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Abstract

The ratio of capture to fission cross section, &, has been measured for
235, .ng 239

Pu in the neutron energy range from 8 to 60 keV. A 3 MV
Van-de-Graaff accelerator generated a pulsed proton-beam. The TLi(?sn}?Bé
reaction was used as the neutron-source. The absorption was found by &
comparison of the scattered neutrons from a fissile sample with those Trom
a non-absorbing lead sample. Simultaneously the fast fission neutrons were
detected with an organic lliquid scintillator. The neutron energy was deter-
mined by the time-of-flight methed; the time resolution was about 20 ns/m.
The measurements were normalized between 40 and 50 keV to the results of
recent evaluations. The error inh ¢ amounts to 15 % between 10 and 40 keV

neutron enevrgy.

Das Verh#ltnis von Einfang - zu Spaltquerschnitt, &, wurde fir Q}BU und

239Pu im Neutronenenergiebereich zwischen 8 und €0 keV gemessen. Ein 3 MV
Van-de-Graaff Beschleuniger erzeugte einen gepulsten Protonenstrahl, der
Uber die 7Li(p,n)7Be Reaktion als Neutronenquelle diente. Der Vergleich
zwischen den Neutronen, die von einer spaltbaren Probe und denen, die von
einer nicht absorbierenden Pb~-Probe gestreut wurden, ergab die Absorption.
Die schnellen Spaltneutronen wurden gleichzeitig von einem organischen
Fliissigkeitsszintillator registriert. Die Neutronenenergie wurde iiber die
Flugzeitmethode bestimmt, die Zeitaufldsung betrug etwa 20 ns/m. Die Mes~-
sungen wurden zwischen 40 und 50 keV auf die Ergebnisse der neuesten Aus-

wertungen normiert. Der Fehler in & betrigt zwischen 10 und 40 keV etwa

15 %.
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1. Einleitung

Das in der Natur vorkommende Uran besteht zu 99,3 % aus 238U, das fir
langsame Neutronen praktisch nicht spaltbar ist und somit fiir die Verwen-
38U mit
schnellen Neutrénen, so verwandelt es sich iiber mehrere Stufen in das

239Pu. Die Entwicklung des schnellen Brutreaktors hat

dung in thermischen Reaktoren ausscheidet. BeschieBt man jedoch 2

thermisch spaltende
zum Ziel, mit Hilfe dieser Umwandlung das relativ zu spaltbaren Isotopen
h3ufig vorkommende 228
dargestellt basiert das Prinzip des schnellen Briiters darauf, daf ein Reak-
239Pu befindet, mit einem Mantel aus 238
ben wird. Die aus dem Core austretenden schnellen Neutronen erzeugen im
Mantel 239 239

worden sein als im Core abgebrannt ist, will man eine effektive Zunahme an

U zur Energiegewinnung nutzbar zu machen. Vereinfacht

tor-Core, in dem sich z.B. U umge=

Pu. Ist das Core abgebrannt, so muB im Mantel mehr Pu erzeugt
spaltbarem Material erzielen. Das bedeutet, daB nach einem SpaltprozeB im
Mittel eines der freigewordenen Neutronen eine Spaltung und mindestens ein
welteres einen Brutproze8 einleiten muS.

Die Eignung des spaltbaren Materials gzur Verwendung im Brutreaktor wird vor-

wiegend durch folgende GrdBen charakterisiert:

O'f o)
n=v 5 oz=-51, (1a,1b)
a f

wobei V die mittlere Anzahl der pro Spaltung emittierten Neutronen und
cf, da’ GY der Spalt-, bzw. Absorptions- bzw. Elnfangquerschnitt fir

Neutronen ist.
Flir die Neutronenbilanz eines kritischen Briiters gilt folgende Bedingung:
7] - 2 - Verluste20. (2)

Die Verluste entstehen durch Ausflufl der Neutronen aus dem Reaktor~Mantel und
durch Einfang von Neutronen in nicht spaltehdem Material, z.B. Struktur-
material. Fiir den Bau von Brutreaktoren wird man nach Gi. (2) somit das Material
verwenden, das den groftent -Wert hat. Im Energiebereich der schnellen Neutronen

ist dies 239Pu. Die GrdBe 1, von 239Pu ist daher fiir die Berechnung von Brut-



reaktoren von grofiter Bedeutung.

Ublicherweise wird in der Literatur statt 7] der Wert fiir @ angegeben; damit
kann das schwer zu messende Verhiltnis der Wirkungsquerschnitte getrennt von
dem relativ dazu recht gut bekannten VU -Wert behandelt werden. Gem#S Gl.

(1a,b) besteht zwischen 7] und & folgender Zusammenhang:

-, (3)

1 o

+

Der Bedarf an genauen O-Werten geht am deutlichsten aus den RENDA-Listen
(Requests for Neutron Data Measurements) hervor. In der letzten Ausgabe
wird fiir 239Pu die groBte Genauigkeit, 3 %, im Energiebereich 1 bis 50 keV

verlangt.

Gerade in diesem Energiebereich treten die grofSten. Diskrepanzen zwischen den
verschiedenen Messungen auf, Diskrepanzen, die auf experimentelle Schwierig-

keiten und Normlerungsunsicherheiten zuriickzufiihren sind 2.

In dem Bereich von 6 keV bis 30 keV Neutronenenergie liegen die Werte von
3
Gwin

von Czirr und Lindsey 5 liegen im selben Energiebereich nur wenig unter den

U.a. um bis zu 20 % ilber den Werten von Schomberg u.a. Die Werte

Werten von Schomberg 4 u.a. Die Messungen von Kurov 6 U.a. liegen zwischen
6 keV und 7 keV iiber den Werten von Schomberg 4 u.a. und oberhalb 9 keV bis
zu 30 % unter diesen Werten, was zeigt, daB selbst die relative Energieab-
héngigkeit von @ in diesem engen Bereich noch ungenau bekannt ist. In einer

7

weiteren Arbeit prédsentieren Kurov u.a. zwei Relhen von Q-Werten, die zwar
mit der gleichen Methode, jedoch mit unterschiedlichen Energieaufldsungen er-
mittelt wurden. Die MeBreihen weichen in dem hier diskutierten Bereich um
bis zu 40 % voneinander ab.

Fiir die zitierten Messungen werden meist Fehler zwischen 10 % und 20 % ange-

geben,

Der CO-Wert von 235U hat im Energiebereich 1 bis 50 keV nicht die Bedeutung
fir den Reaktorbau wie der Wert fir 239Pu, da 235U ledigliich als Erstbe-
schickung fir den schnellen Briiter in Frage kommt.

Jedoch ist man auch hier an genaueren Werten als die der bisherigen Messungen

interessiert 1.



Die Diskrepanzen zwischen den einzelnen Q-Messungen sowie die Bedeutung der

239

GroBe O von Pu fiir den Brutreaktor-Bau lassen weitere (-Messungen dringend

. . , 8
notwendig erscheinen, besonders Messungen mit neuen Methoden .

Die vorliegende Arbeit schildert eine solche neuartige Methode zur Messung
des O-Wertes. Die Messungen wurden im Energiebereich von 8 keV bis 60 keV

an 259Purund 235U durchgefiihrt.

2. Uberblick iiber die experimentellen Methoden

Fir die Berechnung schneller Brutreaktoren sind vorwiegend die differentiellen
Kerndaten von Wichtigkeit, d.h. & wird als Funktion der Neutronenenergie be-
notigt.

Zur Messung dieser PFunktionen wird die Flugzeitmethode verwendet, d.h. die
Energie der auf die Probe auftreffenden Neutronen wird aus dem Flugwes von

der Neutronenquelle zur Probe und der dazugehOrigen Flugzeit bestimmt. Dazu

bendtigt man gepulste Neutronenquellen und Detektoren mit guter Zeitaufldsung.

Da Einfang- und Spaltprozesse von y-Emission begleitet sind, kann man die
Summe dieser beiden Vorginge, die Absorption, mit einem y-empfindlichen
Detektor nachweisen. Dabei muff man jedoch beachten, daB beim Neutronenein-
fang der neu entstandene Kern y-Quanten in Form verschiedener Kaskaden aus-
senden kann, wobel die mittlere Multiplizitdt und Einzelenergie der y-Quanten
von der urspriinglichen Energie des eingefangenen Neutrons abhdngt. Die Summen-
energle der y-Quanten ist gleich der Neutronenbindungsenergie plus der kine-
tischer Fnervie des Neutrons. Ein Szintiliator, dessen Ansprechwahrscheinlich-
keit von der y-Energle abhingt und der nur einen Teil des Raumwinkels um die
Probe erfaBt, hat damit unerwlinschterweise eine Nachweiswahrscheinlichkeit

fir Einfangprozesse, die von der Energie des einfallenden Neutrons abhingt.

Verwendet man jedoch einen sogenannten Szintillatortank, der die Probe in 4T
Geometrie umgibt und dessen Durchmesser so grof ist, daB fast alle y-Quanten
Szintillation erzeugen, so kann man wegen des automatischen Aufsummierens der

Lichtimpulse von den einzelnen y-Quanten durch den Tank die Einfangereignisse



mit nahezu 100 % Nachweiswahrscheinlichkeit bestimmen - unabhingig von der

Neutronenenergie.

Ehnlich kann man beim Nachweis der Spaltung lber die y-Strahlung verfahren.
Bei der Spaltung hidngen Energie und Multiplizitdt der ausgestrahlten y-
Quanten von der Art und der Anregung der beiden Spaltbruchstiicke ab. Wird
Jedoch in einem Szintillatortank die Summe der Lichtausbeuten aller y-Quanten
gebildet, so kamn ein Spaltereignis mit hoher Wahrscheinlichkeit nachgewiesen

werden.

Durch gleichzeitige Messung der Absorptionsrate und der Spaltrate mit einem
solchen Detektor kann & bestimmt werden.

Die Autoren Diven 9 u.a., Hopkins 10 U.a., Weston 1 U.8., Van Shi-Di 12 UaBos

15

de Saussure u.a., Ryabov 1% u.a. und Kurov 6 u.a. verwenden zur Q-Messung
einen "vergifteten" Tank. Die Spaltneutronen werden in der Szintillatorfliissig-
keit moderiert und nach einigen ps in Cadmium-~ oder Gadoliniumzusdtzen einge-
fangen, was iiber die Einfang-y-Strahlung Szintillation hervorruft. Ein Ein-
fangereignis ist somit bei dieser Methode durch einen einzelnen Lichtimpuls

im Szintillator gekennzeichnet, wdhrend ein Spaltereignis durch die y-Strah-
lung bei der Spaltung und mindestens einem nachfolgenden Impuls beim Einfang
der thermalisierten Spaltneutronen gekennzeichnet ist. Der Nachteil dieser
Anordnung ist der, daB auch gestreute Neutronen eingefangen und nachgewiesen
werden.

Eine weitere Methode wenden Weston 11,15 U.a., de Saussure 13,16 u.a., Gwin

7

17

U.a. und Kurov u.a. an, die die Absorption mit nicht vergiftetem, alsoc nur
y-empfindlichem Tank messen und gleichzeitig die Spaltereignisse mit Hilfe
einer Spaltkammer nachweisen. Da in einer Spaltkammer die Spaltung ilber die
Spaltbruchstiicke nachgewiesen wird, miissen diese nach der Spaltung aus der
Probe austreten kdnnen. Man muf deshalb mit geringen Probendicken arbeiten,
was andererseits auch zu kleinen Zdhlraten der y-Strahlen aus Absorptions-
ereignissen fiihrt. Da der Untergrund in einem Tank recht hoch ist, ist es

schwierig, mit dinnen Proben.genaue Absorptionsmessungen durchzufithren., 7u-
239

BN

dem sieht die Spaltkammer speziell bei. einer Pu-Probe einen hohen Unter-

grund an Q-Tellchen durch den radioaktiven Zerfall der Probe.



Deshallt haben Gwin 17 u.a. und Silver 18 1,a. eine Methode verwendet, die
ohne Spaltkammer auskommt und bei der mit dickeren Proben gearbeitet werden
kann. Die Summenenergle der y-Quanten iiberschreitet bel Einfangereignissen
die Neutronenbindungsenergie wenig, sofern man nur bis in den keV-Neutronen-
energie-Bereich -mit, widhrend beim Spaltereignis auch wesentlich hohere Sum-
menenergien der y-Quanten auftreten knnen. Damit kann man alle Tichtimpulse,
deren Amplitude oberhalb einer geeigneten Schwelle liegt, ausschlieBlich
Spaltereignissen zuordnen. Die Zahl der Impulse oberhalb dieser Schwelle ist
also proportional der Zahl der Spaltereignisse, wdhrend die Summe aller
Lichtimpulse im Tank die Zahl der absorbierten Neutronen ergibt. Mit dieser
Methode 138t sich der Verlauf, wenn auch nicht der absolute Wert von-Q iiber

der Neutronenenergie bestimmen.

Die Verwendung grofler Fliissigkeitsszintillatoren bringt generell den Nachteil
eines hohen Untergrundes mit sich, der sich nur schwer abschirmen und be-
stimmen 1428t. Deshalb wurden Methoden entwickelt, die es erlauben, die Ein-
fangereignisse unabhingig von der Gestalt der y-Spekiren auch mit kleinen
Detektoren nachzuweisen. Ist die Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors
proportional der Energie des auftreffenden y-Quants und wird je Kaskade
hdchstens ein y-Quant nachgewiesen, so ist die Nachweiswahrscheinlichkeit fir
eine y-Kaskade beim Neutroneneinfang proportional der Summenenergie der Einzel-
guanten, die im hier betrachteten Neutronenenergiebereich ndherungsweise kon-
stant ist. Somit ist der Nachweis der Einfangprozesse nicht mehr von der Energie

der einfallenden Neutronen abhingig.

Ein Detektor dieser Art wurde von Schomberg 4 u.a. entwickelt. Er basiert auf
dem Prinzip des Moxcn-Rae-Detektors 19, hat aber eine gridfBere Ansprechwahr-
scheinlichkeit als dieser. Der Detektor wurde zur Messung der Neutronenab-
sorption einer 239Pu-Probe eingesetzt; gleichzeitig wurde der Spaltneutronen-
fluB gemessen. Daraus lassen sich %] und, setzt man Vv als bekannt voraus, &

ermitteln.

20 . R
Farrel U.a. benutzen zur Q-Messung die Neutronen aus einer Atombomben-
Explosion. Da hier die Neutronenintensitdten sehr hoch sind, geniigt ein her-
kommlicher Moxon-Rae-Detektor mit geringer Ansprechwahrscheinlichkelt zur Be-
\

stimmung der Absorption. Die Spaliereignisse wurden mit einem Festkorperde-

tektor gemessen.,



Eine weitere Moglichkeit bietet die von Maier-Leibnitz vorgeschlagene

und von Macklin und Gibbons 21 beschriebene Methode, die lediglich einen
Detektor voraussetzt, bei dem der Verlauf der Ansprechwanrscheinlichkeit
iiber der y-Energie bekannt ist. Die Nichtlinearitit der Ansprechwahrschein-
lichkeit wird durch Rechnung korrigiert. Czirr und Lindsay 5 haben nach
diesem Prinzip einen Detektor aufgebaut, der sowohl y-Strahlen aus der Ab-

sorption als auch Spaltneutronen mift. Daraus wurde & bestimmt,

Die drei letztgenannten Methoden enthalten stets mehrere Eichkonstanten,
so daB eine absolute Messung von & vom Prinzip her nicht méglich ist. Unge-

nauigkeiten in der Bestimmung der Eichkonstanten ergeben Fehler in Q.

Bei allen bilsher beschriebenen Methoden wurde die Neutronenabsorption stets
iiber die bei Einfang und Spaltung entstehende y-Strahlung gemessen, was

immer betréchtliche experimentelle Schwierigkeiten mit sich brachte.

Eine weitere Methode, die Absorption zu bestimmen, besteht darin, die Dif-
ferenz zwischen den Neutronen zu bilden, die in die Probe elntreten und den-
Jenigen, die - abzliglich der schnellen Spaltneutronen - wieder aus der Probe
austreten. Ist der Streuquerschnitt der Probe wesentlich kleiner als der Ab-
sorptionsquerschnitt, kann die Absorption durch eine Transmissionsmessung
und eine Korrektur fir die gestreuten Neutronen bestimmt werden. Diese Forde-
239Pu und 235

den Arbeiten von Palevsky 22 U.a., Farley

U im niederen Neutronenenergiebereich erfiillt. In
23 25

rung ist fiir
, Bollinger 24 u.a., Yeater
U.a. und Brooks 26 u.a, warde durch die Messung des auf die Probe auftref-
fenden Neutronenflusses, des Spaltneutronenflusses und der Transmission 1,
bzw., & unterhalb 200 eV bestimmt.

239

Im Bereich der keV-Neutronenenergien iibersteigt der Streuquerschnitt von Pu

235

und U jedoch den Absorptionsquerschnitt, so daB eine rechnerische Korrektur

fir gestreute Neutronen nur sehr ungenaue Werte liefern wiirde.

In der vorliegenden Arbeit wurde eine neue Methode verwendet, die es erlaubt,
zusdtzlich den Anteil der aus der Probe gestreuten Neutronen zu messen. Da-
durch war es mdglich, den Verlauf von @ iiber der Neutronenenergie (also &

bis auf einen konstanten Faktor) im Energiebereich von 8 bis 60 keV im Gegen-



satz zu bisherigen Messungen nur iber den Nachweis von Neutronen zu be-

stimmen.

3. Die MeBmethode

Setzt man voraus, daB die Vielfachstreuung in der Probe und die Resonanz-
strukturen der Wirkungsquerschnitte vernachldssighbar sind, so lassen sich
fiir eine spaltbare Probe die Absorptionsrate Ra und die Zahl der Spaltneu-

tronen Nf pro Sekunde folgendermaBen ausdriicken:

f Ga
R, = g, (1 -T) = (%)
o
— 57 f £ &=
Nf -—V¢O (I—T)O' \3)
Hierbei ist\‘ﬁo der einfallende NeutronenfluB
’ o der totale Wirkungsquerschnitt und
‘ rTf die Transmission der spaltbaren Probe.
Aus den Gl. (4),(5) kOnnen # und @ wie folgt berechnet werden:
Nf R
M= =—, o =V=-1 (ha, 6o)
R N :
a f

Die Differenz zwischen den Neutronen, die in der Probe reagieren und denen,

die nach Streureaktionen die Probe verlassen, ergibt die Absorptionsrate:

R, = ¢ (1-7)-g0 (7)

a

f
Hierbei ist ¢S der Flufl3 der primdren Neutronen, der nach einem oder mehreren
Streuprozessen aus der spaltbaren Probe entweicht.
Will man ¢f messen, so bendtigt man entweder einen Detektor, der den ganzen
bl

Raumwinkel (4T ) der gestreuten Neutronen erfaBt, oder der Raumwinkel muB



genau bekannt sein, so daB man auf den gesamten Streuneutronenflufl zuriick-
rechnen kann, Zudem mufl dieser Detektor genau die gleiche Ansprechwahr-
scheinlichkeit haben wie der, der fiir die ¢O-Messung verwendet wird. Beide

Bedingungen sind experimentell nur sehr schwer zu erfiillen.,

Diese Schwierigkeiten kOnnen umgangen werden, wenn man den gestreuten Fluf
aus einer spaltbaren Probe mit dem gestreuten FluB aus einer nicht ab-
sorbierenden Probe vergleicht, wobei die Transmission beider Proben bekannt
sein muB. Als Material fir die nicht absorbierende Probe wurde bei dieser
Messung Blei verwendet (siehe Kap. 4.2).

Die Zahlraten Czb und Cz der Neutronen, die aus einer Bleiprobe bzw. aus

einer spaltbaren Probe gestreut werden, sind durch folgende Gleichungen

gegeben
Pb ED Pb
C,” = IT& -Qfo(l-T ) (8)
f £l £
R )

wobei TPb die Transmission der Bleiprobe,
€ die Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors und
L der vom Detektor erfaBte Raumwinkel ist.

In Gl. (9) wurde vorausgesetzt, daB der Detektor fiir die schnellen Spalt-
neutronen unempfindlich ist (siehe Kap. 4.3.1).
Mit den Gln. (8) und (9) 1dBt sich Gl. (7) folgendermaBen umschreiben

- £
L4 T Pb1 -T f
Q (Csl_TPb'Cs)'

R = (10)

a

[ ]

Im Gegensatz zu Gl. (7) entf#llt jetzt der Faktor ¢O. Es ist lediglich wichtig,
daB8 £, & und ¢o bei den Messungen mit der Bleiprobe und mit der spaltbaren

Probe beidesmal genau gleich sind.



Ist die Transmission fiir beide Proben gleich, so sieht man aus G1l. (10),
dafl die Absorptionsrate der Differenz aus Streuneutronen von der Blei-

probe und Streuneutronen aus der spaltbaren Probe proportional ist.

In Gl. (10) wurde vorausgesetzt, daB die Winkelverteilung der gestreuten
Neutronen isotrop ist und daB lediglich elastische und keine inelastische
Streuung stattfindet. Da beides nicht der Fall ist, miissen die Zdhlraten
der gestreuten Neutronen korrigiert werden (siehe Kap. 5.2 und 5.4).

Flir die Messung der Spaltneutronen wurde ein Detektor verwendet, dessen
Schwelle fiir die Neutronen- Ansprechwahrscheinlichkeit weit iiber der Energie
der gestreuten Neutronen liegt (siehe Kap. 4.3.3). Die Zzhlrate Cf des
Spaltneutronendetektors ist proportional dem FluB der Spaltneutronen Nf,

wenn folgende Bedingungen erfiillt sind:

1. Das Energiespektrum der Spaltneutronen ist unabhdngig von der Enersgile

der auftreffenden Neutronen 27’28.

27

2. Die Winkelverteilung der Spalitneutronen ist energieunabhingig .

3. Der Bruchteil der Spaltneutronen, die dadurch entstehen, daf Spalt-
neutronen ihrerseits in der Probe Spaltung induzieren, ist energieun-

abhangig.

4, Das Verhdltnis von prompten zu verzdgerten Spaltneutronen ist energie-
unabhangig. Die verzOgerten Spaltneutronen ergeben im Flugzeitspektrum

29,30

lediglich einen geringen zeitunabhingigen Untergrund

Diese Annahmen sind in dem hier betrachteten Energiebereich erfiillt, so daf

man
c. ~ N (11)
setzen kann.

In dem vorliegenden Experiment wurden die Zdhlrate C_ eines Detektors fiir
L

e o s s ae e ~Pb .
schnelle Neutronen und gleichzeitig die Zdhlraten CS und Cy eines 1/v-

Detektors (siehe Kap. 4.3.1) als Funktion der einfallenden Neutronenenergie



- 10 -

. s R . . e £ Pb
gemessen. Bei einer weiteren Messung wurden die Transmissionen T und T

einer spaltbaren Probe bzw, einer Bleiprobe in Abhiangigkeit der Neutronen-

energie En gemessen.

Mit diesen GroBen und mit den Gln. (10) und (11) liefert Gl. (6a)

7~ e (12)

Wird V in dem hier betrachteten Energiebereich als konstant angenommen, 20,21
so kann Gl. (6b) folgendermaBen geschrieben werden:
f
‘FE:— (C?b 1 - Tnk _ Cf )
kel S 1 _T.LU 3
a ~ - -1 (13)
Cf‘

Bei einer Streumessung mlissen Jjedoch aus Intensitdtsgriinden dicke Proben ver-
wendet werden, sd daB die Vielfachstreuung und die Resonanzstruktur der Wirkungs-
querschnitte von EinfluB auf die Zihlraten sind. Die Gln. (4) und (5) lauten

dann 24

jos]
li

g {a-1H [2aZa-m[2.Za-m[. 0D w

a [e]

(¢] o

,=v g (a-1h hgf-+6—s(1-T’)[;:—?-Jr;—:i’-(l-T")[...]]]) (15)

=z
i



wobei Gs der Streuquerschnitt ist und
T, 7" die mittleren Entkommwahrscheinlichkeiten eines Neutrons

nach dem 1, bzw. 2. Streuprozef sind.

Die ZuBeren eckigen Klammern stellen Mittelungen iber viele Resonanzen dar,
die gestrichenen Querschnitte sind fir Reaktionen, nach dem ersten, zweiten

usw., Streuprozefl gliltig.

Die Neutronen geben bei jeder elastischen Streureaktion mit schweren Kernen
nur einen kleinen Teil ihrer kinetischen Energie ab. Wenn man annimmt, daB
die Resonanzstruktur vernachlissigbar ist und die Querschnitte sich nur lang-
sam mit der Energie #ndern (o=0'=a".., o’a-—-cfa' =0a".., O’f=0‘f'=cf ®...), lauten

Gl. (14) und (15) folgendermaBen:

f

f Ua [ Gs [ o's
- - : - 1 5 "
R = ;250 (1 ’I‘)G 1+6(1 T') 1+0(1 T)[ ]]] (16)
a c o1 -
N = g. o 71 _mf\ ___f_‘ r 1 +___§ f1 o mty r 1+ _5 (1 _:Tn\[._.j]l (17)
e v, 4 +J gL T\t R g / —J4 \L
Flihrt man die Abkiirzung
g
vV o= (1-7TY) !: 1+—§(1-T")[...]] (18)
S o]
ein, so lauten die Gln. (16) und (17)
£ o'a
Ra=¢o(1'T)T(l+Vs) (19)
o
- f\ f
= - y L 3
Nf —\}ﬁo (1 -17) 5 (1 + VS) (20)
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Man sieht, daB unter diesen Voraussetzungen 7 und & ohne Korrektur fiir
die Vielfachstreuung mit den Gln. {6a), (6b) aus diesen Zshlraten be-

rechnet werden kdnnen.

In dem hier gemessenen Energiebereich ist jedoch eine Korrektur fir die
Vielfachstreuung und die Resonanzselbstabschirmung zu erwarten, die durch
einen Korrekturfaktor K, der den Zusammenhang zwischen den Gln. (14), (15)
und den Gln. (16), (17), herstellt, beriicksichtigt wird. Damit lauten

Gl. (6a) und (6b)

G o, () v,

= -« K = -
N A

1 (21a,21b)

Bei den Messungen an Blel wird nicht i{iber Resonanzen gemittelt, da die Niveau-
abstande bei Blei so groBf sind, daB man sich im Bereich der aufgeldsten Reso-

nanzen befindet,

4, Der experimentelle Aufbau und die Durchfilhrung der Messungen

4,1 Die Anordnung von Probe und Detektor

Die Messungen wurden an dem 3MV-Van-de-Graaff-Beschleuniger in Karlsruhe
durchgefiihrt. Mit einem gepulsten Protonenstrahl wurden iiber die 7Li(p,n)78e—
Reaktion Neutronen erzeugt {die Pulsbreite war 1 ns). Die Dicke des

Li-Targets und die Protonenenergie wurden so gewzhlt, daB ein breites Neu~-
tronenenergie-Spektrum zwischen 5 keV und 70 keV entstand. Der Neutronenstrahl

32

hatte aufgrund der Kinematik der (p,n)-Reaktion einen Offnungswinkel von et
wa + 300. Werden die Detektoren auBerhalb dieses Winkelbereiches aufgesteilt,

kann auf einen Kollimator verzichtet werden.



Abb. 1 zeigt schematisch die Versuchsanordnung mit den AbstEnden d (Be-

schleunigertarget~Probe), d2 (Probe-Streuneutronendetektor) und d3 (Probe~

Spaltneutronendetektor).

Will man bei den Flugzeitmessungen eine gute Zeitaufldsung (Verhdlinis der
Zeitgenauigkeit der Flugzeitbestimmung zum Flugweg) erreichen, so miissen

bel gegebener Zeitunsicherheit die Flugwege grofl gehaiten werden.

Da die elastisch gestreuten Neutronen praktisch die gleiche Geschwindigkeit
wie die prim#ren Neutronen haben, geht in die Berechnung der ZeitauflSsung
beim Streuneutronen-Detektor der Flugweg dl + d2 ein, wdhrend beim Spalt-

neutronen-Detektor nur dl eingeht., Durch dl ist also die Zeitauflosung des

gesamten Flugzeitspektrometers begrenzt, da beide Detektoren etwa die gleiche

Zeitgenauigkeit besitzen. Folgende Betrachtung zeigt aber, daf d1 nicht zu

grofl sein darf:

Spaltneutronen -
Detektor

“Q

Start

_~{::} |
DStart /! ™
ﬂ Start ]__‘Lj

Protonen - Straht

——_ d,
Pick -up Beschkunlgerturget
System Analoge Zeit-zu-
~ Gamma- Elektronik | Hohen
Detektor Konverter
Streuneutronen- ‘
Detektor o
N

Abb. 1 Der experimentelle Aufbau zur Messung der Streu- und Spaltn

spektren (schematisch).

i6 k¥ Rechenmaschine
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Der Streuneutronen-Detektor ist nicht nur fiir Neutronen, sondern auch fir
vy-Strahlen empfindlich. Will man nun vermeiden, daBl sich die y-Strahlen aus
Absorptionsereignissen mit Streuneutronen zeitlich iiberschneiden, so miissen
dl und d2 so gewdhlt werden, daB selbst die langsamsten Neutronen (5 keV) aus
dem Beschleunigertarget die Probe schon erreicht haben, wenn die schnellsten

gestreuten Neutronen {70 keV) beim Detektor ankommen, d.h. 4, = 3 dl' Der

2
Abstand d2 darf aber aus Intensititsgriinden nicht zu grof werden.

Installiert man jedoch einen zusdtzlichen Detektor, der fiir y-Strahlen die
gleiche Ansprechwahrscheinlichkeit hat wie der Streuneutronen-Detektor, fiir
Neutronen aber unempfindlich ist, so kamn man den y-Untergrund messen und
das Abstandsverhdltnis auf dQ = 2 dl verkleinern, Es wurden % MefSreihen
durchgefiihrt, deren geometrische Ancrdnung in Tabelle 1 gezeigt ist.

Der Winkel ¥ (siehe Abb. 1) wurde so gewdhlt, daB sich der Streuneutronen-
Detektor auBerhalb des direkten Neutronenstrahls befindet und da@} sich die
Anisotropie des gestreuten Flusses nicht zu stark bemerkbar macht {siehe

Kap. 5.2). Die Wahl des Abstandes d5 wird in Kap. 4.3.% diskutiert.

MeBreihe d; [cm] d, Ecm] d5 [om] PN 4

1 14.0 7.% 05,2 140°
2 14.0 41,5 25,2 120°
3 14.0 29.6 05,2 130°

Tabelle 1. Die geometrische Anordnung der Detektoren bei den verschie-

denen Mefreihen.

Bei dieser MeBmethode ist die Breite des Neutronen-Energiespektrums auf den
hier angegebenen Energiebereich beschrinkt. Erweitert man das Neutronen-

Energiespektrum nach hdheren oder tieferen Energien, so iiberlappen sich die
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Streuneutronen mit den y-Strahlen aus Absorptionsereignissen im Flugzeit-
spektrum, Zudem fHchert der Neutronenstrahl bei hoheren Energien auf, so

daBl die Detektoren in den direkten Strahl geraten. Den Messungen im niederen
Energiebereich ist ferner dadurch eine weitere Grenze gesetzt, daB hier die
Neutronenintensitit stark abnimmt.

Fir die verwendete MeBSmethode und den hier interessierenden Energiebereich
ist der Van-de-Graaff-Beschleuniger besonders geeignet, weil er das ndtige

nach oben und unten begrenzte Neutronenenergiespektrum liefern kann.

Die Signale aus den Detektoren wurden {iber eine analoge Elektronik in logische
Signale umgewandelt, die die Ankunfiszeiten der Neutronen in den Detektoren
enthielten (Abb. 1). Diese Signale wurden als Start-Signale auf Zeit-zu-
Hohen-Konverter gegeben, die ihr Stop-Signal von dem Pick-up-System des Be-
schleunigers erhielten. Die MeBdaten wurden in einem 16 k on-line-Computer
(CAE) gespeichert.

Alle Detektoren waren auf eine kreisfdrmige Platte mit Grad-Einteilung mon-

tiert.

4,2 Die Proben

Um fiir alle Proben etwa gleiche Zzhlraten fiir gestreute Neutronen zu erhalten,
wurden Proben mit Zhnlichen Transmissionen ausgesucht. Aufgrund der Fehler-
rechnung (siehe Kap. 7.) und aus Intensitdtsgriinden ist es wiinschenswert, die
Transmission moglichst klein zu halten. Andererseits miissen die Proben relativ
zum Flugweg der Neutrcnen diinn sein, will man eine gute Zeitaufldsung der An-
ordnung erhalten. Alle Proben hatten in dem hier betrachteten Energiebereich

2395 ung 225

eine Transmission von etwa 0.6, was fiir die U-Proben eine Dicke

von ca. 0.75 cm ergab.

Als Materialien fiir Streuproben mit sehr kleinen Einfangqguerschnitten kamen
nur Blei und Graphit in Frage 33, wobei Graphit wegen seines im Vergleich zu
Pb geringen makroskopischen Querschnittes und seines niedrigen Atomgewichtes,
das eine Abbremsung der Neutronen bei der Streuung zur Folge hidtte, ausschied.
Die Dicke der Pb-Probe, die 1.5 cm betrug, verschlechterte die Zeitaufldsung
der gesamten Apordnung nicht, da an Blei nur Streumessungen mit langem Flug-

weg durchgefihrt wurden,
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1le Proben hatten 4 cm Durchmesser und waren in eine 0.2 mm dicke Kupfer-
hiille eingeschweiBt (bei den spaltbaren Proben unter Edelgasatmosphire).
Die Pu-Probe bestand aus 90.90% % 239Pu, 8.212 % 240Pu_. 0.847 241Pu und
0.038 % gb“gpu, die U-Probe aus 0.765 % 23411, 92.960 25511, 0.272 % 23611
und 6.00% % 258U (die Angaben sind in Gewichtsprozenten). Fir die Pb-
Probe wurde natiirliches Pb verwendet.

Die Pu-Probe wog 186,2 g, die U~Probe 170,% g und die Pb-Probe 210,9 g.

4,% Die Detektoren

4.%.1 Der Streuneutronen-Detektor

Flir den Streuneutronen-Detektor muB ein Szintillator verwendet werden, bei

dem der Verlauf der Ansprechwahrscheinlichkeit ilber der Energie gut bekannt
ist und dessen Empfindlichkeit filir Spaltneutronen relativ zu der fir ge-
streute Neulronen klein ist. Diese Bedingung erfiillt der 6Li~G1as—Szintillator
dessen Ansprechwahrscheinlichkeit im hier interessierenden Energiebereich
proportional 1/v ist 35’560 Es wurde das Szintillatorglas NE 905+) mit 1.28 om
Dicke und 10.6 cm Durchmesser verwendet, das auf einen Valvo XP 1040-Fotover
vielfacher montiert wurde.

Der mechanische Aufbau der Detektoranordnung wurde mit mdglichst wenig Struk-
turmaterial ausgefihrt, um Neutronenstreuung am Gehiuse zu vermeiden. Ein
schnelles Signal von der Anode des Fotovervielfachers diente zur Bestimmung
der Ankunftszeit des Teilchens (Zeitgenauigkeit etwa 1.5 ns) und ein lang-
sames Signal von einer geeigneten Dynode zur Untergrunddiskriminierung mit

27

Hilfe eines Impulshchenfensters R

4,3,2 Der Gamma-Detektor

Der Gamma-Detektor ist genau gleich aufgebaut wie der Streuneutronen-Detektor
6

er enthdlt lediglich 7Li statt Li im Szintillator (NE 906+),so dafB er zwar

fir Neutronen unempfindlich ist, filr y-Strahlen aber die gleiche Ansprech-

wahrscheinlichkeit wie der Streuneutronen-Detektor hat.

+) Nuclear Enterprises, Great Britain



Mit Hilfe einer 6000-Quelle kann man das ImpulshChenfenster ungefdhr in den
gleichen Energiebereich legen, in dem das Impulshdhenfenster des Streuneu-
tronen-Detektors liegt. Diese Einstellung ist nicht so genau, da8 der y-Un-
tergrund absolut gemessen werden kann. Zur Korrektur des Untergrundes reicht
aber auch die Kenntnis des Verlaufs des Untergrundes iiber der Plugzeit aus

(siehe Kap. 5.6).

4.,%3.3 Der Spaltneutronen-Detektor

Als Szintillator fiir den Spaltneutronen~Detektor wurde der organische Fliis-
sigkeitsszintillator NE 213+) verwendet, der filir Spaltneutronen eine hohe An-
sprechwahrscheinlichkeit hat. Da die Neutronen iiber RiickstofBprotonen nachge-
wiesen werden, ist die Lichtausbeute proportional der Protonenenergie. Setzt
man nun im Amplitudenspektrum eine Energieschwelle, unter der keine Protonen
mehr nachgewiesen werden, ist damit auch fiir Neutronen eine Energieschwelle
gesetzt, unter der sie nicht mehr nachgewiesen werden. Diese Schwelle lag weit
iiber der Energie der gestreuten Neutronen, so daf diese nicht mit dem Spalt-
neutronen-Detektor nachgewiesen wurden., Die y-Strahlen, die der Szintillator
nachweist, konnen von den Neutronen aufgrund verschiedener Abklingzeitkonstan-
ten der Lichtemission beider Teilchen getremnnt werden (Pulsformdiskriminierung,
siehe Anhang). Der Szintillator war 3 cm dick, hatte 11 cm Durchmesser und war
auf einen Valvo XPlO4Q Fotovervielfacher montierﬁ. Die Zeitgenaulgkeit des De-
tektors einschlieBlich der Pulsbreite des Protonenstrahls betrug 1.2 ns (elek-
tronische Schaltung siehe Anhang).

Die Zeitgenauigkeit filir den Nachweis eines Spaltprozesses mit dem Spaltneutro-
nen-Detektor ist dadurch begrenzt, daB Spaltneutronen verschiedener Energie

verschiedene Flugzeiten auf dem Weg von der Probe zum Detektor bendtigen.

Die Zeitgenauigkeit kann verbessert werden, indem man den Flugweg d3 kurz hdlt
und die Energieschwelle des Zdhlers hoch setzt, wodurch die Laufzeitdifferenz
der nachgewiesenen Neutronen kleiner wird. Der Detektor darf jedoch nicht zu
dicht an die Probe gestellt werden, da der wasserstoffhaltige Szintillator ge-
streute Neutroneﬁ in die Probe zuriickstreut. Auch hat eine Erhdhung der Ener-

gieschwelle zur Folge, dafl die Nachweiswahrscheinlichkeit sinkt.

+) Nuclear Enterprises, Great Britain
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In einem Versuch wurde die Schwelle bei einem Abstand von d3 = 25.2 cm
eingestellt. Diese Einstellung wurde so vorgenommen, daB die 259Pu-Probe
dicht vor dem Beschleunigertarget montiert und mit monoenergetischen Neu-
tronen beschossen wurde., In Abb. 2 ist das Flugzeitspektrum dieser Messung

abgebildet. Der Spaltneutronen-Detektor arbeitet bei diesem Versuch ohne Puls-

formdiskriminierung.”
In dem Flugzeiispektrum sieht man » Spitzen:

1. Den prompten y-peak von dem Beschleunigertarget mit der Zeitbreite Atp ;

2. Y-Strahlen aus Absorptionsereignissen mit der Zeitbreite Ata, die sich

aus der Laufzeitdifferenz der primiren Neutronen und der Breite Atp Zu=-

sammensetzt und

ins

Zdhlrate

_tynh
Y- Strahlung vom 10
Beschleunigertarget e ]

‘Y -Strahiung aus .
Einfang und Spaltung @

-
LX)

Abb., 2 Plugzeitspektrum des Spaltneutronen-Detektors zur Bestimmung der Zeit-

genauigkeit. Die durchgezogenen Kurven sind fur verschiedene Schwellen

ED gerechnet
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2. Spaltneutronen mit der Zeitbreite A'tn, die sich aus der Zeitunschirfe

at  fUr den Nachweis eines Spaltereignisses und der ZeitunschérfedAtaE—Atp2

pa

(Laufzeitdifferenz der primiren Neutronen) zusammensetzt.

Die 7Zeitunschirfe Atf fiir den Nachweis eines Spaltereignisses errechnet sich

zZu

(22)

Die Schwelle wurde so eingestellt, daB ‘AtF = 2,5 ns ist.

In Abb. 2 sind auflerdem die gerechneten Spaltneutronenspektren fiir verschie-
dene Schwellenwertenergien eingezeichnet, um die Energie der eingestellien

Schwelle abschdtzen zu kdnnen.

Nimmt man an, dafl die Probe diinn ist, die Primdrneutronen monoenergetisch ein-
fallen, die Energieverteilung der Spaltneutronen eine Maxwellverteilung und
das Amplitudenspektrum monoenergatischer Neutronen eine Rechteckverieilung er-

gibt, so kann man das Spektrum Sf, das der Spaltneutronen-Detektor sieht,

folgendermaBen schreiben 57’38:
S L
Sf(Ef) ~n VEf e e (1 - g) (1 - e ) (23)

Hierbei ist Ef die Energie der Spaltneutronen

&) die Kerntemperatur der Spaltbruchstiicke in Energieeinhei-
ten, die die Maxwellverteilung charakterisiert (Ref. 39

entnommen)
E die Schwellwertenergie
L die Szintillatordicke und

a ein energieabhidngiger Koeffizient, der die Dichte und die

' Wirkungsquerschnitte der Szintillatorbestandteile enthilt

(siehe Ref. 37,38).



O
]

grammes wurde Sf(E#} unter Beriicksichtigung der Zeit-
verschmierung, die durch die Szintillatordicke zustande kommt, berechnel.

Mit Hilfe eines Prog

Die Ergebnisse in Abb. 2 zeigen nur den Verlauf der Spektren iliber der Flug-

zelit, nicht deren absoluten Wert. Die Schwelle fiir den Nachweis der Spaltneu-~
tronen liegt danach bei etwa 2.5 MeV,

Die Elektronik zur Diskriminierung der y-Strahlen ist im Anhang gezeigt. Das

Verh#@ltnis der y-Zihlraten, die mit und ohne Pulsformdiskriminierung regi-
striert wurden, ist etwa 1:500.

4.4 Die Messung der Streu- und Spaltneutronenspektren

239

Vier Proben wurden abwechselnd dem Neutronenstrahl ausgesetzts die Pu~Probe,

2 :
die 35U--Probe, die Pb-Probe und eine leere Kupferhiille. Den Zeitpunkt des Pro-

benwechsels bestimmte ein Protonenstrom-Integrator, der iiber eine Steuerauto-
matik den Probenwechsler steuerte,

Abb, 3 zeigl als Beispiel die Flugzeitspekiren, die der Streuneutronen-Deiek-
%
Tor fiir die 29

Pu-Probe, die Pb-Probe und die leere Kupferhiille registrierte
(in dieser Abbildung ist nur jeder dritte Flugzeitkanal eingezeichnet).

10
50 keV /

Zdhlrate

10

500 400 300

: ' 10
200 100
Flugzeit(ns)

Abb, 3 Flugzeitspektren des Streuneutronen-Detektors fiir die Pu-Probe (o),
die Pb-Probe (@) und die leere Hiille (+).
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Im Flugzeitspektrum flir die Pu-Probe folgen dem prompten y-peak aus dem
Beschleunigertarget zuerst die y=-Strahlen aus Spaltung und Einfang und da-
nach die aus der Probe gestreuten Neutronen. Der Untergrund (z. B. bei ei-
ner Flugzeit von 500 ns) flir dieses Spektrum ist hoher als der fiir die an-
deren Flugzeitspektren., Die Differenz rithrt von dem radioaktiven Zerfall der
Pu-Isotope her, Im Flugzeitspektrum filir die Pb-Probe ist der EinfluB} der Re-
sonanz bei 42.8 keV im Streuspektrum deutlich zu sehen. Das Flugzeitspektrum,
das mit der leeren Hiille aufgenommen wurde, enth#dlt von der Hiille gestreute
Neutronen, am Beschleunigertarget gestreute Neutronen und Neutronen, die an

dem Strukturmaterial in der Detektor-Umgebung gestireut wurden.

Die gesamte Zeitaufldsung des Flugzeitspektrometers setzt sich vorwiegend
aus der energieunabhidngigen Zeitunschérfe.atf des Spalineutronen-Detektors
und der energieabhidngigen Zeitunschérfe&kte zusammen, die von der endlichen

Ausdehnung, der Probe herriihrt.

Die aus diesen GrdSen errechnete ZeitauflSsung At/d. und die Energieaufls-

sung AEn/En sind in Tabelle 2 zusammengestellt. '
E
B, [kev] at [ns) 4t [ o2 1 %)
1 n
8 3.9 28 7.0
10 3.7 26 74
20 3.15 22.5 8.9
20 2.95 21 10.2
50 ' 2.8 20 12.4
60 2.75 19.5 13,

Tabelle 2. Energie- und Zeitaufldsung der MeBanordnung.
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4.5 Die Messung der Transmission

Zur Messung der Transmission der Proben wurde ein 6Li-Glas-Szintillator

von 2.4 em Dicke und 2.4 cm Durchmesser verwendet. Er wurde auf einen

Valvo 56 AVP Fotovervielfacher montiert. Die Prcbe war 6 cm und der Detek-

tor 90 cm von dem Beschleunigertarget entfernt {siehe Abb. 4). Zwischen Pro-

be und Detektor befand sich ein Kollimator von 75 cm Liange mit einer Bohrung
von 2 cm Durchmesser. Die Transmission wurde in dem Energiebereich von 7 keV
bis 70 keV fiir alle 3 Proben, die fir die (=Messung verwendet wurden, er-
mittelt. Die ZeitauflSsung der Messung betrug etwa 5 EE .

Die Transmissionsmessungen wurden mit Hilfe eines Programmes von E, SchneiderEa
ausgewertet, das die Transmission und deren statistischen Fehler errechnete.

Die gemittelten Transmissionen sind in Abb. 5 gezeigt,

Kollimator
/ 6
Li - Glas-
Probe Detektor
Protonen - Strahl /

Pick -{ Beschleuniger - , ‘l
System Target Analoge

Elektronik

' fﬁi:]—zu B Start
ohen
Stop Konverter\

Vielkanal
Anaiysator

Abh, 4 Der experimentelle Aufbau der Transmissionsmessung (schematisch)



TRANSMISSION

- 23

071
Pb - PROBE
0,6 :....."3 3“-‘-“300...°°Ln°e“ ° o ] ° ° @
© hd
[ -]
05
0.7
f Pu - PROBE
: e ® e ® e ®° '
06 o
[
6999065 g0 00, @
;'.e... ® @
05
071
] U -PROBE
i j o o ® & ® &
0.6 oo
] ...o.o°"
: 0..r.0
:0.‘.'.
[
0,5-
7 10 20 30 W0 50 60 70 80

NEUTRONEN - ENERGIE (keV)

Abb. 5 Die gemittelte Transmission der Proben



5 Auswertung der Messungen

5.1 Allgemeiner Uberblick iiber den Gang der Auswertung

Zur Auswertung der Flugzeitspektren wurde ein Fortran-Programm geschrieben,
mit dem die in den folgenden Abschnitten beschriebenen Korrekturen durchge-
fihrt wurden.

Von den Flugzeitspektren wurde der gemessene und berechnete Untergrund ab-
gezogen. Danach wurde der Einflufl der inelastischen Streuung auf die Streu-
spektren korrigiert. Die Spektren wurden so umgerechnet, als wiirden die
Proben nur elastisch und nicht inelastisch streuen. |
Die Zdhlraten der Spaltneutronen und der y-Strahlen aus Einfang und Spaltung,
die der Streuneutronen-Detektor registriert, wurden von den Spektren abge-
zogen. Ferner wurden die Streuspektren auf die Anisctropie der Winkelver-
teilung der Streuneutronen korrigiert. Da die Flugzeitspektren mit ver-
schiedener Zeitaufldsung gemessen wurden, mufliten die Daten durch Faltung

mit einer GauBfunktion auf einheitliche Aufldsung umgerechnet werden.

Nun wurde @ nach Gl. (21b) berechnet; das Ergebnis wurde auf Verunreinigungen
in den Proben korrigiert. Die -Werte wurden gemittelt und auf die in diesem
Energiebereich am genauesten bekannten Q-Werte normiert (siehe Kap. 6).

Das Programm liefert auch den statistischen Fehler der Messung (siehe Kap. 7).

235

Die Wirkungsquerschnitte fiir U,

239

Pu und fir die Verunreinigungen der
Proben wurden, sowelt sie flir die Korrekturen bendtigt wurden, dem KEDAK-

w7

Band entnommen., Die Berechnung der Winkelverteilung der gestreuten Neu-
tronen und des Korrekturfaktors K wurde in gesonderten Fortran-Programmen
vorgenommen, da hierfiir Monte-Carlo Rechnungen nttig waren, die viel Rechen-

zeit beanspruchten.

5.2 Berechnung der Winkelverteilung der Streuneutronen

Da mit wachsender Neutronenenergie der Beitrag der Partialwellen hoherer
Crdnung zu der auslaufenden Streuwelle zunimmt, ist im keV-Energiebereich
die Winkelverteilung der ges

1HBt sich wer differentielle Streuquerschnitt a}i-als eine Summe von Legendre-
8
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Polynomen schreiben 40:

dos ( p) %S =
dﬂ = It Z wl Pl (P-) (24)
s 1=
Hierbei ist 1 die Quantenzahl des Balhndrehimpulses zwischen Kern und

einfallendem Neutron,
p = cosa der Kosinus des Streuwinkels (Abb. 1),
P, ( p) das Legendre-Polynom und

w der Koeffizient des Legendre-Polynoms.

1

235

U und 239Pu wurden von verschiedenen Autoren

Die Koeffizienténtol fiir
B1,42,4%, b

durch Streumessungen bestimmt. In dem hier diskutierten Energie-
bereich sind die Koeffizientenial fiir 1>2 vernachlidssigbar. Da die Probenab-
messungen in der GroBenordmung der mitileren freien Weglinge der Neutronen
in der Probe liegen, wird die Winkelwverteilung auch durch Vielfachstreuung

beeinfluflt.

Winkelverteilung und Vielfachstreuung lassen sich wegen der zylindrischen
Geometrie der Proben mit analytischen Methoden nicht mehr genau berechnen.
Die Rechnungen wurden deshalb nach der Monte-Carlo-Methode durchgefiihrt.
Bei dieser Methode werden statistisch ermitielte Stofifolgen von Neutronen
in def Rechnung simuliert, und zwar so oft, bis ein Mittelwert mit dér ge~
winschten Genauigkeit als Ergebnis errechnet werden kann. Um statistische
Vorginge simulieren zu kdnnen, werden Zufallszahlen z errechnet, filir die
0<z<1 gilt und die in dem Bereich zwischen O und 1 gleichverteilt sind.

Diese Zufallszahlen bestimmen die Ergebnisse der Einzelereignisse, in unserem

(¢
[}

Pall
Die Variable x stelle das Ergebnis eines Einzelprozesses und p{(x) die Wahr-
scheinlichkeitsdichte fiir das Frgebnis x dar. Flir p(x) geite die Normierungs-

bedingung 45.

[ px) ax = 1 (25)
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Setzt man

X

z = [ o) & (26)

- CO

und errechnet nach Gl. (26) x als Funktion von z, so f&llt x mit der Haufig-
keit p(x) dx in das Intervall zwischen x und (x + dx). Mit den Gln. (25)
und (26) kann man aus den zwischen O und 1 gleichverteilten Zufallszahlen

z die flir x gewiinschte Verteilung p(x) konstruieren.

Bei den Rechnungen wurde angenommen, daf ein paralleler Neutronenstrahl mit
konstanter Dichte senkrecht auf die kreisfdrmige Fliche der zylindrischen
Probe auftrifft. Weiterhin wurde angenommen, daB die Neutronen beim Stof
mit den Kernen keine Energie abgeben und somit Schwerpunkt und Laborsystem

identisch sind.

Zunichst wird der Ort der 1. Reaktion des Neutrons "ausgewiirfelt". Danach
wird die Richtung bestimmt, in der das Teilchen nach dem StoB welterfliegt.
Diese Richtung ist durch den Polarwinkel und den Azimuthwinkel gegeben.

Als Beispiel soll die Bestimmung des Polarwinkels ¥ vorgerechnet werden.

Die Verteilungsfunktion fiir cos ¥ ist nach Gl. (24) und (25) durch

p(R) = 5 L+ przw, Gp°-1)) (27)

gegeben. Mit Gl. (26) gilt

3!
1 1 2
2 = [ 5 (Q+rwp +50, G -1)ap (28)
-1

Dies fihrt flir pm auf die Gleichung

wQ,P +wﬁp2 +(2-w) p+ (2w, -hz) =0 (29)

Diese Gleichung wird nach dem Newton'schen Iterationsverfahren geldst, wobei

als Anfangswert Py die Ldsung der Gl. (29) fiir w,. = 0 eingegeben wird:

2
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poo= S }[(1 _w1)2+4w1z-1) (30)
1

Nun werden analog der Azimuthwinkel und die freie Weglinge des Neutrons nach
dem StoB "ausgewlirfelt". Ist die Flugbahn des Teilchens in der Probe linger

als die freie Weglinge, wird eine neue Reaktion durchgerechnet, ist sie
kKleiner, so tritt das Teilchen aus der Probe aus., |

Um die Absorption zu berlicksichtigen, wurde so gerechnet, als ob nach jedem
StoB nur noch der Bruchteil (1 - gé ) des einfallenden Teilchens weiterfliegen
wiirde. Das Programm liefert als Ergebnis die Winkelverteilung und die Korrektur

v Tir die Vielfachstreuung (siehe G1. (18) ).

Herkunft und Genauigkeit der benutzten Eingabedaten fiir das Programm sind

in Tabelle 3 angegeben.

Eingabegridfe Referenz Genauigkeit
W, Bertin 46 U.a. + 10 %
W o Bertin 46 U.a. + 20 %
g eigene Werte <t 3 %
o KEDAK 7 + 10 %

Tabelle 3, Eingabedaten fiir das Monte-Carlo-Programm.

Die Rechnungen wurden bei allen drei Proben fiir 10 Energlepunkte zwischen
7 und 70 keV durchgefilnrt, Abb, 6 zeigt als Beispiel die Verteilungsfunktion

fiir die 3 Proben fiir eine Neutronenenergie von 40 keV. Die Vielfachstreu-
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korrektur Vc hetrict etwa VS = 0.5,

0 11:10 ] L "Pb - PROBE
3 09 S~
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l:lé 10 . ‘/1 Pu - PROBE
Z 08 \~\ P
\ N
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11 M~ =
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0° 30° 60° 90° 120° 150° 180°

STREUWINKEL 3

Abb., 6 Die Winkelverteilung der Streuneutronen bei 40 keV Neutronenenergie.

In Test~Rechnungen wurde weiter untersucht, welchen EinfluB eine Anderung von

o und W 1 auf die Winkelverteilung hat, um damit die Genauigkeit der Winkel-

verteilungsrechnung abzuschitzen (w , war bei der Fehlerrechnung vernach-

2

lissigbar). Der EinfluB von w , auf die Verteilung ist aufgrund der Vielfach-

streuung kleiner als der, der liach Gl. (24) zu erwarten widre., Aus den Ergeb-
nissen (Abb. 7) geht hervor, da8 die Anisotropie hauptsichlich auf die Geome-
trie der Probe und weniger auf p- und d-Wellen-Streuung zurilickzufiihren ist.
Eine Anderung von o'a bel sonst gleichbleibenden Eingabedaten hat ergeben,

daB der durch die Unsicherheit von o'a bedingte Fehler vernachldssigbar ist.

Aus diesen Test-Rechnungen und den Fehlerangaben in Tabelle 3 errechnet sich
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der Fehlerbeitrag der Winkelverteilung zu dem in Tabelle 6 angegebenen

Fehler in 1 .

P vat—— e
o \\ og=16b w; =00 w,=00
210
= N /
& N, /
= M ~_ 7 [ 0=16b w,;=01 ,-00
Yo Ve
§ 09 7
: \\ /
—\\ \ ]
M ™ " G-=13b W, =00 ;=00
1.0 //
0.9
\\i;/'
0° 30° 60° 90° 120° 150° 180°

STREUWINKEL

Abb. 7 Winkelverteilungsfunktionen zum Test des Einflusses von o und aJl

auf die Verteilung.

5.5 Untergrundkorrektur

Von den Streuspektren der Pb-Probe und der spaltbaren Proben wurde zuerst
der zeitabhingige Untergrund abgezogen. Das Flugzeitspektrum dieses Unter-
grundes wurde mit der leeren Kupferhiille im Neutronenstrahl aufgenommen. Es
enthdlt Neutronen, die an der leeren Kupferhiille, am Beschleunigertarget

und an dem in der Detektor-Umgebung befindlichen Material gestreut wurden.

Von dem Untergrund, der nach dieser Subtraktion verbleibt, wird angenommen,

dafl er zeitunabhingig ist, da er hauptsdchlich von dem radicaktiven Zerfall



der spaltbaren Proben herrihrt. Dieser Untergrund wird fiir jede Probe an
einer Stelle im Flugzeitspekirum, an der keine gestreuten Neutronen aus

der Probe mehr zu erwarten sind, errechnet und abgezogen.

Um bei dem Flugzeitspektrum des Spaltneutronen-Detektors auch den Untergrund,
der durch den Einfang von gestreuten Neutronen im Szintillator entsteht, zu
berlicksichtigen , wurde das Flugzeitspektrum abgezogen, das von dem Spalt-

neutronen-Detektor mit der Pb=-Probe im Neutronenstrahl aufgenommen wurde.

5.4 Korrektur der inelastischen Streuung

Flir die Korrékturen der folgenden Kapitel ist es notig, den auf die Probe

auftreffenden Neutronenfluf ¢O zu Kennen.
Nach Gl. (8) 1#B8t sich ¢O aus der Streumessung an der Pb-Probe bestimmen:

4T cst
%o = §e 1-10 o)

Die einzige Unbekannte in G1.(31) ist der Raumwinkel {1 . Da bei den folgenden
Korrekturen aber stets der Ausdruck ﬁ%% ¢O bendtigt wird, muﬁ.flnicht be -
stimmt werden. Die Ansprechwahrscheinlichkeit & des Li-Glas-Detektors wurde
den Arbeiten von Ref. 35,36,52 entnommen. Der StreufluB aus der Pb-Probe

wurde auf Anisotropien in der Winkelverteilung'korrigiert (siehe Kap. 5.2).
Zur Berechnung von ¢o wurde die Transmission TPb mit einer GauB3-Funktion ge-
faltet, so daB die Transmissionsdaten die gleiche Zeitauflosung wie die Streu-

daten erhielten (siehe Kap. 5.7).

Da bel der inelastischen Streuung die Neutronen erheblich an Energie verlieren,

miissen diese Reaktionen im Flugzeitspektrum korrigiert werden.

7

235U, das im Grundzustand den Kernspin f“= 5 hat, konnen durch s-Wellen-

Bei

Neutronen im Zwischenkern Niveaus mit dem Gesamtspin JTc = ;3-, 4: beyalkert_
7 9

werden., Bei der inelastischen Streuung konnen also_Niveaus mit 2 s 5 und 5

im Restkern erreicht werden. Hier kommmt nur das g Niveau bei 46.2 keV in Frage?o
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+
2 T 1 . L
Bei 39Pu mit dem Grundzustand I’L =3 werden die O+ und 1+ Niveaus des
+
Zwischenkerns bevolkert, von da aus sind die L Niveaus bei 7.85 keV und

2
57.27 keV erreichbar. Das Niveau bei 57.27 keV ist fir den Energiebereich,

in dem hier gemessen wurde, vernachlissigbar; es ist lediglich das Niveau

bei 7.85 keV zu beriicksichtigen.

Im Streuspektrum der spaltbaren Proben miissen nun flir inelrstische Provessc

zwel Rorrekturen angebracht werdens

Ein inelastisch gestreutes Neutron fehlt in dem Kanal des Flugzeitspektrums,

in dem es bel elastischer Streuung registriert worden widre, da es bel dem
inelastischen Streuprozefl die Niveauenergie EN verliert, Dafiir wird das

Neutron in einem anderen Flugzeitkanal als elastisch gestreutes Neutron regi-
striert. In den folgenden Rechnungen werden glatte Wirkungsquerschnitte voraus-
gesetzt. Der Bruchteil ¢i1 des einfallenden Neutronenflusses der inelastis;h

gestreut wird, 188t sich durch folgende Beziehung berechnen:

o,(E)
g EB) = 7, E) -1 EFEy G+VE)) (@

di ist der inelastische Streuquerschnitt.

Im Flugzeitspektrum des Streuneutronen-Detektors fehlt damit die ZZhlrate C11:

o (B) - € () ped, (5) ()

il n

Die inelastisch gestreuten Neutronen mit der Energie E'n = En - EN ergeben
den Fluf gig in der Probe, wobei
? - 4 ™ =z}
g, (B ) g, (E' +E) (34)

Von diesem FluB wird ein Teil in der Probe absorbiert, der Rest verlaflit die

Probe., Der Streuneutronendetektor miBt dann die Zdhlrate CiQ’ die sich wie
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folgt schreiben 18B8%t:

-t —t ﬂ ) 5 da(E'n ?
Gl = BB fE fy ) 0 -y, ) 09

Durch Addition von Cil und Subtraktion von Ci wird das Flugzeitspektrum so

umgerechnet, als wilirden die Proben nur elastizch und nicht inelastisch streuen.
Die Werte fiir den inelastischen Streuquerschnitt wurden Ref.47 entnommen. Da
der inelastische Streuquerschnitt in dem Energiebereich dieser Messung bisher
nicht gemessen werden konnte, muB man sich auf Rechnungen verlassen, die mit

den gemessenen Werten von o, im hdheren Energiebereich recht gut iiberein-

. 48 1
stimmen .

39

Der Fehler von Gi im unteren keV-Bereich wird bei der Ausweriung von Schmidt
zu 50 % und bei der von Ribon und Le Coq 49 zu ¥ 15 % angegeben, In der vor-
liegenden Arbeit wurde der Fehler zu %0 % angenommen, was der mittleren Ab-

27,

weichung verschiedener Rechnungen und Auswertungen voneinander entspricht

39,47,48,49

Die Korrektur aufgrund der inelastischen Streuung betrug bei der Pu-Probe
maximal 4 % und bei der U-Probe maximal 0.5 %. Der Fehler in % , der durch

diese Korrektur entsteht, ist in Tabelle 6 aufgefiihrt.

Der EinfluBl der inelastischen Streuung auf das Spaltneutronen-Spektrum ist

vernachldssigbar (0.2 %).

5.5 Berechnung der Spaltneutronen, die der Streuneutronen-Detektor registriert

. 6
Trotz des 1/v ~Verlaufes der Ansprechwahrscheinlichkeit des Li-Glas-Szintil-
lators mul der Nachweis der Spaltneutronen durch den Streuneutronen-Detektor

beriicksichtigt werden.

In der Probe werden durch primire oder gestreute Neutronen nach Gl. (20) Nf
Spzltneutronen erzeugt (die Wirkungsquerschnitte werden bei dieser Rechnung
als glatt ancenommen). Diese Spaltneutronen verursachen ihrerseits wieder

Spaltung usw.
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In der folgenden Rechnung wird angenommen, dafB die Vielfachstreuung der

Spaltneutronen vernachlissigbar ist. Die Zahl der Spaltneutronenerf, die

die Probe verlassen, ist damn

oo ’ o.(E.) 4r(E.)
No, = N (1- of (T (E) - 1) (1 -T(E)) df(E:) dEff dLEf)"1 (36)

dF

dEp

T'(Ef), die Entkommwahrscheinlichkeit fiir Spaltneutronen aus

Hierbei ist

die Energieverteilung der Spaltneutronen und

der Probe.

Die Kerndaten fiir die Rechnung wurden Ref. 47, die FEnergieverteilung der Spalt-
neutronen Ref. 39 und die Entkommwahrscheinlichkeit Ref. 51 entnommen. Fir die
Pu-Probe erhdht sich fo um 19 % und fiir die U-Probe um 10 % gegeniiber Nf.

Zur Berechnung des Flugzeitspektrums der Spaltneutronen wird die Energiever-

e

teilung & in die Flugzeitverteilung g%L-umgerechnet:
£

- " - (37)
f

dE
a€£ 188t sich aus der Energie-Flugzeitbeziehung
f
d
2 2
E, = const. ( 5 ) (28)
£
bestimmen.

Ein Neutron der Energie En benotige die Flugzeit tn fiir den Weg vom Beschleuniger-
target zur Probe. Da der einfallende Fluf ¢O als Funktion von tn bestimmt wird,
148t sich die Zahl der erzeugten Spaltneutronen sofort in der Form N, (tn)
schreiben. Damit registriert der Streuneutronen-Detektor nach der Zeit t' vom



Auftreffen der Protonen auf das Beschleuhigertarget an gerechnet die Zghlrate

3! uro Zeiteinheit:

oo ar (t' - t.)
st (t") = Zﬂ: Noo (t) at w— £ - t) (39)
0 .

£ (&' - tn) kann mit Hilfe von Gl. (38) in der Form £ (E f) ausgedriickt werden.

Das Spektrum S' wird vom Streuneutronenspektrum der spaltbaren Proben ab-
rezogen. Die fiir diese Rechnungen benttigten Werte wurden Ref. 47 entnommen.
ie Genauigkeit der Korrektur ist hauptsd@chlich durch die Genauigkeit des

Spaltquerschnittes gegeben. Sie betrigt etwa * 10 %.

Der grofte Teil der Spaltneutronen errreicht den Streuneutronen-Detektor vor
den Streuneutronen (siehe Abb. 8), weshalb die maximale Korrektur im Streu-
spektrum fiir beide Proben lediglich 4 % betrigt. In Tabelle 6 ist der Fehler-

beitrag dieser Korrektur zum Fehler von.?laufgefﬁhrt.

5.6 Bestimmung des y-Untergrundes aus Einfang und Spaltung

Der Nachwels der y-Strahlen aus Absorptionsereignissen im Gamma-Detektor ist
zwar nicht absolut gleich dem des Streuneutronen-Detektors, die Zidhlraten
brider Flugzeitspektren fiir y-Ereignisse stimmen aber bis auf einen konstanten
Paktor KY iiberein (siehe Kap. 4.3.2). Der Bereich im Flugzeitspektrum S, des
treuneutronen-Detektors, der einer Streuneutronenenergie zwischen 80 keV und
5 MeV entspricht, enth#lt keine gestreuten Neutronen aus der Probe, wohl aber
v-Strahlung aus Absorptionsereignissen. Nach Abzug des Neutronenuntergrundes
und der Spaltneutronen von Ss wird der Faktor KY 50 bestimmt, dafl SS (tn)
und das Flugzeitspektrum SY (tn) des Gamma-Detektors in diesem Bereich iiber-

einstimmen.

K wird nach der Methode der kleinsten Quadrate bestimmt, d.h. so, daB das

Integral

U = [ (3, (1)) - K8 (tn))2 at_ (40)
t
n



den Minimalwert U ., erreicht. Die Flugzeit t
min nl

energie von 3 MeV und t einer Energie von 80 keV.

n2

Der relative Fehler 5& dieser Anpassungen ist dann

b Umin

g, = (41)

Y tn2

ft s, () dat,

nl

50 keV Z
!
10 keV a i
r‘A*”‘}#P()afv :
400 300
FLUGZEIT (ns)

entspricht einer Neutronen-

o
o

S
”

10

10°

ZAHLRATE

Abb. 8 Flugzeitspektren der Pu-Probe. Spektrum a enthilt gestreute Neutronen,

Spaltneutronen und Absorptions-Gammastrahlen (mit dem Streuneutronen-

Detektor gemessen). Spektrum b enth#lt Absorptions~-Gammastrahlen

(mit dem Gamma-Detektor gemessen). Spektrum c enthdlt den Beitrag der

Spaltneutronen zu Spektrum a (gerechnet).
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Der Fehler <SY betrug etwa 2 %. Das somit gewonnene Spektrum wurde von Ss ab-
gezogen. Die Korrektur im Streuneutronenspektrum betrug maximal 3 %. In Abb. &
ist das Streuneutronenspektrum der Pu~Probe ohne Untergrund (Spektrum a), die
vom Streuneutronen-Detektor nachgewiesenen Spaltneutronen (Spektrum c) und
das mit KY multiplizierte Spektrum des Gamma-Detektbrs (Spektrum b) darge-
stellt, Die Differenz zwischen Spektrum a und Spektrum b bei einer Flugzeit

von etwa 100 ns entspricht dem Wert von Spektrum ¢ an dieser Stelle.

Nach Abzug aller Untergrundbeitrige wurden die Streuspektren auf die Aniso-

tropie in der Winkelverteilung korrigiert (siehe Kap. 5.2).

5.7 Xorrektur der Aufl8sung

Bei der Auswertung der Ergebnisse werden mehrere Flugzeitspektren mitein-

ander verknilipft, die mit verschiedener Zeitaufldsung gemessen wurden: etwa
5 %ﬁ fiir die Transmissionsmessung, 10 gﬁ fir die Streumessung und 20 %i fir
die Spaltneutronenmessung. Diese Spektfen missen erst numerisch auf gleiche

Auflosung umgerechnet werden, bevor sie miteinander verkniipft werden.

Ein Flugzeitspektrum SX (tx), das bel dem Flugweg dx mit der Zeitaufldsung

égx aufgenommen wurde, soll in ein Spektrum Sy (ty) 80 umgerechnet werden,
X

alé ob es mit dem Flugweg d. und der Auflasung‘A§§ gemessen worden wire.

b
. Aty At .
Es wird vor'ausgesetzt, da8 —&; <"’d‘§‘ ist.

Zundechst wird SX ohne Verinderung der Aufldsung auf den Flugweg dy und die
Zeltachse ty in das Spektrum SX' umgerechnet, in dem man tX und.'Axx ersetzt

durch

t =

Q ‘%QJ

d
D A o
tx und At x dx pa¥ < (42)

™

Um Sy mit der Zeitgenauigkeit ZSty zu erhalten, mufi S'X mit einer GauBfunktion

der Standardabweichung to gefaltet werden. to errechnet sich zu

- 2 42 )
ty = 1/2\/Aty - AL (43)
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Im allgemeinen Fall sind die Zeitunschirfen energie- bzw. flugzeitabhingig,

— 4 . . .
weshalb & = t_ (t < ty) ist. Damit errechnet sich Sy (ty) ZUu

' ' 2
L (8 aet (87, = t)

Sy (&) - f Wt ey o [~ = (trx,ty)] (44)

Das errechnete Flugzeitspektrum des einfallenden Neutronenflusses (siehe
Kap. 5.4) bietet eine gute Kontrolle, ob diese Faltung richtig durchgefiihrt
wurde. Die starke Resonanz im totalen Querschnitt von Pb bei 42.8 keV macht
sich im Streuspektrum (Abb. 3) und in den Transmissionsdaten (Abb. 5) deut-
lich bemerkbar. In dem errechneten Flugzeitspektrum des einfallenden Neu-
tronenflusses in Abb. 9 zeligt sich jedoch keine Struktur mehr, was dafiir

spricht,‘daﬁ die Faltung mit richtiger Faltbreite vorgenommen wurde.

i 50 keV 1 ~
=
o
i 132
e N w

° :i
- .0 - EE gﬂ
@ X :i
® -
- ® e - i
® o

10 keV . .
o~
_MMAIQW ! |

500 400 3006 200 100 C

| AUl LI1D])

Abb, 9 TFlugzeitspektrum der auf die Probe auftreffenden Neutronen (aus den

Daten der Streumessung und der Transmissionsmessung errechnet).



Bei der Auswertung der vorliegenden Messung wurde so vorgegangen, daB zu-
erst Spekiren gleicher Zeitaufldsung miteinand§r verkntipft und dann erst
gefaltet wurden: zuerst wurde der Quotient %E%;Bfgebildet (siehe G1. (10))
und dann mit der Aufldsung des Streuspektrums gefaltet. Mit diesem Ergebnis
wurde die Absorptionsrate (bis auf einen konstanten Faktor) errechnet, welche
ihrerseits dann mit der Aufldsung des Spaltspektrums gefaltet wurde. Aus
diesen Spekiren wurde nun der fiir die Proben gemessene 7 -Wert berechnet,

Die Ansprechwahrscheinlichkeit € des 6Li-Glas-Detektors wurde nach Ref. %5,
6,52 berechnet, |

5.8 Korrektur auf Verunreinigungen

Bei der vorliegenden Messung wurde nicht der 7] -Wert der interessierenden

2395, ung 220

Isotope U gemessen, sondern der ¥ -Wert der Proben einschlieB-

lich ihrer Verunreinigungen. Der tatsHchlich gemessene Wert 11m errechnet

sich zu
vI.+gt o
f £
Mo ™ z + (45)
a a
Dabei ist Z Za der makroskopische Spalt- bzw. Absorptionsquerschnitt der

f’
interessierenden Isotope
Z'a die Summe der makroskopischen Spalt- bzw. Absorptionsquer-

schnitte der Verunreinigungen und

1% die mittlere Zahl der Spaltneutronen, die pro Spaltung in

den Verunreinigungen frei wird.

In Gl. (45) wurde vorausgesetzt, daB die Ansprechwahrscheinlichkeit des Spalt-

neutronen-Detektors gleich ist fiir Spaltneutronen aus den Verunreinigungen

53

und aus dem interessierenden Isotop

Da bei den vorliegenden Proben die makroskopischen Querschnitte der Verun-
reinigungen relativ zu denen der interessierenden Isotope klein sind; kann

man fiir den relativen Wert‘nrder interessierenden Isotope schreiben
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Neutronenenergie aufgefihrt.
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zt

M Ot R

(46)

In Tabelle 4 sind die makroskopischen Querschnitte und deren Fehler bei 30 keV

. -1 AL -1 AY —

Isotop | Gewichts- Z(em )| Tla Ref.| =_.(em ) i Ref, | ¥ |Ref.
anteil (%) a b3 (%) £ = (%)
a by

234U 0.765 0.00024 0 58 - - - - -
255y 92,960 0.137 10 i 0.105 7 a7 2.4 |47
236U 0.272 0.00007 30 58 - - - - -
238U 6,003 0.00141 5 47,541 - - - - -
259Pu 90.90

903 0.091 15 47,491 0.068 10 47,491 2.9 {47
240Pu. 8.212 0.0026 30 56a57 0.00045 15 47,551 3,0 | 47

7

2h1p, 0.847 0.0016 15 | 47,57] 0.0013 10 47,54 | 2.9 |47
Tabelle 4. Makroskopische Querschnitte der Probenbestandteile und deren Fehler bei

24

30 keV Neutronenenergie.

2
Pu wurde wegen seines geringen Anteils von 0.038 % in der Probe in Tabelle

4 vernachlidssigt. Die Korrektur in'q_betrug etwa 3 % bei der Pu-Probe und

1 % bei der U-Probe. Der Fehler in 1, der durch die Verunreinigung entsteht,

ist fﬁr 239Pu in Tabelle 6 aufgefilhrt; der Fehler fiir

anderen Fehlern vernachl#ssigbar.

235

U ist gegeniiber den
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5.9 Berechnung des Korrekturfaktors K

Der Korrekturfaktor K (siehe Gl. 2la) gibt die Anderung in 7] an, die sich aus
der Resonanzstruktur der Wirkungsquerschnitie gegeniiber der Annahme glatter
Querschnitte ergibt. Mit K wurden zwei Effekte beriicksichtigt:

1. Bei der elastischen Streuung an schweren Kernen verlieren die Neutronen
etwas an Energie. Bei einer nachfolgenden Reaktion treffen sie i.a. auf
verdnderte Querschnitte. Die Bedingung fiir die Gln. (8a,8b) ist nicht
mehr erfiillt, die Vielfachstreuung beeinfluBt das Ergebnis fiir #).

2. Beil der Dicke der vorliegenden Probe tritt Resonanzselbstabschirmung 59

auf.

Beide Effekte wurden gleichzeitig mit dem Monte~Carlo-Programm "SESH" ge~
rechnet 60. Das Programm errechnet sich Wirkungsquerschnitte mit Resonanz-

struktur. Die Resonanzen bei OOK sind durch die Breit-Wigner Formel gegeben:

™ 2
[ :
o =T ’&ig 2 = + o, (47)
(En - Eo) +

Eo rn Py,f

o, . =N ng\/—: (48)

Y.t E e

n 2
(En - Eo) T
Hierbei ist E_ ‘ die Resonanzenergie,
X Ao : A . v ‘
/ = = wobeil die Neutronenwellenlinge bei der Energie
o) 2T o!

™ F g de
E 1ist,
(o]

der Potential-Streuquerschnitt,

der statistische Gewichts-Faktor und

re s+ sind die Halbwertsbreiten der Resonanzen fiir Streuung,

Einfang, Spaltung und fiir den totalen Querschnitt.

Infolge Temperaturbewegungen der Kerne sind die Resonanzen "dopplerverbreitet".
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Sie werden mit einer GauBfunktion der Halbwertsbreite

A= 2|2 (49)

gefaltet., Xk ist die Boltzmann-Konstante,
T die Temperatur: der Probe und

A das Atomgewicht.

Die Streubreiten sind durch die Porter~Thomas Verteilung gegeben

(o]
e * M
dx mit x = 1/2

/ C

Vre x <>

!

p (rg)‘ dP; (50)

wobei F‘n =1, Vs 7 (1)

|
__]
|
<
’»—n

die auf 1 eV reduzierte Halbwertsbreite ist. V. ist der Eindringfaktor fiir

1
Neutronen mit dem Bahndrehimpuls 1 zum Kern.
Fir die Spaltbreite ‘r} gilt G1. (50) entsprechend.

Da fiir y-Uberginge sehr viele Kandle offen sind, wird fiir die Verteilung von F}
eine Xz-Verteilung mit unendlich vielen Freiheitsgraden angenommen, d.h.

F' = const.
Y

Der Abstand D zwischen den Resonanzniveaus ist durch die Wigner Verteilung

2
p (D) d0 = 2xe™™ dx mit x =V§ -ﬁ—D- (52)
J
En .
gegeben . DJ (En) = DJ (0) exp [ -5 ] (53)

ist der mittlere Niveauabstand fiUr den Kernspin J. © ist die Kerntemperatur
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in Energieeinheiten (siehe Gl. (23)).

Es werden nun fiir eine grofe Zanl im Intervall A“En einfallender Neutronen
die Wirkungsquerschnitte mit Hilfe der Gln. (47) bis (53) ausgewlirfelt.

Zur Erfassung der Vielfachstreuung werden fiir jedes Neutron StéBe simuliert
und nach Jjedem Stof mit erneui ausgewlirfelten Querschnitten die Wahrschein-
lichkeit fir Einfang, Spaltung und Entkommen aus der zylindrischen Probe
berechnet und der nichste StoBort ausgewlirfelt. Jedes Neutronenschicksal
ist zekennzeichnet durch die StoBorte in der Probe und die Streuwinkel und
liefert Einfang- und Spaltwahrscheinlichkeiten., Uber diese wird zum SchluB
gemittelt, ebenso iiber die anfallenden Querschnittswerte. Das Programm
liefert somit als Ergebnis die Anzahl der Spalt- und Einfangereignisse in
einem Energiebereich AEn und die in diesem Bereich gemittelten Querschnitte.
Damit wird K gewonnen.

K weicht bei 8 keV weniger als 1 % von 1 ab, bei hoheren Energien ist die
Abweichung noch geringer. Die Korrektur ist so klein, da durch die Doppler-

verbreiterung die Resonanzen in diesem Energiebereich schon weit {iberiappen.

6. Ergebnisse

Die Messungen sollen bhei der Energie Eo auf den gegebenen Wert aﬁ normiert

werden. Dann ist

(5%)

wenn angenommen wird, daB V in dem Energiebereich dieser Messung konstant ist.

239 235

Die Messuncen fiir ~“Pu und ~~U wurden beide im Energiebereich zwischen 40
und 50 keV gemittelt und in diesem Bereich normiert, da hier keine Strukturen

auftreten (siehe Abb. 10 und 11) und der MeBfehler in & unter 20 % liegt.

Tabelle 5 enthdlt die verwendeten Normierungswerte.
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Ao
0
Energie- Isotop v (0] Referenz
bereich ‘70 © ab
225 Alter und
U 2.435 1.79 0.352 | + 10 % Dunford 59
40-50 keV
5
239y 2.898 2.31 0.253 | + 10 % Konshin €0

235 229

Tabelle 5, Normierungswerte fiir U und Pu

Konshin.éo bildet im Energiebereich‘}O + .10 keV den Mittelwert zwischen den

239Pu)--Messungen von Hopkins und Diven 10 und de Saussure 15 U.a.

absoluten
und normiert die Werte von de Saussure u.a. auf diesen Mittelwerit, wodurch
deren Q-Werte um 5 % hther wurden. Die vorliegende Messung wurde nun ihrer-

13

seits auf die neu normierten Werte von de Saussure U.a. normiert.

Konshin und Schmidt 8 haben Energieintervalle vorgeschlagen, "lir die @-Messungen
sinnvollerweise angegeben werden sollen. Die MeBpunkte der vorliegenden Er-
gebnisse wurden in diesen Energieintervallen gemittelt.

Die Mittelwerte der MeBreihen fiir 239Pu und 2350 sind in Abb., 10 und 11 zu-

sammen mit den Ergebnissen anderer Laboratorien eingezeichnet.

T Fehlerrechnung

In der Fehlerrechnung wurde angenommen, daB alle Fehler unabhingig vonein-
ander sind und, daB sich somit nach dem statistischen Fehlerfortpflanzungs-

gesetz die Quadrate der Einzelfehler addieren.

Fir die Pehlerrechnung wurde zur Abkiirzung die Absorptionszdhlrate Ca und
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der Quotient'der Transmissionen Q eingefiihrt:
c. = C —=5-C, -~ (55)

und
f

1 -7 '
Q = — (56)
o |

Ist die relative Genauigkeit der Transmissionsmessungen an den spaltbaren
Proben durch CSTf und an der Pb=Probe durch chPb gegeben, so ergibt sich

der relative Fehler von @ zu

f Pb |
T 2 T 2
S = \/(1 - ot Sae)” * T S 1 0

Man sieht, dafl die Transmission der Proben klein sein mufl, wenn man dig

klein halten will (vgl. Kap. 4.2).

Der relative statistische Fehler in'Qeﬂvechnet sich zu

Pb f u Po

c o c o
a1 Yt 2 -8 2+ ey 69
M |stat. f c, ca' c, a

A e TNaam IS UISEIL R [ I, T .
LITUINEe LECL LVULILCLUHITWLIIU LI opPalulicU=

Nach Gl. (3) errechnet sich aus dem Fehler:hlqlder Fehler in O folgender-

maBlen:

1+
a

_ amn, '
7, (59)

Tabelle 6 zeigt den statistischen Fehler in O.



- 47 -

An drei Groflen wurden Korrekturen angebracht, die systematische Fehler be-
dingen konnen: am Streuspektrum der Pb-Probe mit dem relativen FehlercSSPb,
am Streuspektrum der spaltbaren Proben mit dem relativen Fehler égf und an
%] selbst mit dem relativen Fehler 6,1’. Der gesamte systematische Fehler

lautet danmn

CPb Cf
%13—1 VSt Gg S & 8’ (60)
syst. a a

Die Fehler durch die Korrekturen der Kap. 5.2, 5.4 und 5.5 an den Streuspektren
sind in Tabelle 6 aufgefithrt. Nicht beriicksichtigt wurden die Fehler, die
durch Einfang von Neutronen in der Pb~Probe und durch den Abzug des y-TInter-

grundes (siehe Kap. 5.6) entstehen, da diese Fehler unbedeutend sind.

Der Fehler 6nsetzt sich aus dem Fehler durch Verunreinigungen (Kap. 5.8) so-
wie dem Fehler in &€ (Ansprechwahrscheinlichkeit des 6Li-Glas-Detektors), der
zu 1 % angenommen wurde, zusammen. Zwar ist der éLi(n,a) Querschnitt nur mit

52

einer Genauigkeit von + 2 % angegeben , dieser Fehler bezieht sich aber auf
den absoluten Querschnitt, widhrend bei der vorliegenden Messung lediglich der
Verlauf von &€ ilber der Neutronenenergie interessiert. Dieser Verlauf ist
wesentlich besser bekannt. Die Vielfachstreuung von Neutronen im éLi-Glas
kann nach Ref. %5 korrigiert werden; sie hat jedoch nurkgeringen EinfluB

auf den Verlauf von & (En).
Der Fehler in # durch den Nachwels von y-Strahlen durch den Spaltneutronen-
Detektor (siehe Anhang) und der Fehler durch die Resonanzstruktur der Quer-

o A e PN S Ty L — N e e . L 4oy ee e 3l
schnitte (SLCMG Kap. 5.9) erwiesen sich als vernachlissigbar.

Nach Gl. (54) errechnet sich der Normierungsfehler in & zu

Ac é506 O% 1 +
_— - (61)
Q norm. O% 1+ O% [’

Tabelle 6 zeipgt die einzelnen Fehler sowie den gesamten Fehler der Messung

in M, bzw. ®. In Tabelle 7 sind die O-Werte und deren absolute Fehler angegeben.



sytem. Fehler in n durch

Isotop| Neutro- [Nachweis inelast. Winkelvertei- gvon Verun- | gesamte|gesamte stat. Normie-} ges.
nenener-|von Spalt- Streuung lung Li- reini- system. | system. Fehler rungs- Feh-

gie neutronen (%) (%) Glas gung Fehler [Fehler in o fehler ler
(keV) im "Li-Glas (%) (%) in7  |in o (%) in o in o

(%) (%) (%) (%) (%)

50-60 1.7 2.4 2.3 1 0.8 4.0 21 10 i0 25

40-50 0.8 C.6 1.8 1 0.8 2.4 12 9 10 18

30-40 0.3 0.2 1.8 1 1.0 2.4 10 9 8 16

20-30 - 0.5 1.4 1 1.0 2.0 8 9 8 15

239 16-20 - 0.7 1.1 1 0.9 1.9 6 10 7 14
Pu 14-~16 1.2 1.2 1 1.0 2.0 6 11 7 14
12-14 1.5 1.1 1 1.0 2.1 6 12 7 15

10~-12 1.9 0.9 1 0.9 2.5 6 11 5 14

9-10 2.0 0.8 1 0.9 2.5 6 12 5 14

8-9 2.8 1.0 1 1.0 3.3 8 14 5 17

50-60 1.3 0.5 1.7 1 - 2.5 9 5 10 14

40-50 0.6 0.1 1.3 1 - 1.8 7 5 10 13

30-40 0.2 - 1.1 1 - 1.5 6 6 10 13

235 20-30 - - 0.9 1 - 1.3 5 8 11 14
3] 16-20 - 0.8 1 1.3 5 8 10 14
14-16 0.7 1 1.2 4 8 9 12

12-14 0.7 1 1.2 5 11 10 15

10-12 0.6 1 1.2 4 12 9 15

9-10 0.6 1 1.2 5 15 10 19

8-9 0.6 1 1.2 4 15 9 18

Tabelle 6. Fehler der Messung in 7] bzw. a.



49 -

solute Fehler von

239Pu und 255U.

iy | e P | e
£ £

8.0 - 9.0 0.71 + 0.12 0.40 + 0.07

9.0 - 10.0 0.71 + 0.10 0.34 + 0.06
10.0 - 11.0 0.63 + 0.09 0.37 + 0.06
11.0 - 12.0 0.62 + 0.09 0,41 + 0.06
12.0 - 13.0 0.52 + 0.08 0.35 + 0.05
13.0 - 14,0 0.56 + 0.08 0.%4 + 0.05
14,0 - 15.0 0.58 + 0.08 0.44 + 0.05
15.0 - 16.0 0.47 + 0.07 0.45 + 0.05
15.0 - 17.0 0.40 + 0.06 0.42 + 0.05
17.0 - 18.0 0.40 + 0.06 0.37 + 0.05
18.0 - 19.0 0.40 + 0.06 0.734 + 0,05
19.0 - 20.0 0.40 + 0.06 0.36 + 0.05
20.0 - 22.5 0.37 + 0.05 0.35 + 0.05
22.5 - 25.0 0.32 + 0.05 0.28 + 0.05
25.0 - 27.5 0.30 + 0.05 0.27 + 0.0k
127.5 - 20.0 0.30 + 0.05 0.28 + 0.0k
%0.0 - 35.0 0.31 + 0.05 0.7%2 + 0.0k
35.0 - 40.0 0.29 + 0.05 0.35 + 0.04
40.0 - 45.0 0.26 + 0.04 0.33 + 0.04
45.0 - 50.0 0.25 + 0.04 0.37 + 0.05
50.0 - 60.0 0.23 + 0.06 0.26 + 0.05
Tabelle 7. Einfang- zu Spaltquerschnitt und deren ab-



8. Diskussion

8.1 Vergleich mit den Messungen anderer Laboratorien

Bei den Ergebnissen der vorliegenden Arbeit fE11lt auf, daB bei beiden Isoto-

pen, 239Pu und 225

U, Strukturen in & (En) auftreten, wihrend bei den Messun-
gen der anderen Autoren (mit Ausnahme der Arbeit von Farrell 20 U.a.) keine
vergleichbar deutlichen Strukturen in dem hier diskutierten Energiebereich
auftreten {siehe Abb. 10 und 11). Die Erklirung fiir diesen Unterschied liegt
darin, daB die anderen Werte mit schlechterer Aufl@sung gemessen oder nach
der Messung gemittelt wurden, um die statistischen Fehler klein zu halten.
Lediglich de Saussure 13 u.a. und Farrell 20 u.a. liefern Daten mit besserer
Auflosung als die der vorliegenden Arbeit.

1%
" u.,a. die Abweichung der MefBpunkte vom

Da bel den Werten von de Saussure
glatten Verlauf von a(En) innerhalb des statistischen Fehlers liegen, wurden
in Abb. 10 und 11 die gemittelten Werte dieser Autoren eingetragen.

239

Eine #Zhnliche Struktur im Verlaufe von a(En) von Pu wie die Werte der vor-
liegenden Messung ist bel Farrell 20 v.a. z2 erkennen. Bel dieser Messung

ist der statistische Fehler sehr klein, da die Ergebnisse aus den hohen Neu-
tronenfliissen einer Atombombenexplosion gewonnen wurden. Der relativ grofle
Fehlerbalken driickt die Unsicherheit im absoluten Q-Wert aus. Man kann somit
die hier beobachteten Strukturen nicht auf statistische Schwankungen zurlick-
filhren.

2
59Pu-a—Wer'te der vorliegenden Arbeit stimmen oberhalb 15 keV mit den

Die
Ergebnissen anderer Laboratorien innerhalb der Fehlergrenzen iiberein (der
Fehlerbalken des Wertes zwischen 25 und 30 keV von Gwin 17 U.,a. schlief3t
das Ergebnis dieser Arbeit ein). Mit der Messung von de Saussure 15 UeBas
die mit einem Fehler von + 10 % die genaueste Messung im keV-Bereich ist,
stimmen die Ergebnisse dieser Arbeit recht gut iiberein. Die Werte der vor-
liegenden Arbeit unterhalb 15 keV liegen etwas iiber dem Schnitg der anderen
s

Messungen. Lediglich die Fehlerbalken der Messungen von Korov UsBosy

decken sich nicht mit denen dieser Arbeit.
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Oberhalb 18 keV liegen die Abweichungen der 235

U-0-Werte von denen anderer
Laboratorien innerhalb der Fehlergrenzen mit Ausnahme des Ergebnisses von
Czirr und Lidsey 5 von 2% bis 28 keV. Unterhalb 18 keV itreten griBere Dis-
krepanzen mit den einzelnen Messungen auf, speziell mit denen von Kurov

U.a. und Van Shi-Di 12 U.a.

8.2 Zur Struktur in a(En)

Die Strukturen in a(En) fiir die Isotope 259Pu und 225

U kdnnen durch das
Phdnomen der "intermedidiren Unterschwellenspaltung"” erklirt werden.

Legt man statt des Trdpfchenmodells das Schalenmodell der Kerne zu Grunde,

so errechnet sich eine Spaltbarriere mit zwei Hockern 63. In Abb, 12 ist
qualitativ der Energiegehalt des Zwischenkerns als Funktion des Deformations-
parameters dargestellt. Ist die Summe aus der kinetischen Energie und der
Bindungsenergie EB des einfallenden Neutrons kleiner als die kritische Ener-
gie EK’ so kann dennoch Spaltung durch "Tunneln" durch die Spaltbarriere

unterhalb EK erfolgen.

Ex
v}
=4
L =,
(7]
4 [ =4
S N -
S c ;;;;;:} ‘
o = __)f _____ A
; [© B e—
N e _J_____/]
$Eglr ——— /
© intermediare
= Zustdnde
-
[V}
()]
@ _
o
L ————
[7]
c -
wi

Bo B

Deformation B

Abb. 12. Qualitativer Verlauf der Spaltbarriere nach Schalenmodellrech-

nungen.
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Die Niveaus in der Potentialmulde beil der Deformation/31haben eine wesent-
lich geringere Dichte als die energetisch gleichhoch liegenden Zwischen-
kKernresonanzen, da der Grundzustand bei /31 iiber dem bei /30 liegt.
Spaltung kamm nur aus solchen Zwischenkernresonanzen stattfinden, die in
der Nghe der intermedildren Niveaus liegen. Im Spaltquerschnitt wirkt sich
das so aus, daB getrennte Gruppen von Spaltresonanzen existieren, zwischen
denen keine Spaltung stattfindet; der Abstand zwischen diesen Gruppen ent-
spricht dem Abstand zwischen den intermedidren Niveaus. Dieser Ablauf des
Spaltprozesses wird als "intermediire Unterschwellenspaltung" bezeichnet.
239

Intermedidre Unterschwellenspaltung der s-Wellen Neutronen ist bei Pu

61!_ -
= fiir Resonanzen mit dem Spin J ¥ = 1Y und mit der Quanten-
zahl fiir die Eigenschwingung des Kerns K '° = 17 und bei 20y piip 7 T = 3,

4" mit K

moglich

= 2 , Fir P:4, ...~Wellen-Neutronen sind weitere Zustidnde moglich,
bei denen Unterschwellenspaltung stattfinden kann. Der Einfluf dieser Zu-

stdnde auf den Spaltquerschnitt ist im unteren keV-Bereich wegen ihrer klel-
nen Eindringfaktoren how. Neutronenbreiten nicht von wesentlicher Bedeutune.

Die Vermutung, daf die Strukturen in & von Strukturen in o_ herriihren, wird

f

durch die Messung von Schomberg 4 U.a., ernfdrtet, die mit & gleichzeitig df
gemessen haben und den Zusammenhang zwischen den Strukturen beider Werte

unterhalb 4 keV demonstrierten.

Eine weitere Ursache flir die hier beobachteten Strukturen in a(En) konnten
67

Schwankungen in »’(E ) sein. Weinstein 66 u.a. und Ryabov U.a. haben im

235U und 239Pu eine Abh#ngigkeit von V

Bereich aufgeldster Rescnanzen bei
von dem Spin der Resonanzen festgestellt. Allerdings hat diese Abhingigkeit
beider Arbeiten entgegengesetzte Tendenz., Bei einer weiteren Messung haben

Weston und Todd 63 keinen derartigen Zusammenhang gefunden.

Andert sich YV mit dem Spin der Resonanzen, so komnen im keV-Bereich aufgrund
statistischer Schwankungen der Resonanzverteilungen Strukturen in V auftreten.
Es ist nicht ausgeschlossen, daB Strukturen in i7(E ) ihrerseits Strukturen
in a(E ) bei der vorliegenden Messung verursacht haben. Dagegen spricht, daB
Farrell 20 u.a. dhnliche Strukturen in & von 59Pu beobachtet haben, obwohl
deren Messung unabhingig von ¥V war. Der gegenwirtige Stand der Kenntnis von ¥

erlaubt dariliber keine Aussage.
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8.% Verbesserungsmdglichkeiten

Die Genauigkeit dieser Ergebnisse kdnnte durch die Verwendung reinerer Iso-
tope (die in der hier bendtigten Menge schwer erhdltlich sind) gesteigert
werden.

Auch eine genauere Kenntnis der Wirkungsquerschnitte der Verunreinigungen
sowie der Werte fiir den inelastischen Streuquerschnitt bei 239Pu koénnten

die Genauigkeit der vorliegenden Ergebnisse verbessern.

Will man mit dieser MeBmethode eine absolute Bestimmung von & durchfiihren,
mifte die Nachweiswahrscheinlichkeit des Spaltneutronen-Detektors (Protonen-
Riickstofzdhler) flir Spaltneutronen bestimmt werden. Mit Hilfe einer 2520f-
Eichquelle ktnnte die Nachweiswahrscheinlichkeit fﬁr Spaltneutronen aus
dieser (spontan spaltenden) Quelle ermittelt werden. Das Energiespektrum
der Spaltneutronen ist fiir 252Cf, 239Pu und 235U Jjedoch verschieden, wes-
halb das Verh#ltnis der Nachweiswahrscheinlichkeiten der Spaltneutronen aus
den verschiedenen Isotopen berechnet werden mii8te. Die ungenaue Kenntnis

der Spaltneutronenspektren und des Verlaufs der Ansprechwahrscheinlichkeit
des Protonen-Riickstofzihlers iiver der Energie bewirken so groB8e Unsicher-
heiten in der Nachweiswahrscheinlichkeit, daB der dadurch entstehende Fehler

in @ weilt grofler widre als der des Normierungsfehlers dieser Arbeit.

Der Energiebereich der vorliegenden Messung kann am Van-de-Graaff-Beschleu-
niger fiir niedere Energien aufgrund der geringer werdenden Neutroneninten-
sitdten kaum weiter ausgedehnt werden. Flir hdhere Energien konnte die

i (p,n)Hez-Reaktion 69 kinematisch kollimierte Neutronen liefern. Allerdings
wiirden die zunehmenden Korrekturen filir die inelastische Streuung und die An-
isotropie in der Winkelverteilung der gestreuten Neutronen grofle Unsicher-

heiten in @ verursachen.
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8.4 Zusammenfassung

Das Verh#ltnis ¢ von Einfang - zu Spaltquerschnitt wurde fiir 255U und 2§9Pu
im Neutronenenergiebereich zwischen 8 und 60 keV gemessen. Als Neutronen-
quelle diente ein Van-de-Graaff-Beschleuniger, an dem iber die 7Li(p,n)?Be—
Reaktion gepulste Neutronen erzeugt wurden. Der Vergleich zwischen den
Neutronen, die von einer spaltbaren Probe und denen, die von einer nicht
absorbierenden Pb-Probe gestreut wurden, ergab die Absorption. Die schnellen
Spaltneutronen wurden gleichzeitig von einem organischen Fliissigkeitsszin-
tillator registriert. Aus den beiden Messungen wurde O berechnet und zwischen
40 und 50 keV auf die Ergebnisse der neuesten Auswertungen normiert. Der

Fehler in Q@ betrHgt zwischen 10 und 40 keV etwa 15 %.

Da die vorliegende Messung im Vergleich zu den meisten anderen Messungen
mit guter Energieaufldsung durchgefiihrt wurde, konnten bei beiden Isotopen,
2554 ng 239

Pu, deutliche Strukturen in a(En) nachgewiesen werden. Ledig-
lich Parrell 20 Uesa. haben bisher dhnliche Strukturen in dlesem Energie-
bereich gefunden.

Neben der guten Energieauflfsung bietet diese Methode den Vorteil, daB der
Untergrund wegen des engen Neutronenenergiespektrums recnht genau bestimmt
werden kann. Ublicherweise wird die Absorption iiber den Nachweis der y-Strah-
lung aus Einfang und Spaltung gemessen, wihrend sie hier iiber den Nachweis
von Neutronen bestimmt wird. Dadurch sind Fehler ausgeschlossen, die durch
die Knderung der Nachweiswahrscheinlichkeit fiir ein Absorptionsereignis bei

der Anderung des y-Spektrums entstehen konnen.

Der Nachteil dieses Prinzips besteht darin, daB eine sehr genaue Streumes-
sung durchgefiihrt werden mu8 um einigermaBen genaue O=Werte zu erhalten,
AuBerdem miissen an den Ergebnissen recht umfangreiche Korrekturen vorge-

nommen werden, was die Genauigkeit von & verschlechtert.

Die Diskrepanzen zwischen den Messungen verschiedener Laboratorien sind fir
beide Isotope 1n dem hier diskutierten Energiebereich nicht im Einklang mit
den Fehlerangaben. Daraus folgt, dafl bei diesen Messungen noch unbekannte
Fehlerquellen existieren. Mit dem Vorhandensein von Strukturen in Q(En)

kdnnten die Diskrepanzen zumindest teilwelse erklidrt werden. Eine Bestdtigung



dieser Vermutung wiirde Messungen mit verbesserter AuflGsung erfordern.

Die Messungen anderer Laboratorien am Linearbeschleuniger oder am gepulsten

Reaktor iiberstreichen bei den Messungen an 2‘—‘39131,1 den Bereich niederer Ener-

glen bis 20 oder 30 keV 3’4’5’6’7, wihrend die Van-de-Grasff Messungen ' °1°
lediglich fiir den Bereich oberhalb etwa 20 keV Daten liefern. Die vorliegende

Arbeit iiberdeckt den Bereich dieser "Nahtstelle",
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Anhang: Pulsformdiskriminierung beim Spaltneutronen-Detektor

1. - Ubersicht

Einige organische Szintillatoren wie z.B. NE 213 haben die Eigenschaft, daf
die Abklingzeit der Lichtemission von der Jonisationsdichte des nachgewiésenen
Teilchens abh#nest, so daB z.B. Protonen und Elektrbnen verschiedene Impuls-
formen erzeugen. Dementsprechend erh#ilt man fiir Neutronen und Gamméstrahlen
unterschiedliche Impulsformen, was erstmals von Owen 70 dazu beniitzt wurde,

diese Teilchen mit Hilfe einer Elektronik voneinander zu trennen.

Eine bewzhrte Methode der Puisformdiskriminierung ist die Nulldurchgangs-
methode 71, bei der das Spannungssignal aus dem Fotovervielfacher zweimal
differenziert wird. Die Zeitdifferenz zwischen Anstieg und Nulldurchgang
dieses Signals ist bei Szintillationsprozessen, die von Protonen angeregt

werden, grofer als bei Ereignissen, die von Elektronen angeregt werden.

Diese Methode wurde verwendet, da sie bei vergleichsweise einfachem elektro-
nischem Aufbau sehr gute Ergebnisse liefert.
72-76

Es wurden von verschiedenen Autoren Schaltungen entwickelt, bei denen
Anstieg und Nulldurchgang des zweifach differenzierten TImpulses Tunneldioden
triggern. Diese Methode hat aber den Nachteil, daB der Anstiegszeitpunkt des
Impulses nur ungenau bestimmt wird, da der relativ langsame Anstieg des zwei-
fach differenziertenSImpulses nach der leading-edge Methode getriggert wird.
17T

Neuere Arbeiten verwenden einen Impuls mit kurzer Zeitkonstante aus
der Anode zur Bestimmung des Anstiegszeitpunktes und ermitteln aus einem
langsameren Signal von einer geeigneten Dynode den Zeitpunkt des Nulldurch-
gangs. Hierbei wurde jedoch der langsame Impuls von der Dynode auf einen

externen Nulldurchgangstrigger herausgefihrt.

Da das langsame Signal recht flach durch die Nullinie léuft; ist der Zeit-
punkt des Nulldurchgangs fiir Stdrspannungen, die auf dem Transport des Signals
auftreten konnen, sehr anfdllig. Um sclche Stdrungen zu vermeiden, wird bei
der vorliegenden Arbeit der Nulldurchgangstrigger, der das Signal von der
Dynode erhdlt, direkt beim Spannungsteiler des Fotovervielfachers eingebaut.

Der Zeitpunkt des Anstiegs wird aus dem schnellen Signal von der Anode er-
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mittelt., Diese Methode ist besonders fiir Flugzeitmessungen geeignet, wo die

Ankunfitszeit der Teilchen im Szintillator ohnehin bestimmt werden muSB.

2 Beschreibung der Schaltung

Die Beschaltung des Fotovervielfachers und des Nulldurchgangstriggers ist
in Abb. 13 dargestellt. ‘

Der Kondensator Cl differenziert den Impuls von der 12, Dynode derart, daB
er, falls er von Elektronen verursacht wurde, etwa 150 ns nach dem Anstieg
durch die Nullinie'geht. Transistor T1 ist als Emitterfolger geschaltet 7
und mit Transistor TE der als Stromverstidrker dient, gleichstromgekoppelt.
Der Arbeitspunkt der Tunneldlode TD wird am Potentiometer P so eingestellt,
daBl gerade der Spltzenstrom flleBt.

Die Tunneldiode befindet sich in der Ruhestellung in ihrem high—voltage
state. Erreicht nun der Eingangsimpuls eine gewlsse Hahe,kso kippt die
Tunneldiode in ihren low-yoltage state, um beim Nulldurchgang des Impulses
wieder in den high-voltage state zurilickzukippen. Sie formt damit einen Recht-
eckimpuls, der am Kondensator C2 differenziert und durch den Transistor T3

verstadrkt wird,

Der Ausgang der Schaltung wird mit SO.flabgﬁschlossen. Der negative Teil
des Ausgangsimpulses, der die Infbrmation liber den Zeitpunkt des Nulldurch-

gangs enthdlt, hat eine Anstiegszeit von % ns uhd eine Hhe von 0.7 V.

Das Signal von der Anode, aus dem die Ankunfiszeil der Teilchen bestimmt

- 3 5 ; 5 - ~ - - . A oA 2 = ) . B R SO T P
wird, natl nacn dem Cilppen pelim Apscniuld mit DU A4 elne Impulsbreite von 8 ns.

Abb. 14 zeigt das Blockschaltbild der Anordnung fiir die Pulsformdiskriminierung,
die auch das Start-Signal fiir dle Flugzeitmessungen liefert. Um eine ampli-
tudenunabhingige Zeitbestimmung zu erzielen, wird das Ahodensignal auf einen
schnellen Nulldurchgangstrigger gegeben, wdhrend ein Schwellwert-Trigger die
Grenze fir die Protonenenergie festlegt, unter der keine Protonen mehr nach-

gewiesen werden. Das Signal aus dem Nulldurchgangstrigger des Dynodenzweiges
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wird mit Hilfe eines Pulsformers verbreitert und derart verzdgert, daB es mit
dem verzdgerten Anodensignal nur dann koinzident ist, wenn ein Neutron nach-
gewiesen wurde. Die Verzogerung im Anédenzweig wird konstant gehaiten, damit
sich das ¥lugreitspektrum beim Einstellen der Pulsformdiskriminierung nicht

verschiebt,
Schaltet man die Koinzidenzbedingung mit dem Dynodenzweig ab, so kann man

mit Hilfe eines Zeit-zu-Hohen-Konverters die Nulldurchgangsverteilung in

einem Vielkanalanalysator speichern.

B, Test der Pulsformdiskriminierung

Die Diskriminierung zwischen Neutronen und y-Strahlen des Spaltneutronen-
Detektors wurde bel einer Protonenenergie-Schwelle von 2.5 MeV getestet.

In Abb. 15 ist die Nulldurchgangsverteilung einer Am-Be-Quelle dargestellt.
Bei den folgenden Versuchen wurde die Pu-Probe einem monoenergetischen
Neutronenstrahl mit 30 keV Neutronenenergie ausgesetzt. Die Probe war 4 cm
vom Beschleunigertarget und der Detektor 40 cm von der Probe entfernt. Der
Detektor registrierte somit Neutronen, die bei Spaltprozessen erzeught wurden

und Gammastrahlen, die bei Einfang- und Spaltereignissen frei wurden.

Die Geometrie wurde so gewdhlt, daf die prompten Gammastrahlen aus dem RBe-
schleunigertarget, die Gammastrahlen von Einfang und Spaltung und die Spalt-

neutronen zeltlich voneinander getrennt im Flugzeitspektrum erscheinen.

Abb, 16 zeigt die Nulldurchgangsverteilung fiir die Spaltneutronen und die

229

Gammastrahlen aus der Pu-Probe, die mit Neutronen beschossen wird. Da
die prompten Gammastrahlen von dem Beschleunigertarget vor den Reak
in der Probe entstehen, komnten diese i{iber eine Antikocinzidenzschaltung eli-

miniert werden.

In Abb. 17 ist das Flugzeitspektrum der obigen Anordnung ohne Pulsformdis-
kriminierung, in Abb. 18 das mit Pulsformdiskriminierung abgebildet. Die
MeBzeit bei Abb. 18 war 7 mal so lang wie die MeBzeit bei Abb. 17. Aus diesen
Abbildungen kann man ersehen, daB.die Zahl der nachgewiesenen Gammaereignisse

infolge Pulsformdiskriminierung um einen Faktor 500 reduziert wird.
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