften, außerdem dünnflüssig

und trotzdem mit relativ niedrigem Dampfdruck hat die gewünschten

Eigenschaften.

In Abb. 15 ist ein Ölzufuhrmechanismus skizziert, der pro Tag

1 - 2 cm3 Öl kontinuierlich zu den Lagern befördert. Von außen

durch einen kleinen Elektromotor angetrieben, bewegt sich ein mit

Dichtlippe versehener Kolben in einem Plexiglaszylinder langsam

und kontinuierlich nach oben (0,03 cm pro Tag). Nach 133 Tagen hat

der Kolben den 4 cm langen Hub zurückgelegt und der Öler muß neu

gefüllt werden. Das benutzte Öl wird in Taschen aufgefangen und

kann mehrere Male verwendet werden.

2.3 Antrieb und Elektronik

Der drei Phasen-Hysteresis-Synchron-Motor (Elinco G 1148) wurde

außerhalb des evakuierten Gehäuses aufgebaut, um Schmierungs-

und W.ärmeabfuhrprobleme zu umgehen. Eine 0,4 cm dicke Welle ver­

bindet über eine flexible, vierachsige Teflon-Kupplung die Chopper­

scheibe mit dem Motor.

Als Dichtung wird ein Simme~ingbenutzt, der durch einen Tropföler

geschmiert wird. Wie in Abb. 15 zu sehen ist, wurde der Simmerring

in eine Stahlplatte eingepreßt, die ihrerseits über Gleitbolzen mit

dem Lagerblock verbunden ist und an der Gehäusewand lediglich durch

den Druckunterschied auf eine verformbare Dichtung ge preßt wird.
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Verzieht sich nun das Gehäuse beim Evakuieren, so behält der

Simmer.clng seine Zentrierung gegenüber der Chopperscheibe bei, in

dem die Platte, gehalten durch die Gleitbolzen, auf der weichen

Dichtung rutscht.

Die zunäqhst benutzte SolIdrehzahl folgt wegen Ät = 32 JUS aus

tu= 12lf.Ät zu 7382 Umdrehungen pro Minute. Wie im Blockschaltbild

der Abb. 16 dargestellt, wird der 3 Phasenverstärker beim Hoch­

fahren zunächst von einem RC-Generator angesteuert. Nach dem Er­

reichen der gewünschten Drehzahl wird auf einen Quarzoscillator

mit fester Frequenz umgeschaltet. Dieses Antriebssystem ermöglicht

eine Drehzahlkonstanz, die pro Umdrehung besser als 0,01 %0 ist. Die

Langzeitschwankungen smd nicht größer als 0,1 %0.

Trigger
11 IReaktcr-

I Ittrahl

11:::r----+---....

Detektor

~
Probe~~_---""OOF:":":"=-=-------_..-/

Abb.16 Schaltbild

An der Lagerhalterung sind elektronische Temperaturschalter ange­

bracht, die bei Lagertemperaturen größer als 80 0 c den Chopper ab­

schalten. Dieser Fall könnte z. B. bei vorzeitiger Abnutzung

der Kugellager oder Versagen des Ölers eintreten.

Wie oben erwähn~ wurden der Chopperscheibe zwei identische Pseudo­

zufallsfolgen aufgeprägt. In Abschnitt 1.5 wurde außerdem gezeigt,
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daß es wünschenswert ist, einer Schlitzbreite ~t mindestens 4

Kanäle des Flugzeitanalysators zuzuDrdnen. Aus praktischen Gründen

benutzen wir Vielkanalzeitanalysatoren mit 1024 Kanälen, einge~

stellt auf eine Kanalbreite von ~~ = 4/us. Ist ~t = 32/us, so wird

m = 8 und von den 1024 verfügbaren Kanälen werden nur 1016 für eine

Folge gebraucht. Wie aus dem Blockschaltbild der Abb. 16 hervor-

geht, werden durch den Nullzeitgeber (Trigger) abwechselnd zwei

Vielkanalzeitanalysatoren gestartet. Wegen der zwei 12?er-Folgen müssen

für eine am Scheibenrand als Nullzeitgeber eingelassene Eisen-Nadel

zwei um 180
0

versetzte Tonabnehmerköpfe angebracht werden. Startet der.

eine Vielkanal, so ist der andere gerade bei Kanal 1016 angelangt. Die

gleichzeitig registrierten Ereignisse können bei der späteren

Addition der Inhalte zur Synchronisation der getrennt registrierten

Zählratendienen.

Sollten aus irgend einem Grund die Schwankungen der Scheibe pro

Umdrehung größer als O~%bwerden, so wird dies von einem elektro­

nischen Zähler registriert und der Datenfluß unterbrochen.

Beide Flugzeiteinheiten werden aus Gründen der Genauigkeit von einem

Quarz gesteuert.

3. Das pseudostatistische Flugzeitspektrometer

Das Schema der experimentellen Anordnung sm FR 2 ist in Abb. 17 dar­

gestellt. Durch den Chopper wird dem weißen Reaktorstrahl eine pseu­

dostatistische Pulsfolge aufgeprägt. Hinten dem Chopper sind 2 sekun­

däre Flugzeitspektrometer aufgebaut.

a) Für unelastische Streuexperimente werden mit Hilfe eines Beryllium­

Einkristallspseudostatistisch modulierte Neutronen einer Energie

herausgeblendet, um z. B. an Einkristallen Phononen zu messen.
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b) Für elastische Neutronenstreuexperimente wird der pseudostatistisch

modulierte weiße Reaktorstrahl auf eine Pulverprobe geschossen,

deren Streueigenschaften unter verschiedenen Streuwinkeln 2Q unter­

sucht werden können.

Flugzeit­
analysatoren

Detektor

Strahlen­
fänger

Reaktor

~~---- Abschirmung

Statistischer

l;--fS~~~~2:~j===== Chopper
Be- Kristall

Flugzeit­
analysatoren

Ag- Einkristolt

Detektoren

Probentisch -------------".

Flugrohr----------+------+

Abb.17 Schema des Spektrometers für pseudostatistische
Flugzeitmessungen am FR2

Der gepulste weiße Reaktorstrahl wird durch den dünnen Be-Einkri­

stall nur unwesentlich geschwächt, da sowohl die Absorption wie auch

die inelastische Streuung von Neutronen für Be klein ist. Ent­

sprechend der Braggbeziehung werden außerdem Neutronen bestimmter

Energien zum Teil herausgeblendet, für die das Flugzeitspektrum

u. U. korrigiert werden muß.
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3.1 Strukturuntersuchungen

Bei der Anwendung von langsamen Neutronen für Strukturuntersuchungen

an Festkörpern wird im allgemeinen von der Bragg-Beziehung

A = 2d sin 0

ausgegangen, in der A die Wellenlänge der benutzten monochromati­

schen Neutronen ist, d der Netzebenenabstand der reflektierenden

Netzebenenschar und 0 der Winkel zwischen der Richtung der einfal~

lenden Strahlung und der Netzebenenschar. Ist A konstant, so können die

verschiedenen Netzebenenabstände d des Gitters durch Ausmessen der

von der Probe gest~euten Intensität als Funktion des Streuwinkels 20

bestimmt werden. Dieses Meßprinzip, das aus der Röntgendiffraktometrie

übernommen wurde, liegt dem konventionellen Neutronendiffraktomel:er zugrunde.

Die Wellenlänge A oder die Energie E der Neutronen kann auch durch

Messen ihrer Geschwindigkeit v bestimmt werden:

A = h
mv

h

~2mE i

(h = Plancksches Wirkungsquantum, m = Neutronenmasse). Diese Tat­

sache erlaubt die Anwendung der Bragg-Beziehung in einer zweiten

Weise, nämlich Festlegung eines konstanten Streuwinkels 20 und

Einschießen eines weißen Neutronenspektrums, etwa des Maxwellspek­

trums eines Reaktorstrahles. In der Streurichtung 20 werden dann

bevorzugt solche Energiegruppen gestreut, die nach GI. (28) den in

der Streuprobe vorhandenen Abständen d entsprechen. Werden die

Flugzeiten der gestreuten Neutronen mit einem Vielkanalanalysator

gemessen, können alle Energiegruppen gleichzeitig registriert

werden.
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Wir hatten eingangs gesehen, daß es für die normale Flugzeitmessung

notwendig ist, den einfallenden weißen Reaktorstrahl in zeitlich

kurze Pulse zu zerhacken, deren Abstand genügend groß ist, um Flug­

zeitüberlappung zu vermeiden. Diese Bedingung führt zu einer relativ

schlechten Zeitausnutzung des primären Reaktorstrahles eines statio­

nären Reaktors, die z. T. unter 1 %liegt.

Es sei bemerkt, daß eine solche Anordnung trotz der schlechten Zeit­

ausnutzung gegenüber einem konventionellen Diffraktometer beträcht­

liche Intensitätsvorteile bringt, weil alle interessierenden Netz­

ebenenabstände und damit auch die interessierenden Intensitäten im

Prinzip auf einmal ausgemessen werden können und weil ohne Schwierig­

keit ein großer Teil des zum Stremvinkel 2Q gehörenden Debye-Scherrer­

Kegels mit einem Flugzeitdetektor bedeckt werden kann. Solche Flug­

zeitdiffraktometer sind in den letzten Jahren mit Erfolg erprobt

worden L13 , 14, 1~7. Bei der Flugzeitmethode fallen einige Schwierig-

ketten der konventionellen Neutronendiffraktionsmethode fort, wie

Unterdrückung oder Korrektur der bei der Monochromatisierung mit

einem Kristallmonochromator auftretenden höheren Ordnungen und die

damit zusammenhängende Beschränkung auf kleine Wellenlängen. Experi­

mente mit komplizierteren Targetanordnungen wie Magneten, Kryostaten,

Hochtemperaturöfen und Hochdruckkammern lassen sich aufgrund der

festen Streurichhmg z , T. we ae n t Lf.ch vereinfachen. Dariiberhinaus

ist es leichter, höhere Auflösungen, die insbesondere für Pulver­

aufnahmen erforderlich sind, zu erreichen.

Für einen gepulsten schnellen Reaktor ist die normale Flugzeitmethode

die geeignetste Methode für Strukturuntersuchungen. Am stationären

Reaktor bringt sie zwar die oben genannten Vorteile, die schlechte

Zeitausnutzung des kontinuierlichen Reaktorstrahles ist aber unbe­

friedigend.

Es schien daher sinnvoll, die Verwendbarkeit des pseudostatistischen

Choppers für Strukturuntersuchungen zu prüfen. Durch die be-

deutend bessere Neutronenökonomie sollte nicht nur die zeitliche
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Auflösung des Experiments verbessert werden können, sondern gleich­

zeitig sollten auch Intensitäten genauer bestimmt werden können.

Ein solches Strukturspektrometer wurde am Reaktor FR 2 in Karlsruhe

{J§.7 aufgebaut und getestet und soll im folgenden beschrieben werden.

3.1.1 ~~E~~~~~~!~!!~_~~~~~~~~~

In Abb. 18 ist das am FR 2 aufgebaute Strukturspektrometer dargestellt.

Da der einfallende Reaktorstrahl vom Chopper stark gestreut wird,

wurde, um den Untergrund in der Reaktorhalle niedrig zu halten, eine

40 cm starke Bor-Paraffin-Abschirmung aufgebaut. Wegen der y-Strah­

lung wurde der Chopper außerdem.mit einer 15 cm dicken Bleiwand

umgeben.

Der vom Chopper pseudostatistisch modulierte Neutronenstrahl durch­

setzt ein 430 cm langes, evakuiertes Flugrohr und trifft im Abstand

L1 = 466 cm vom Chopper auf die Streuprobe. Das Innere des Flug-

rohres ist mit Kadmiumblech ausgekleidet, um zu verhindern, daß

der Ln der vertikalen Richtung werri ge r gut kollimierte Neutronen­

strahl an der Rohrwand reflektiert wird und so die Messung ver­

fälscht. Nach außen wurde das Flugrohr ebenfalls abgeschirmt, um seinen

Unterg:rundsbeitrag möglichst klein zu halten.

Der Behälter fUr die Pulverproben besteht aus einem dUnnwandigen

Vanadiumzylinder (1,1 cm Durchmesser - 6 cm hoch).

Der bewegliche Spektrometerarm ermögliclit die Einstellung von

Streuwinkeln 2Q zwischen 300 und 1600
• Der Abstand des auf dem

Spektrometerarm angebrachten Flugzeitdetektors von der Probe k ann

variiert werden.

Der größte Teil der Messungen wurde mit einem Gesamtflugweg L1 + L2
(siehe Abb. 17) von 5,5 bzw. 6,2 m durchgefUhrt. Die Detektorbank

wird durch einen Kasten aus Borkarbid und Paraffin abgeschirmt.

Als Flugzeitdetektor benutzten wir ein 4 atme He 3-Zählrohr mit einem

Durchmesser von 2,5 cm und einer aktiven Länge von 30 em. Mit Hilfe

einer Kadmiumblende wurde die aktive Breite auf 0,8 cm reduziert. Der

ausgenutzte Teil der aktiven Länge wurdeentspreehend dem Abstand von

der Probe zwischen 10 und 30 cm variiert. Bei Festlegung auf einen



-'-

Reaktorstrahl
i

Abschirmung___ r

Statistischer Chop-Rer

Probe-.--

I
\N
0'\
I

Abb.18 Flugzeltspektrorneter mit pseudostatistisch gepulstem Neutronenstrahl
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Streuwinkel könnte die Bedeckung des Debye-Scherrer-Rings ohne

Schwierigkeiten noch wesentlich vergrößert und damit die Meßzeit

herabgesetzt werden.

Eine zweite Möglichkeit, sowohl Intensität wie Auflösungsvermögen

des Spektrometers zu verbessern, ohne die Flexibilität der Streu­

winkeleinstellung zu verlieren, ist durch die von Holas )177 für

konventionelle Flugzeitspektrometer vorgeschlagene Fokussierungsme­

thode gegeben. Hierbei kann eine Detektorbank mit mehreren Zählrohren

verwendet werden, deren geometrische Anordnung für jeden Streuwinkel

2Q zum Ausgleich der Flugzeitunterschiede verschieden sein muß. Eine

solche Anordnung läßt sich auch für das pseudostatistische Flug­

zeitexperiment verwenden und ist für zukünftige Experimente geplant.

Bei der Bestimmung der Auflösung des Spektrometers müssen wir die

Flugzeitunsicherheit und die in die Bragg-Beziehung eingehende

Winkelungenauigkeit berücksichtigen. Zur Flugzeitungenauigkeit

Ät t trägt neben der ItPulsbreite", die in unserem Fall durchgesam
die Halbwertsbreite t lp 1/2 der Autokorrelationsfunktion !l"Ct) gegeben

ist, die Flugwegunsicherheit in der Probe ~Lp b und im Detektorro e
~LDet bei. Wird tlp 1/2 experimentell bestimmt, enthält es auch den

Einfluß der endlichen Kanalbreite ~t. Wenn die Geschwindigkeit der

gestreuten Neutronen durch den Winkel Q und den Netzebenenabstand d

der reflektierenden Ebene ausgedrückt wird und statistische Unab­

hängigkeit der einzelnen Fehlerbeiträge angenommen wird, gilt



Wenn t die Gesamtflugzeit der Neutronen für die Strecke L1 + L2
(Abb. 17) ist, folgt

l1t
gesamt =

t +

1/2

• (31 )

Wenn «1 die Kollimation des Strahles vor der Probe, «2 nach der

Probe ist, dann fclgt me durch die Winkelunsicherheit bedingte Unge­

nauigkeit in der Wellenlänge aus der Braggbeziehung zu:

ß'Ax-=
( 2 2)1/2
«1 +«2

2
cotg Q

Für unsere gegenwärtige Anordnung mit einer Probendicke ÄLp b =1,1 cm,ro e
einem 0,8 cm breiten Fenster direkt hinter der Probe und einer aktiven

Breite des Zählrohres von 0,8 cm ergibt sich

und

° 8«2 = t5t =

Ferner folgt aus GI. (31) und (32) mit t~1/2 = 45,2 /usec:

L\tgesamt
t

_ [2,08.10-
20

- d2 • 21"\
s~n ....

5] 1/2+ 1,94.10-

= 2,88.10-3 cotgO
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3.1.3.1 Transmissionsmessungen

Messungen des pseudostatistisch modulierten NeutronenstrahIs geben

Auskunft über die Güte des Absorptionsmusters und die Drehzahl­

konstanz des Choppers. Da der modulierte Reaktorstrahl sich aus

Neutronen vieler Energien zusammensetzt, welche mit einem Detektor

aber erst hinter dem Choppergehäuse gemessen werden können, wurde

mit einem Be-Einkristall jeweils eine Energie herausgeblendet und

dann die zeitabhängige Transmission T(t) des Choppers mit Hilfe von

Detektor und Vielkanalzeitanalysator registriert.

In n
IW1H nilTn~f I 11 inlrl

~
1·0

0·0

1 c) 100 200 4XJ 9Xl
Kanalnummltr

o 100 200 :DJ

Abb.19 c) Gemessene Signalfunktion S;;7(t).
b) Autokorrelationsfunktion <1>(1:).

..~
I
11
jl

[I_______.J

I
I
I
I

In Abb. 19a) ist die aus der Tra~smission T(t) gewonnene Signal­

funktion Set) für m=4 Wiedergegeben. Die gewünschte Trapezfolge ist

sehr gut wiedergegeben.

Abb. 19b) zeigt den Verlauf der aus Set) errechneten Autokorrela­

tionsfunktion ~(~).

Außerhalb der Korrelationsspitze sind die Abweichungen der Auto­

korrelationsfunktion ~(~) von dem konstanten Wert N;1 überall kleiner

als 1 %, was den zu erwartenden statistischen Schwankungen ~Fk

entspricht.
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Eine vergrößerte Wiedergabe der aus Messungen er~hneten Auflösungs­

funktion~(~) (für m=8) wird in Abb. 20 gezeigt und mit dem theo­

retisch zu erwartenden Funktionsverlauf verglichen. Beide Funktionen

stimmen sehr gut miteinander überein.

Aus diesen Resultaten wurde geschlossen, daß die Apparatur Streu­

experimente mit der gewünschten Genauigkeit ermöglichen sollte.

Tr-- 't ('T) theoretisch
127

\L}Tr
i)li)~r (1") aemessen

'127 •

2t.to
......,'~.es-=---.----+----r-~~~---'II­

- nt

Abb. 20 Vergl eich von theoreti sc her und gemessener Auflösungsfunktion.

3.1.3.2 Eichmessungen

Unter verschiedenen Streuwinkeln 20 wurden Streuspektren von Alu­

minium- und Eisenpulver aufgenommen. Aus diesen Spektren wurde die

Auflösung der Anordnung als Funktion der gemessenen d-Werte und

des eingestellten Winkels 0 bestimmt, andererseits konnte das Auf­

treten systematischer Fehler anhand der bekannten d-Werte geprüft

werden. Die für die Winkel Q = 330 und 750 gemessene und anderer-

seits mit GI. (33) berechnete Auflösung ist in der Abb. 21 darge­

stellt.

Die experimentellen Punkte für Netzebenenabstände d :>2,33 ~, die

in Abb. 21 eingetragen sind, wurden aus Messungen an BiFe0
3-Pulvern

entnommen, auf die wir weiter unten eingehen. Eine andere Darstel­

lung der Auflösung zeigt Abb. 22. Unter Erweiterung auf die
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Abb. 21 Auflösung des Fluqzeitspektrorneters als Funktion des
Gitterabstandes für 2 Streuwinkel (0 =33° und 8=75°)

. 04 0 6 0 0
W~nkel 0=33 , .2, 0 und 75 wird hier für Al und BiFe03 die ge-

messene Auflösung als Funktion von 0 angegeben und mit der aus

GI. (33) berechneten verglichen.

° AI
o BiFeO,

,.~

0----------'.______. 0----'0---- -.-----
d =2,3331 -. . .---.--.
d= 4,ooal --"6 ___ ~ .-

o-
e CGradJ ..

33 42 60 75

d = 1,2191

d e O,826l

2

4H
I

0-'----------+---+------:+-----,+-----_

Abb.22 Auflösung als Funktion des Streuwinkels für feste
Netzebenenabstande

Berechnete und experimentell bestimmte Auflösung stimmen in allen

Fällen gut überein. Zum Vergleich sind in Abb. 21 die Auflösung des

Flugzeitspektrometers am gepulsten Reaktor IBR in Dubna und die eines

Kristalldiffraktometers am FR 2 eingetragen.



-42-

3.1.3.3 Wismuteisenoxyd

Ein Beispiel für ein komplizierteres Spektrum stellen die Messungen

am BiFe0
3

dar. Typische Flugzeitdiagramme für Messungen mit 0=15,70
,

0=26,50 und 0=320 sind in der Abb. 23a), b) und c) dargestellt.

Diese Beugungsdiagramme wurden durch Kreuzkorrelation der gemessenen

Zählrate Z(t) mit der in Abb. 19a) gezeigten Signalfunktion Set)

ermittelt.

D~e magnetische Struktur von BiFe0
3

wurde von Sosnowska /187 aufge­

klärt. BiFe0
3

kristallisiert in einer perovskitartigen Struktur mit _

einer kleinen rhomboedrischen Deformation. Die Reflexgruppen (111) (111),

(220) (220), (311) (311), (222) (222), (420) (420) und (331) (331)

sollten durch die Deformation beeinflußt sein und nicht mehr zuaam-

menfallen. Dagegen werden z. B. die (220)- und (400)-Reflexe nicht

beeinflußt. In der Abb. 23a) deutet sich die Aufspaltung der Reflexe

(111) und (111) an. Die Flugzeit der unter diesem Winkel von der Probe

gestreuten Neutronengruppe kleinster Energie entspricht in diesem Fall

also etwa der Periodenlänge T. Für das Beugungsdiagramm in Abb. 23b)
owurde bei gleichlangem Flugweg von 6,2 m der Streuwinkel 20 auf 53

vergrößert. Entsprechend der Braggbeziehung A=2dsinO werden jetzt

die Reflexgruppen (h, k, 1) durch entsprechend kleinere Energien

dargestellt. Damit ergibt sich eine Verbesserung der Auflösung. Es

kommt jedoch hierdurch zu einer Überlappung der niedrig indizierten

Reflexe. Wie sich andeutet ist jetzt auch die (220), (220)-Gruppe

aufgeweitet, der (200)-Reflex überlappt und ist um eine Periode zu

korrigieren ebenso wie der (111)-Reflex, der unter dem großen

(422)-Reflex verschwindet. Durch geschicktes Plazieren der (111),

(111)-Gruppe zwischen zwei weitauseinanderliegenden Reflexen, deren

Flugzeit< T ist, kann die Auflösung auch für diese Gruppe ver­

bessert werden. Eine solche Messung wurde für 20 =640 durchgeführt und

wird in Abb. 23c) gezeigt. Die beiden (111), (111)-Reflexe konnten

eindeutig getrennt werden. Die dabei durch Vergrößern der Wellenlänge

bedingte Intensitätsabnahme für diese Gruppe und die starke Zunahme

der Anzahl der Reflexe im Intensitätsmaximum führt jedoch dazu,

daß Ft ot stark zunimmt und damit der statistische Fehler stark an­

wädJ.st (vergL GL 19).
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Diese Schwierigkeit läßt sich umgehen, wenn man sich nur für

niedrig indizierte Reflexe interessiert. Dann können die höheren

Energien z. B. mit Hilfe eines Be-Filteraabgetrennt werden, der

nur für Neutronen mit A >4 i durchlässig ist. Das Ergebnis eines

solchen Streuexperimentes am BiFe0
3

mit einem 20 cm langen mit

flüssigem Stickstoff gekühlten Be-Filter vor der, Streuprobe zeigt

die Abb. 23d). Die Flugzeit des für diesen Streuwinkel höchst

indizierten Reflexes (400) muß bereits um eine volle Periode, d. h.

um 508 Kanäle korrigiert werden und die (220), (220)-Gruppe, die

jetzt deutlich getrennt ist, bereits um 2 Perioden. Die Intensitäten

für die (100)-(111)-(111)-Reflexe sind unter diesem Streuwinkel

und bei dieser Meßzeit kleiner als die statistischen Schwankungen.

Bei Neutronenstreuexperimenten ist die gute Auflösung bei Rück­

wärtsstreuung leider begleitet von einer starken Abnahme der ~nten­

sität des Reaktorspektrums. Die Auswertung des BiFe0
3-Beu

gungs­

spektrums der Abb. 23d) ergibt für das Verhältnis von Untergrun~

pro Kanal zu gemitteltem Spektrumswert u/F~80. Wie aus Gl. 23

folgt,wäre statt der Meßzeit von 3 Tagen ein gleichgutes Spektrum

mit einem konventionellen Chopper gleicher Periodenlänge erst

nach einer Meßzeit von ca 2 Monaten zu erhalten.

Es läßt sich zeigen, daß zwischen der Halbwertsbreite t'P1/2 von

4>(~) für verschiedene Signalfunktionen und den statistischen

Fehlern bei gleicher Meßzeit ein einfacher Zusammenhang besteht,

denn aus S*2::::::."Poc(0) folgt:

(34)
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und mit GI. (18) gilt somit für den statistischen Fehler bei

gleichgroßer Gesamtzählrate

wobei c ein Reduktionsfaktor ist, der für normale Trapez- und

Rechtecksfolgen gleich eins ist. Aus GI. (34) und (35) können wir

entnehmen,. daß -wie bereits unter 1.3.2 angemerkt - im Falle der

Trapezfolge die Auflösung zwar schlechter ist als für die Recht­

ecksfolge, daß dieser Nachteil aber durch den kleineren statisti­

schen Fehler kompensiert wird. GI. (35) deutet aber auch die Mög­

lichkeit an, ein und-dieselbe Zählrate Z(t) auf verschiedene Weisen

auszuwerten, um so auf Kosten der statistischen Genauigkeit die Auf­

lösung der Messung zu verbessern. Es ist nämlich nicht notwendig,

nur Folgen identischer Form miteinander zu kreuzkorrelieren, sondern

auch die Kreuzkorrelationsfunktion einer trapezförmigen Folge mit

einer Rechtecksfolge zeigt den gewünschten Verlauf einer Korrela-

tions~~e und der unkorrelierten Seitenbänder.

In Abb. 24 wird gezeigt, wie die Auswertung ein und derselben Mes­

sung durch verschiedene Signalfunktionen das Beugungsspektrum be­

einflußt. Abb. 24a) zeigt ein Beugungsspektrum von BiFe0
3

ausge­

wertet mit der gemessenen Signalfunktion Set) und b) zeigt das

Spektrum ausgewertet mit einer idealen Trapezfolge. Die Differen­

zen dieser Spektren sind kleiner als 0,1 %, was auch einen Hinweis

auf die Qualität der Apparatur gibt.

Wird die gemessene Zählrate mit einer Rechtecksfolge ausgewertet,

so verbessert sich die Auflösung etwas, was auf Kosten der statisti­

schen Genauigkeit geht (s. Abb. 24c)). Diese Tatsache verändert

den ~AFk des Beugungsspektrums nur geringfügig. Der etwas un­

ruhigere Verlauf des Spektrums wird hauptsächlich dadurch ver­

ursacht, daß bei dieser Auswertmethode die Fehler nicht mehr über

2 m benachbarte Kanäle korreliert sind, sondern nur noch über
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m Kanäle (s. Kapitel 1.5). Die Auswertung mit Rechtecksfolgen ist

nur deshalb interessant, weil hiermit ein relativ einfacher elektro­

nischer Korrelator möglich wird, der in Verbindung mit einer Flug­

zeiteinheit zu jedem Zeitpunkt des Experiments das errechnete

Beugungsdiagramm auf einem Bildschirm wiedergeben kann.

Reduziert man diese Rechtecksfolge schrittweise, in dem immer einer

der m Kanäle eines jeden Einheitsschlitzes Null gesetzt wird, so

verbessert sich auch die Auflösung schrittweise bis zum Minimalwert

t q> 1/2 =!1t, was aber stark auf Kosten der statistischen Genauigkeit

geht, wie dem Diagramm der Abb. 25 und den Spektren aus Abb.

24d), e), f) zu entnehmen ist.

Auswertmethode Trapez-Trapez Trapez-Rechteck Trapez-Rechteck
(4/4) (reduziert auf 1/4)

--
S*2 2/3 3/4 1

t4> 1/2 ~3/2 L\t ~ 4/3 L\t L\t

Unterschied des
stat. Fehlers L\Fk 1 1,07 2,45

I I ,

Abb.25 Charakteristische Größen für verschiedene
Auswertverfahren bei N»1 und m =4

Die Werte in Abb. 25 wurden entsprechend den GIn. (34) und (35)

errechnet, wobei für reduzierte Rechtecksfolgen der Reduktions­

faktor c=1/4 (bzw. 2/4, 3/4) ,eingesetzt wurde. Die Auswertung mit

reduzierten Signalfunktionen rentiert sich nur, wenn an einem

bereits vorhandenen Spektrometer eine Messung mit hesonders guter

Auflösung zu machen ist. Sonst ist es günstiger die Einheits-
1

schlitzweite des Choppers zu verringern. Da für den Reduktionsfaktor 4
nur noch die Fehler jedes rn-ten Kanals schwach miteinander korreliert

sind, kann diese Methode auch dann von Vorteil sein, wenn z.B. zur

Bestimmung der Intensität einer Spitze die Auswertung über die klein­

sten Fehlerquadrate eine genauere Aussage verspricht.
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Auf dem Sichtgerät wird außerdem

die Größe des statistischen Fehlers

angegeben. Weiterhin kann man auch

zwei Spektren nebeneinander abbilden,

sie addieren oder auch subtrahieren,

was besonders bei temperatur- und

druckabhängigen Strukturänderungen

von Nutzen sein kann.

Sichtgerät der TR 86
Abb.26 Kreuzkorrelctlon auf

c ) Signalfunktion b)Zählrate

c l Flugzeitspektrum

Bisher konnten die Meßergebnisse erst nach Abschluß der Messung aus­

gewertet werden. Größe und Form des Spektrums waren aus dem direkt ge­

messenen Flugzeitspektrum nicht zu erkennen (5. Abb. 26).

Zur Zeit wird das pseudostatisti-

sche Flugzeitspektrometer am FR 2

auf eine On-line-Datenverarbeitung

umgestellt. Die Zählrate wird dann

über eine Flugzeiteinheit + Codier­

gerät direkt auf den Kernspeicher

eines Computers (TR 86) gegeben,

von dem die Kreuzkorrelation durch­

geführt werden kann. Auf einem Sicht­

gerät am Meßplatz kann zu jeder Zeit

das Flugzeitspektrum betrachtet

werden. In Abb. 26 geben Photos des

Sichtgerätes die drei Hauptstationen

eines Meßvorgangs wieder. Aus der Kreuz­

korrelation der Signalfunktion Set)

mit der Zählrate Z(t) ergibt sich

das bereits unter 3.1.3.3 besprochene

Beugungsdiagramm von BiFe03 (s. Abb.

23d) ).
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3.2 Unelastische Neutronenstreuung zur Bestimmung von Phononen­

dispersionen in Metallen

Die unelastische Streuung thermischer Neutronen ist eine der

leistungsfähigsten Methoden, Information über die Dynamik von

Festkörpern zu erhalten. So enthalten z. B. die Phononendispersio­

nen von Metallkristallen wertvolle Information über die elektroni­

schen Eigenschaften dieser Stoffe. Der Verlauf der Dispersions­

kurven in Metallen wird weitgehend durch das Verhalten der Leitungs­

elektronen, die das Coulombpotential der Ionenrümpfe abschirmen,

bestimmt. Für einfache Metalle gelingt es, ein Modellpotential für

die Wechselwirkung der Gitterbausteine anzusetzen und die freien

Parameter dieses Modellpotentials durch einen Vergleich mit gemes­

senen Phononendispersionskurven zu bestimmen. Mit Hilfe dieses

Potentials können dann bestimmte Eigenschaften der Elektronen in

Metallen berechnet werden (z. B. spezifischer elektrischer Wider-

-at and , Bandstruktur, Dichteverteilung von Valenzelektronen).

Es kann gezeigt werden, daß der Wirkungsquerschnitt für ,kohärente Ejn­

Phononen-S~reuung an Einkristallen immer nur dann von Null ver­

schieden ist, wenn gleichzeitig Energiesatz und Impulserhaltungs-

satz für das System Neutron - Phonon erfüllt sind:

(k 2 _ ~2) = .±. llW(f)
o

(36)

...... -+
Q = k o - --- k = 2 TL!.±. q



Verhältnisses aSt /reu
für Au) bisher keine

-5°-

~ ~

Hierbei sind kund k die Wellenzahlvektoren des einfallenden bzw.
o

des gestreuten Neutrons und ~~ (~) ist die Energie des Phonons

mit dem Wellenzahlvektor q. Aus dem Impulssatz folgt, daß die
......

Wellenzahlvektoränderung Q des Neutrons bis auf einen reziproken

Gittervektor 2ltt gleich dem Wellenzahlvektor q des Phonons ist.

,Zur Messung von Phononen erzeugt man demnach einen Strahl mono­
~

chromatischer Neutronen mit dem Wellenzahlvektor k , läßt diesen
o

Strahl auf einen Einkristall bekannter Orientierung fallen und

beobachtet die winkelabhängige Intensitätsverteilung der gestreuten

Neutronen. Aus der Lage der Spitzen in der Intensitätsverteilung

läßt sich die Energie und der Impuls der gestreuten Neutronen

bestimmen. Uber den Energiesatz erhält man nun die Energie des

Phonons 1'iW und über den Impulssatz den ~ugehörigen Wellenzahl­

vektor er des Phonons flW (<t).

In Abb. 17 ist der Aufbau des Experimentes schematisch wiedergegeben.

Der zur Auflösung beitragende Flugweg L
3

geht hier natürlich nur

V n de Pr-obe b i.e . , r H 3 .... t k' , , . T' ., ,o r v w ~ zu elnem aer 0 e -ve e 80ren, Q1e elnen '~lL aer

Streufläche erfassen und von der Probe aus gesehen jeweils um 1
0

versetzt sind. Der Einkristall selber wird auf ein Goniometer mon­

tiert und mit Hilfe der Braggreflexe orientiert. Die Detektoran­

ordnung ist um die Probe schwenkbar und muß wegen der z. T. außer­

ordentlich kleinen Zählrate gut abgeschirmt werden. Jeder Detektor

ist an einen separaten Vielkanalzeitanalysator angeschlossen.

Da an vielen Systemen wegen des ungünstigen

a Ab t' (z. B. = 0i 074 für Agi = 0i 0 765sorp 10n
Phononen gemessen werden konnten, wurde der pseudostatistische

Chopper auch für unelastische Streuexperimente eingesetzt.

Abb. 28 zeigt das Ergebnis einer typischen Messung an Silber. Die

Zählrate ist sehr gering (1 - 2 Neutronen pro Minute) und besteht

zu 99 %aus Untergrund. Das über die Kreuzkorrelation erhaltene



" ' .
. '.'

-51-

Flugzeitspektrum zeigt, daß die Neutronen der interessierenden Linie

gegenüber der elastischen Linie E verschoben sind und durch Phono-
o

nenerzeugung Energie verloren haben. Neben dem gesuchten Phonon und

der elastischen Linie enthält das Flugzeitspektrum auch eine Linie

für den Fall der Phononenvernichtung.

I
Abb. 27 Phonon in Au mit der Korrelationsme­

thode 136h)
Abb.28 Phonon in Ag mit der Korrelationsme­

thode 112h)

Bei dem in Abb. 27 gezeigten Flugzeitspektrum wird eine Messung an

Gold gezeigt. Der Größenunterschied des eingetragenen Fehlerbalkens

für ein vergleichbares konventionelles Experiment demonstriert für

beide Fälle die Stärke der pseudostatistischen Flugzeitmethode. Die

Auswertung der Messung für das in Abb. 29 gezeigte Goldphonon er­

gibt für das Verhältnis U/p ~100. Eingesetzt in GI. (20) ergibt

das den zeitlichen Gewinnfaktor G = 24.3, was in diesem Fall be­

deutet, daß für ein gleichgutes Spektrum bei der konventionellen

Methode statt 36 Stunden eine Meßzeit von 5 wochen anzusetzen wäre.
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In Abb. 29 ist der in Symmetrierichtung gemessene Verlauf der

Dispersionskurven von Silber wiedergegeben. Eine erste Diskussion

der Meßergebnisse an Silber wurde von uns bereits in /197 gegeben.

I
[001] (011] [111J

3 /0...,
11)-"0 0

/ /°
0

0C I

2 ...

1~

'"I
0-)( 0
3 o ja /

" Ag ,,-a
/ a

3000K ,,/

" alT

0_
u .a 1 0.8 1.6 0.8 $\' 0 .a' 0.8q[ - J - - q[ -] q[ -] -
Abb.29 Phononen Dispersion von Silber
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4. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde gezeigt, daß ein mechanischer Neu­

tronenchopper mit pseudostatistisch angeordnetem Absorptionsmuster

für Flugzeitexperimente verwendet werden kann. Die Aussagen der

theoretischen Untersuchungen des ersten Teils dieser Arbeit konnten

durch Experimente bestätigt werden. Mit der pseudostatistischen

Flugzeitmethode können besonders dann große zeitliche Gewinnfaktoren

relativ zur konventionellen Flugzeitmethode erzielt werden, wenn

entweder das Flugzeitspektrum aus wenigen Spitzen besteht oder

ein starke~ Untergrund die Messungen beeinträchtigt.

Für die elastische Neutronenstreuung konnte gezeigt werden, daß

sich die pseudostatistische Flugzeitmethode für Strukturuntersu-

chungen an polykristallinen Proben mit Erfolg verwenden läßt. Wie

bei der normalen Flugzeitmethode kann die Auflösung ~d/d gegenüber

den bisher verwendeten Kristallspektrometern insbesondere für große d

erheblich verbessert werden. Darüberhinaus führt die größere Zeit­

ausnutzung des primären ReaktorstrahIs gegenüber der konventionellen

Flugzeitmethode zu beachtlichen Intensitätsvorteilen, die es ermög­

lichen, die Auflösung relativ zur normalen Flugzeitmethode zu ver­

bessern.Wie aus einem Vergleich mit dem Strukturspektrometer in

Dubna hervorgeht, können durch diese neue Methode an stationären

Reaktoren mittlerer Größe Auflösungen erreicht werden, die vorher

nur an gepulsten Reaktoren möglich waren.

In der unelastischen Neutronenstreuung gibt es eine große Anzahl

von Anwendungen, für die die pseudostatistische Flugzeitmethode

von Vorteil ist. So können z. B. durch die bedeutende Verbesse-

rung des Tastverhältnisses Messungen an Substanzen mit hohen Ab-

sorptionsquerschnitten durchgeführt werden, die vorher nicht möglich

waren. Ein Beispiel dafür sind die in dieser Arbeit angeführten

Messungen von Phononen an Silber und Gold, deren Meßzeit relativ zur

konventionellen Flugzeitmethode z. T. um mehr als den Faktor 20 ver­

kürzt werden konnte.
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Anhang A

Das pseudostatistische Binärsignal

In Abb. 30 ist ein n-stufiges Schieberegister dargestellt, mit dem

Pseudozufallsfolgen erzeugt werden können /207.

TasUrequenz

~m~,-----__

Abb.30 Schematischer Aufbau eines n-stufigen
Schieberegisters <?v=Binärspeicher,
+Addierwerk modulo 21

Die Ausgangsgrößen der letzten Stelle und zusätzlich die einiger

anderer Stellen i der Flip-Flop-Kette werden durch einen Module-2­

Addierer miteinander verknüpft und das Ergebnis dem Eingang zurück­

geführt. Wird einer solchen Schaltung ein bestimmter Anfangszustand

eingeschrieben (der von Null verschieden sein muß), so liefert

nach Anlegen des Schiebetaktes der Frequenz 1/6t der Ausgang des

Schieberegisters eine Ausgangsgröße, die aus einer Folge der Länge

N = (2n_1) voneinander unabhängiger binärer Zufallszahlen besteht,

die sich nach (2n_1) Takten wiederholen. Wir haben also eine Folge

von Pseudozufallszahlen der Periode T = (2n_1).6t vorliegen. wobei

die Zahlen nur die beiden Werte 0 oder 1 annehmen können. Es gibt

aber für jede Länge n des Schieberegisters nur bestimmte Zahlen

i~ n, deren Ausgangsgrößen man zum Eingang zurückleiten muß, um

wirklich eine Folge der maximal möglichen Länge N = (2 n_1) zu er­

halten. Watson /217 errechnete diese Stellen für n=3 bis n=50.
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Eine Binärfolge, erzeugt durch ein Schieberegister mit Rückfütterung

und Modulo-2-Addierer ist eine Pseudozufallsfolge falls gilt:

a) In jeder Periode ist die Zahl der erzeugten Nullen und Einsen

um genau eins verschieden.

b) In jeder Periode gibt es genau doppelt so viele aufeinanderfol­

gende Signale S. von Nullen (bzw. Einsen) der Länge I·ßt wie
a,

solche der Länge (1+1).ßt, I ganzzahlig.

c) Der Autokorrelationsverlauf muß sich durch GI. (24) beschreiben

lassen (siehe auch Abb. 4).

Es sei in diesem Zusammenhang darauf hingewiesen, daß es neben den

oben beschriebenen Schieberegisterfolgen, die zu Choppern mit 50 %
Durchlässigkeit führen, noch andere Klassen von Pseudozufallsfolgen

gibt, die zu Choppern mit verschiedenen Durchlässigkeiten führen.

Alle in der Mathematik bis heute bekannten Folgen (bis N=1000) wurden

von uns in /227 angegeben. Dort werden auch anhand einer Fehlerbe­

trachtung ihre Vor- und Nachteile diskutiert.
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Anhang B

Auflösungsfunktion~(~)Tr einer trapezförmigen Pulsfolge

Es galt:

,

Um dieses Integral X zu lösen, muß zunächst für den Bereicb

o S 1~1<16tl die Anzahl der Kombinationsmöglichkeiten A-D

(+Umkehrung) untersucht werden.

Nach der Definition über die Längen und Häufigkeiten von Einsen

und Nullen einer Pseudozufallsfolge (vergI. Anhang A) kommen 7

dieser 8 Fälle genau (~)-mal vor und ein Fall (nämlich C*) nur

(N+1 1 )"'8 - .-mal.

Anhand eines Typs (A) + Komplementär (A*) sei der Rechengang er­

läutert: Sie liefern den Beitrag XA des Integralwerts X und
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oder

ist zu lösen.

1 .t+1 für -Ats. t S 0Kt

STr(t)_ (39)N -

1
et+1 .... 0", t :sAt- At ... urt

Für S~r(t) gilt

s(t)

-,M ... ~t
und somit wird aus GI. (36a):

r~L

lJ ICh-
-At

o
(it(t+"C)+17 dt+ f /Clt

-L

• t+1 )

(40)

-A*

Nach Durchführung der Integration und Einsetzen der Grenzen wird

2
A*rT: 1: )-- ,,,- At" (41 )
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Im Bereich 0 ~ I~I ~ latl errechnet sich also der Integralwert X

als Summe von (XA + XB + Xc + XD) multipliziert mit der Häufigkeit

ihres Auftretens. Die noch unbekannten Größen XB, Xc und XD können

auf analoge Weise bestimmt werden wie oben. Uber Gleichung (25)

ergibt sich dann für normiertes ~t=1 die Auflösungsfunktion ~~r(L)

im Bereich 1~1:s 1 wie in 1.4 «n, 25a)) angegeben. Die gleiche

Rechenoperation liefert dann auch die Auflösungsfunktion in den

restlichen Bereichen (Gl. 25b) c)).




