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ZUSAMMENEFASSUNG

Entsprechend der Bedeutung des Spaltquerschnitts von 235U flix die Reaktor-
technik sowie als sekunddrer Standard wurde im Neutronenenergiebereich von

0.5 bis 1.2 MeV eine Absolutmessung durchgefihrt. Mit einer schnell gepulsten
Neutronenquelle zur Untergrunddiskriminierung und einer neuentwickelten Methode
der NeutronenfluBbestimmung konnte der MeBfehler der insgesamt sieben Absolut-
werte von of auf ca. 3 % eingeschrénkt werden. Weitere zwS1lf Relativwerte er-

méglichten eine detaillierte Beschreibung des Energieverlaufs.

Im Spaltquerschnitt wurde bei 950 keV eine Struktur gefunden, die méglicher-
weise dem Ende der Energieliicke im Compoundkern 236U zugeordnet werden kann.
Eine daraus resultierende Deformationsabhdngigkeit des gap-Parameters A

wurde diskutiert.

A Measurement of the Neutron Fission Cross Section of 235U Between 0.5 and 1.2 MeV
ABSTRACT

. 235 . \ .
Due to the importance of the U fission cross section for reactor design as

well as a secondary standard, an absolute measurement was performed between 0.5

and 1.2 MeV neutron energy. Using a fast pulsed neutron source for background
discrimination and a new method for flux determination, the total uncertainty

of seven absolute values could be reduced to about 3 %. In addition twelve relative
values allowed a detailed description of the cross section shape.

Structure in the fission cross section at about 950 keV was found and is thought

to be caused by the end of the energy gap in the compound nucleus 236U.

The resulting deformation dependence of the gap parameter A is discussed.
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EINLEITUNG

Die genaue Kenntnis des Wirkungsquerschnitts flir neutroneninduzierte

Spaltung von 235U ist aus folgenden Grtnden wichtig:

1.) Eine Analyse des Spaltgquerschnitts in Abhdngigkeit von der
Energie der einfallenden Neutronen erméglicht Aussagen tiber

den Mechanismus der Kernspaltung.

2.) Die Berechnung und Auslegung von Reaktoren hédngt stark Von dexr
Genauigkeit ab, mit welcher der Spaltquerschnitt flir das Neutro-
nenspektrum.im Reaktor bekannt ist.

2
3.) Der Spaltquerschnitt von 35U ist flr Neutronenenergien ober-

halb 100 keV als Referenzquerschnitt sehr gut geeignet.

Bei der Erléuterung dieser Punkte soll der Energiebereich zwischen
500 und 1200 keV, der von der vorliegenden Arbeit Uberdeckt wird,

besonders bericksichtigt werden.

Die Entdeckung der Kernspaltung durch Hahn und Strassmann (1) und
ihre richtige Erkl&rung durch Meitner und Frisch (2) war der AnlaR

fir eine groBe Zahl von weiteren Arbeiten, die innerhalb eines kurzen
Zeitraums ein relativ umfassendes Bild entstehen lieflen. Ein wichtiger
Teilaspekt der Kernspaltung ist der Spaltquerschnitt und sein Verlauf
mit der Neutronenenergie. Bohr und Wheeler (3) unternahmen gleichzei-
tig mit den ersten experimentellen Arbeiten eine theoretische Behand-
lung dieses Problems mit Hilfe des Trépfchenmodells. Die beziglich des
Spaltquerschnitts entwickelten Vorstellungen gingen weit Uber die da-

mals vorhandenen MeBergebnisse (4,5) hinaus.

Die spdter durchgeflhrten Messungen ergaben entgegen den Annahmen von
Bohr und Wheeler eine ausgeprdgte Resonanzstruktur fir Neutronenener-
gien unterhalb 100 eV. Die daraus abgeleitete kleine Anzahl von Spalt-
kandlen (6,7,8,9) wurde von A. Bohr (10) so erklirt, daB die Kernspal-
tung Uber Sattelpunktszustdnde ablduft, an denen nahezu die gesamte

Anregungsenergie in potentielle Deformationsenergie umgewandelt ist.



An diesen Sattelpunktszustédnden ist der Kern also verhdltnismdBig
"kalt" und die anschlieBende Kernspaltung verliuft lUber wenige, gut

definierte Reaktionskandle.

Mit zunehmender Neutronenenergie nimmt sowohl die Niveaudichte als auch
die Breite der Resonanzen zu. Dadurch Uberlappen sich die Resonanzen
immer stérker, der Spaltquerschnitt verl&uft kontinuierlich und glatt.
Ein qualitatives Bild dieses Verhaltens kann mit Hilfe von Reaktions-
breiten Pi angegeben werden (11). Sie beschreiben die Wahrscheinlich-

keit, mit der ein Compoundkern Uber einen bestimmten Kanal zerf&llt:

(of = Spaltquerschnitt, Oc = Querschnitt flir die Bildung des Compound-
kerns, Fn' Fn"ry' Pf = Breiten filir elastische und inelastische Streu-
ung, flir Einfang und Spaltung). Wegen der vielen, sich lberlappenden
Niveaus werden zur theoretischen Behandlung statistische Methoden an-
gewendet. Man kann annehmen, daB oberhalb der Reaktionsschwelle die
Breiten in gleicher Weise zunehmen und da cc sich nur langsam dndert,

ergibt sich flr o_ im MeV-Bereich ein angendhert konstanter Verlauf.

£
Dieses Verhalten wurde von Bohr und Wheeler auch richtig vorausgesagt.
Die bisherigen experimentellen Daten im MeV-Bereich sind aus Griinden,

die im ndchsten Kapitel diskutiert werden, nicht genau und vollsténdig

genug, um eine differenziertere Interpretation zu erméglichen.

Die Tatsache, daB die mittlere Zahl v der pro Spaltung frei werdenden
Neutronen grdBer als 2 ist, machte es mdglich, im Reaktor mit Hilfe
einer kontrollierten Kettenreaktion aus der Kernspaltung Energie 2zu
erzeugen. Im stationdren Zustand muf dabei die Neutronenbilanz aus-
geglichen sein. Als Ausdruck flir dieses Gleichgewicht gilt die Kriti-

kalitdtsbedingung

keff =1 (2)




Dabei ist

K _ __Zahl der pro Zeiteinheit im Reaktor erzeugten Neutronen
eff Zahl der pro Zeiteinheit im Reaktor absorbierten und hinaus-
diffundierten Neutronen

(3)

Die pro Zeiteinheit und Volumenelement in einem mit Uran beschick-

ten Reaktorcore erzeugte Zahl von Neutronen ist

8

z=[ /N5, B o) (B) + NV (E) o ()7 6(x,®) aE;  (4)

hier bedeuten:

N = Zahl der spaltbaren Kerne im Volumenelement

V = mittlere Zahl der Spaltneutronen pro Spaltung
of = Spaltquerschnitt

¢ = NeutronenfluB im Reaktorcore
5,8 = Indizes flr 235U bzw. 238U.

Der Beltrag von 238U in Gleichung (4) ist fir thermische Reaktoren
vernachldssigbar und selbst flr schnelle Reaktoren relativ klein,

da die Spaltschwelle von 238U mit 1.5 MeV héher liegt als der Uberwie-
gende Teil des Reaktorspektrums und ein Reaktor auBerdem fast immer
mit angereichertem Uran betrieben wird. Aus der Tatsache, daf sich
Unsicherheiten im differentiellen Spaltquerschnitt nach Gleichung (4)

nahezu proportional auf ke auswirken, ergibt sich die technologische

f£
Bedeutung dieser GréBe.

Von thermischen Neutronenenergien bis zu etwa 300 eV wurde der Spalt-
querschnitt von 235U mit guter Genauigkeit bestimmt (12). Bei hdheren
Energien bis zu 1 MeV, wie sie fir schnelle Reaktoren typisch sind,

ist die Ubereinstimmung der Ergebnisse verschiedener Autoren nicht
befriedigend. So liegen die MeBwerte von Poenitz (13) zwischen 400

und 700 keV um 10 - 15% tiefer als die der iibrigen Autoren (14,15,16,17).
Diese Unsicherheit im Spaltquerschnitt wirkt sich besonders bei kleine-

ren Reaktorcores aus (18). Benzi, Cupini und De Hatteis (19) untersuch-



ten mit Monte-Carlo-Rechnungen den EinfluBl dieser Unterschiede in
of auf kleine, schnell~kritische Anordnungen. Sie fanden Anderungen

von keff bis zu 8 %.

Neben seiner besonderen Bedeutung als Parameter flir die Neutronenbilanz
im Reaktor spielt der Spaltquerschnitt von 235U auch indirekt als Re-—

ferenzquerschnitt eine wichtige Rolle. So wurde die Uberwiegende Mehr-
zahl der Spaltquerschnitte anderer Isotope relativ zum Spaltquerschnitt

233
von U gemessen. Am wichtigsten sind davon die Verhdltnisse von U,

238 2 2
U 39Pu und 41Pu zZu 235U (20,21,22). Poenitz und Davey (21,22) ge-

’
ben einen Uberblick iiber die Vielzahl der vorliegenden Ergebnisse.

Da eine solche Verhdltnismessung ohne Absolutbestimmung des Neutronen-
flusses ausgeftihrt werden kann, sind die experimentellen Fehler erheb-
lich kleiner. Ein gut bekannter Spaltquerschnitt von 2350 fihrt somit
Uber die bekannten Verhdltnisse auch zu guten Werten fiir die Spalt-

querschnitte anderer Isotope.

Gegeniliber dem Wasserstoff (n,p)-Querschnitt, der als einziger absoluter
Qderschnitt im Bereich oberhalb 300 keV hinreichend gut bekannt ist,
hitte der Spaltquerschnitt von 235U als Standard einige Vorteile. Am
wesentlichsten ist dabei, daB die bei der Spaltung freiwerdende Energie
von =200 MeV sehr hoch und von der Neutronenenergie praktisch unab-
hingig ist. Daher ist es leicht moéglich, Spaltdetektoren mit ausgezeich-
neter Diskriminierung gegen jede Art von Untergrund, mit sehr guter
Zeitaufldsung ( <3 nsec) und energieunabhdngiger Ansprechwahrscheinlich-
keit zu verwenden. Die Zahl dex 235U—Atome in denh Proben kann mit hoher
Genauigkeit bestimmt und die Proben selbst kénnen jeweils in genau
definierter Geometrie angeordnet werden. Diese Vorteile gegenliber De-
tektoren, welche die H(n,p)-Reaktion benilitzen, wlrden sich besonders
stark im oberen keV-Bereich auswirken. Mit einer verbesserten Genauig-

keit kénnte der Spaltquerschnitt von 235U im weiteren Sinn als bisher

als sekunddrer Standard angewendet werden.

Zusammenfassend kann aus dieser Situation abgeleitet werden, daB es flir

eine neue Messung des Spaltquerschnitts von 235U drei Grinde gibt
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Im Bereich oberhalb von 500 keV sind die bisher gemessenen

Daten zur Beschreibung des Energieverlaufs von cf unzureichend.
Zwischen den Absolutwerten verschiedener Autoren, die mit Unsicher-
heiten von ca. 3 % angegeben werden, bestehen Diskrepanzen von

10 - 15 %.

Eine Genauigkeit von 1 - 3 % im Spaltquerschnitt von 235U, wie sie
in der RENDA-Liste (23) (Requests for Neutron Data Measurements) in
diesem Energiebereich verlangt wird, konnte bisher noch nicht re-

produzierbar erreicht werden.

In der vorliegenden Arbeit wird mit einer neuen, unabhi@ngigen Methode

versucht, im Energiebereich wvon 500 bis 1200 keV den Spaltquerschnitt

235

0_ fiur U mit einer Genauigkeit von ca. 3 % und ausreichender Ener-

£

gieaufldsung zu bestimmen.



2. UBERBLICK UBER DIE BISHERIGEN ARBEITEN

Der Uberblick soll sich auf Arbeiten beschrdnken, die nach 1956 durch-
geflhrt wurden und MeBpunkte zwischen 500 und 1200 keV Neutronenenergie
enthalten. Wo Punkte auBerhalb dieses Energiebereichs zur Normalisierung
verwendet werden, ist eine kurze Beschreibung der betreffenden Messung

angefligt.

Bei der Diskussion der vor 1960 ausgeflihrten Experimente (14,24,25,26)
ist zu berlicksichtigen, daBR die MeBgenauigkeit in manchen Punkten durch
die begrenzten experimentellen MSglichkeiten eingeschrdnkt war. Mit dem
Einsatz von Vielkanalanalysatoren, gepulsten Neutronenquellen und De-
tektoren mit guter Zeitaufldsung war es bei den neueren Messungen
(13,15,16,17,27,28) mbéglich, Korrekturen zu vermeiden oder experimentell
besser zu erfassen. DaB trotz der dadurch kleiner gewordenen MeBfehler
von 3 - 4 % immer noch Diskrepanzen von 10 bis 15 % zwischen verschie-
denen Arbeiten auftreten, ist durch die Schwierigkeit der absoluten
NeutronenfluBbestimmung im oberen keV-Bereich zu erkléren.

Bei der Bestimmung von Spaltquerschnitten wird eine bekannte Menge

(N = Zzahl der Atome) des zu untersuchenden Isotops wdhrend der Mef-
zeit t einem NeutronenfluB @ ausgesetzt und die Zahl Z der Spalter-
eignisse gezdhlt. Kennt man die Ansprechwahrscheinlichkeit € des Spalt-

detektors, so gilt flir diinne Proben unmittelbar

oder

o, = (5 a)

Diese vereinfachte Gleichung entspricht einem Gedankenexperiment,
bei dem vorausgesetzt wird, daB monochromatische Neutronen ausschlieflich
mit den Detektoren flr Spaltung und Neutronenfluf in Wechselwirkung

treten.




In einem realistischen Experiment sind jedoch je nach Mefmethode und
Detektoren eine Reihe von Korrekturen notwendig. Anhand der Abb. 1 soll

das Problem des Raumuntergrundes erldutert werden.

L

Experimentierhalle

Teilchenstrahi Beschleuniger - Spaltdetektor Detektor fir
target mit Uranprobe Neutronenflufl

NN\ \

Y 2

Abb. 1 Schematische Darstellung eines Experiments zur Bestimmung
von Spaltquerschnitten

Mit einer Ausnahme wurden alle Experimente an elektrostatischen Beschleu-
nigern ausgefihrt. Die Neutronen werden dabei durch BeschuB von leichten
Kernen (2H, 3H, 7Li) mit Hilfe der (p,n)- oder {(d,n)-Reaktion erzeugt (29).
Aufgrund der Reaktionskinematik ist die Neutronenenergie in starkem MaB
vom Winkel zwischen Neutronenrichtung und Teilchenstrahl abhingig. Die

Energie des Neutrons ist umso kleiner je grdBer der Winkel ist.

Neutronen kleinerer Energie, die nicht in Vorwdrtsrichtung aus dem Target
austreten, kénnen jedoch - wie in Abb. 1 angedeutet - nach einem oder meh-
reren Streuprozessen doch noch in die Z&hler gelangen. Dabei ist zwischen
zwei Arten von Streuneutronen zu unterscheiden: solche, die in gréBerer
Entfernung vom Target gestreut werden und deshalb bis zum Nachweis sehr

viel lingere Flugzeiten bendtigen als die direkten Neutronen und andere,



die in unmittelbarer N&he des Targets oder der Detektoren gestreut wer-
den und vergleichbare Flugzeiten haben. Man spricht in diesen F&llen von
zeitunabhéngigem und zeitabhéngigem Untergrund. Dieser von Neutronen
kleinerer Energie und zufdlliger Richtung verursachte Untergrund wirkt
sich in den Detektoren fiir Spaltung und NeutronenfluB immer in ver-—

schiedener Weise aus und flhrt zu einer Verfdlschung der Z&hlraten.

Die Korrektur dieses Effekts ist bei Messungen mit kontinuierlichem
NeutronenfluB (14,16,24,26,28) besonders schwierig und nur unter der
Annahme eines ortsunabhldngigen Untergrundes mdglich. Ein gepulster
NeutronenfluB erlaubt dagegen eine genaue Korrektur des zeitunabhédngigen
und (Jje nach der erreichten Zeitaufldsung) auch des zeitabhingigen Un-
tergrunds. Allerdings wird in den Arbeiten von Poenitz (13) und Szabo
et.al. (17) dieser Vorteil der gepulsten Neutronenqguelle nur im Fall des
Spaltdetektors ausgenititzt, da die verwendeten Detektoren flr den Neu-

tronenfluB keine gute Zeitaufldsung zulassen.

Abgesehen von der Einteilung in Messungen mit gepulstem und kontinuier-
lichem NeutronenfluB unterscheiden sich die bisherigen Arbeiten

hauptsédchlich durch die Art der Flufbestimmung.

Am h&ufigsten werden ProtonenrlickstoBz&hler verwendet, da der H(n,p)-
Querschnitt als einziger Standardguerschnitt im interessierenden Ener-
giebereich hinreichend gut bekannt ist. Allen und Ferguson (14) flhrten
bei 2 Energien mit einem gasgeflllten Protonenrlickstofzdhler Absolut-

messungen von 0O durch und beniltzten diese zur Normierung weiterer

mit Hilfe einesflong counters relativ gemessener Werte. Auf die gleiéhe
Weise verfuhr Diven (24). Er verwendete jedoch zur Vermeidung von End-

und Wandkorrekturen im Z&hler einen festen Streuer aus einer dinnen Schicht
wasserstoffhaltigen Materials (120 ug/cm2 Glycerintristearat) und als
Gasflillung flir die Ionisationskammer ein Gemisch aus Argon und CO2° Ein
weiterer Vorteil dieser L&sung besteht darin, daf Radiator und Spaltprobe
unmittelbar hintereinander angeordnet werden kdnnen und deshalb genau

dem gleichen NeutronenfluB ausgesetzt sind. Als Nachteil ist filir beide
Methoden zu vermerken, daB bei der notwendigen Extrapolation der Rick-
stofprotonenspektren bis zur ImpulshShe null gréBere Unsicherheiten ent-

stehen.



Verschiedene Autoren versuchen unter Verwendung von radioaktiven Neutro-
nenquellen oder durch Normierung einer Relativmessung die direkte Bestim~
mung des Neutronenflusses zu vermeiden. In allen Fdllen hat ein solches
Verfahren jedoch einen grdBeren Meffehler zur Folge.

Gorlov et.al. (26) benltzten flir die Absolutmessung von 0, bei 270 keV

£
einen long counter, der mit einer Ra-Be-Neutronenquelle bekannter Stérke

geeicht war. Bei Dorofeev und Dobrynin (25) wurde eine Photoneutronenquelle
vom Spaltdetektor in Form einer kugelfédrmigen Ionisationskammer umschlos-
sen. Aufer der sehr unsicheren Energiezuordnung erschweren in diesem Fall
auch Intensitdtsprobleme die Auswertung. Im Verlauf ihrer Messung der
Spaltquerschnittsverhéltnisse verschiedener spaltbarer Isotope versuchten
Smirenkin, Nesterov und Bondarenko (15) eine Absolutbestimmung von cf
durch einen Vergleich der Z3hlraten von angereichertem 235U und natlirlichem
Uran bei thermischen Neutronenenergien und bei 2,5 MeV zu erreichen. Der

zur Auswertung bendtigte Spaltquerschnitt von 238U begrenzt die Genauigkeit
jedoch auf ca. 10 %. Poenitz (13) entwickelte fiir die relative Messﬁng

des Neutronenflusses einen "grauen" Detektor, dessen Ansprechwahrschein-
lichkeit nur sehr wenig von der Energie abhdngt. Dabei werden die Neutronen
in einem Wassertank moderiert, an Wasserstoff eingefangen und liber die dabei
entstehende 2,2 MeV-y-Strahlung nachgewiesen. Die mit diesem Detektor aus-
gefilihrte Relativmessung normiert er bei 30 keV mit einem von Knoll und
Poenitz (27) angegebenen Wert fir of.
Bel einer weiteren Messung benlitzte Poenitz (28) die Methode der asso-
ziierten Aktivitdt zur Bestimmung des Neutronenflusses. Eine innen mit
235U belegte, kugelfdrmige Ionisationskammer umgab ein 51V—Target.

Alle durch die 51V {p,n) 51Cr—Reaktion erzeugten Neutronen durchquerten

. , , , , 51 ,
auf diese Weise die Kammer. Die anschliefende Bestimmung der Cr-Akti-~

vitdt erlaubte die Berechnung des integrierten Neutronenflusses.

Einzeln gesehen ist in allen Fdllen die Unsicherheit der geschilderten
Methoden zur FluBmessung relativ grof. Deshalb wurden in den sehr sorg-
f4ltigen Arbeiten von White (16) sowie Szabo et.al. (17) mehrere Methoden
zur Flufmessung benlitzt. White verwendete einen gasgefiillten Protonen-
riickstozdhler bis zu Neutronenenergien von 2 MeV, einen Protonenrick-

stoBdetektor mit Radiator und Halbleiterzdhler zwischen 1 und 5 MeV und
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die Methode der assoziierten Teilchen von 5 bis 14 MeV. Dabei werden die
in der 3H (p/n) 3He—Reaktion entstehenden o-Teilchen gezdhlt. Szabo et.al.
arbeiteten im ganzen Bereich zwischen 40 und 1000 keV mit einem long
counter mit praktisch konstanter Ansprechwahrscheinlichkeit, die mit 3
verschiedenen Methoden bestimmt wurde. Am genauesten davon war die Man-
ganbad-Technik, Die Neutronen werden in einer L&sung von Mangansulfat

in Wasser moderiert und vom Mangan eingefangen. Die spezifische Aktivi-
tét des Bades ist nach Beendigung der Messung ein.MaB fiir den Neutronen-
fluB. Die Absoluteichung geschieht mit genau vermessenen Ra-Be-Quellen,
wobei die Unsicherheit auf 1,8 % begrenzt bleibt. Wie bei White wurden
auBerdem ProtonenrilickstoBzihler und die Methode der assoziierten Teil-
chen verwendet. Die Ubereinstimmung in den verschiedenen Arten der FluB-

messung macht die letzten beiden Messungen in dieser Hinsicht am zuver-

l&ssigsten.

Die wichtigsten Merkmale der bisherigen Messungen sind in Tab. 1 zusammen-
gestellt. Die Arbeiten sind in der Reihenfolge ihres zeitlichen Erschei-
nens aufgefihrt. Man entnimmt Tab. 1, daB nur bei 2 Messungen eine ge-
pulste Neutronenquelle verwendet wurde, daB nur 3 von den neueren Ar-
beiten einen Fehler < 4 % angeben und daf im ganzen Bereich zwischen

500 und 1200 keV nur bei 6 verschiedenen Energien Absolutmessungen von

cf vorliegen.

Will man aufgrund dieser Situation den Stand der 235U-—Spaltquerschnitts—
messungen verbessern, so muf man mit einer Methode arbeiten, die entspre-
chend den Folgerungen aus Tab. 1 bestimmte Voraussetzungen erfiillt. Demnach

ist es notwendig, ¢ _ an méglichst vielen Energiepunkten zu messen, wobei

die Unsicherheiten Z % keinesfalls Uberschreiten dlirfen. Die NeutronenfluB-
bestimmung sollte von den bisher verwendeten Methoden unabhdngig und auf den
H(n,p)-Querschnitt gestiitzt sein. Korrekturen an den Z&hlraten missen durch
Verwendung einer schnell gepulsten Neutronenquelle klein gehalten werden und

gut bestimmbar sein.

Inwiefern diese Forderungen durch die vorliegende Arbeit erftillt sind,

soll im ndchsten Kapitel diskutiert werden.
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DC = kontinuierlicher

Neutronenfluf

GS= Gasszintillationsdetektor

Autoren, " | Neutronen . 235 Detektor fiir Meflpunkte zwischen Unsicher
Jahr Quelle Spaitdetektor fli v Neutronenfluf 500 und 1200 keV | heit
L)
Zeitauf | Proben | Anreicher C4)
Typ| l6sung | dicke ung
(nsec) |(mg/em?2)| (%)
Allen und Protonenriickstofizdahler |1 Absolutwert bei
Ferguson (14) | VdG, DC | 1K - 0,30 80 und long counter 550 keV 35
1957 3 Relativwerte
Diven (24) R 0,20 Protonenriickstofzahler |9 Relativwerte, .
1957 vdG, DC I - 0,50 h mit festem Radiator |normiert bei 1,27 MeV 5-6
Dorofeev und .
Dobrynin (25) Pho‘to Kl - 045 - geeichte 1 Re!atnvwert, 7
1957 neutronen d Neutronenguelle normiert bei 30 keV
Gorlov . .
- Long counter, geeicht 3 Relativwerte,
et. (11lé5(826) vde, DC | 1K 1,10 85 mit Ra-Be-Quelle normiert bei 270- keV 7
Smirenkin Relativ zu long counter,
et.al. (15) |vdG, DC|IK| - 1,50 92 normiert bei therm. 10
1963 Energien
Prot. RickstoBzdhler
White (16) 0, (2 Arten) 2 Absolutwerte bei
1965 VdG, DC 1K | - -1,0 93-99 Meth. der assoziierten | 505 und 1000 keV 3
Teilchen
yag, 4 Relativwert
Poenitz (13) | Puls Grauer Detektor, keine elativwerte
1968 breite GS| 10 0,08 98,4 Absolutmessung ncz)f,mlert bei 30 keV 5
10 nsec (27
Szabo et. al.} VdG
“f” e a L ] . |5 Werte bei ‘505,
Sse [T BT - - |.ong counter, mi 540, 665, 810, 1010 | 3-4
1971 reite 3 Methoden geeicht KeV .
8 nsec e
Poenitz (28) - Meth. der assoziierten |2 Werte bei 552 und
j971 |46, DC 1K 012 | 998 | akiivitat 644 keV 4
VdG = Van-de- Graaff Beschleuniger IK = lonisationskammer

1
schnitts von

35y zwischen 500 und 1200 keV Neutronenenergie

Ubersicht lber die vorliegenden Arbeiten zur Messung des Spaltquer-
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3. MESSMETHODE

Um den im letzten Abschnitt aufgestellten Forderungen flr eine geeignete
MeBmethode zu entsprechen, wird in dieser Arbeit ausschlieBlich der H(n,p)-
Querschnitt als Standard zur FluBmessung beniitzt. Analog zu Gleichung (5)

gilt flir die Z&hlrate in einem solchen Neutronendetektor

z=¢-t-NH-c-s (6)

Im folgenden werden H bzw. U als Indizes flr alle GrdBRen verwendet, die
sich auf den ProtonenritckstoBzdhler bzw. den Spaltdetektor beziehen.
Eliminiert man aus den Gleichungen (5) und (6) den NeutronenfluB @, so

erhdlt man nach Auflésen

N
Z
(0]

e — (7

th
c
o
N
2
™

Diese Gleichung liegt der verwendeten Mefmethode zugrunde.

Bei der Diskussion der bisherigen Arbeiten wurden besonders zwei Schwierig-
keiten hervorgehoben, né&mlich die Verfédlschung der Zihlraten ZH und ZU durch
Untergrundeffekte und die Unsicherheiten, die bei der Bestimmung der Ansprech-
wahrscheinlichkeit eH von Protonenriickstofzdhlern auftreten. Die restlichen
GréBen in Gleichung (7) N

' NU und €. kénnen dagegen mit ausreichender

H U
Genauigkeit bestimmt werden. Der Streuquerschnitt o ist aus der Literatur

H
bekannt.

Protonenriickstofzdhler, wie sie im betrachteten Energiebereich bisher ver-
wendet wurden, lieferten flir monochromatische Neutronen der Energie En ein
ImpulshShenspektrum, wie es in Abb. 2a angedeutet ist. Nur Impulse, die
liber einer geeigneten Schwelle liegen, kénnen eindeutig einem RickstoBprozef
zugeordnet werden. Kleinere Impulse werxrden durch einen Untergrund lberlagert,

der hauptsichlich von der mit der neutronenerzeugenden Reaktion verbundenen
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Y-Strahlung herrtihrt. Zur Berilicksichtigung des unterhalb der Schwelle
gebliebenen schraffierten Anteils definiert man die Ansprechwahrschein-
lichkeit € des Detektors als das Verhdltnis der Zahl der nachgewiesenen

zur Zahl der stattgefundenen Ereignisse.

Abb. 2a
N(E)
S/
7
9
| |
Diskriminator lEn
Schwelle E
Abb. 2b I
|
|
|
|
|
|
|
|
[
|
|
1
+
Schwelle En

——= Protonenenergie Ep

Abb. 2 Impulshdhenverteilung fir Protonenrickstofzdhler
a) gasgeflillter Z&hler
b) teleskopartiger Z&hler

Die Bestimmung von € fir den vorliegenden Fall wurde am sorgfdltigsten
von Parker, White und Webster (30) vorgenommen, die mit Hilfe von Monte-

Carlo-Rechnungen das ImpulshShenspektrum theoretisch erzeugt haben. Nach
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Anpassung der gerechneten und gemessenen Spektren oberhalb der Schwelle
wurde versucht, den fehlenden Teil des Spektrums unterhalb der Schwelle
durch die Rechnung zu ersetzen. Da jedoch solche Anpassungen experimen-—
tell nicht nachpriifbar sind und gerade im extrapolierten Teil des Spek-
trums End- und Wandeffekte 2zum Tragen kommen, bleibt auch diese Art der
Extrapolation mit einer gewissen Unsicherheit behaftet. AuBerdem ist bei
solchen Z&hlern € sehr empfindlich von der Schwellenstellung abhdngig.
Ein weiterer Nachteil ist die Energieabhédngigkeit von e, da bei hdherer
oder niedrigerer Neutronenenergie En die obere Kante des Spektrums nach
rechts oder links verschoben erscheint. Aus diesen Grilinden war es nahe-
liegend, eine Anordnung entsprechend Abb. 5 zu wdhlen, die als Teleskop-
zdhler bekannt ist (31) und flr Neutronenenergien oberhalb 2 MeV hiufig
benutzt wird. Dabei weist man nur solche Protonen nach, die in Vorwérts-

" richtung, d.h. unter kleinen Winkeln 0, gestreut werden und gemdf dem

Streugesetz

3|
]

En ¢ cos” 0O (8)

die héchsten Energien haben. Man erhdlt mit dieser Anordnung Impulshdhen-
spektren wie in Abb. 2b skizziert. Die Breite der Verteilung hdngt dabei

- von der Neutronenenergie und liber den maximalen Streuwinkel @max von der ¥
Z8hlergeometrie ab. Die Ansprechwahrscheinlichkeit € solcher Teleskop-
z8hler ist von der Neutronenenergie oder von elektronischen Schwellen un-
abhdngig und kann exakt berechnet werden (32,33). Allerdings ist € wesent-
lich kleiner als bei gasgeflillten Protonenrlickstofz&hlern. Dieser Umstand
fallt jedoch bei der vorliegenden Messung nicht ins Gewicht, da die MeB-
dauver durch die (noch kleinere) Z&hlrate im Spaltdetektor bestimmt wird.
Entsprechend der zweiten Forderung flr eine geeignete Methode zur Bestim-
mung von Gf wurde die Messung mit einer schnell gepulsten Neutronenquelle
von 1 nsec Pulsbreite und monoenergetischen Neutronen durchgefihrt. Dies er-
mdéglichte die Anwendung der Flugzeitmethode zur genauen Bestimmung der Neu-

tronenenergie sowie zur Diskriminierung von Untergrundereignissen.

Uber die Laufzeit der praktisch gleichzeitig entstehenden Neutronen kann bei
bekanntem Flugweg zwischen Target und Detektor ihre Energie berechnet wer-

den. Auf diese Weise ist es méglich, die Energieverteilung der Neutronen
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AE anzugeben, welche die Energieauflésung des Experiments bestimmt.
Die Flugzeitmethode kann aber auch dazu verwendet werden, solche
Ereignisse auszuschlieBen, welche nicht von unmittelbar aus dem

Target kommenden Neutronen (Primdrneutronen) ausgeldst werden, sondern
von solchen, welche im Raum oder in der Ndhe des Targets gestreut wur-
den (Streuneutronen) und die deshalb spiter am Ort des Detektors ein-

treffen.

Die Flugzeitmethode bietet im Fall des Spaltdetektors die einzige MSglich-
keit zur Untergrunddiskriminierung, da der Spaltvorgang von der Energie

des ausl&senden Neutrons praktisch unabhingig ist. Dabei ist gerade fiir den
Spaltdetektor die Diskriminierung der Streuneutronen wichtig, da diese
wegen ihres l&ngeren Weges in der Spaltprobe und ihrer kleineren Energie
mit gréferer Wahrscheinlichkeit Spaltereignisse ausldsen als Primdrneu-

tronen.

Im Gegensatz zum Spaltdetektor ist der Protonenriickstofdetektor aufgrund
seiner Funktionsweise gegen Streuneutronen nahezu unempfindlich. Die Flug-
zeitmethode dient in diesem Fall hauptsdchlich dazu, den prompten y-Unter-

grund vom Beschleunigertarget zu unterdrilicken.
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4. BESCHREIBUNG DER EXPERIMENTIERANORDNUNG

4.1 DETEKTOREN

4.1.1 SPALTDETEKTOR

Die Eignung von Gasszintillationszdhlern zum Nachweis geladener Teilchen
und besonders von Spaltbruchstlicken wird in vielen Arbeiten beschrieben,
z.B. in (38,39,40). Die geladenen Teilchen verlieren ihre kinetische Ener-
gie durch Wechselwirkungen mit den Hiillenelektronen des Z&hlergases.

Die auf diese Weise ionisierten Gasatome kehren durch Photonenemission
mit Abklingzeiten von ca. 1 nsec in den Grundzustand zuriick. Das ent-
stehende Licht wird mit Photomultipliern nachgewieseh: Die Vorteile
dieses Verfahrens gegentiber dem Nachwels mit organischen Szintillatoren
sind die hohe Lichtausbeute flir schwere geladene Teilchen und die Pro-
portionalit&t zwischen Impulshdhe und Teilchenenergie, unabhdngig von
Masse und Ladung der Teilchen. Das letztere ist vor allem beim Nachweis
von Spaltfragmenten zur Diskriminierung des 0O-Untergrundes wichtig.
Hinzu kommt noch die sehr kurze Anstiegszeit der Impulse, sowie die ge-
ringe Empfindlichkeit solcher Z&hler fir y-Strahlung. Betreibt man den
Zadhler mit Atmosphédrendruck, so ist es mdglich, Streukorrekturen durch

sehr leichte Bauweise klein zu halten.

Als Z&hlgas kommen alle Edelgase in Frage, von denen Helium und Xenon

die beste Lichtausbeute aufweisen. Helium hat wegen seiner niedrigen
Ordnungszahl den Nachteil, daB die spezifische Ionisation klein und daher
die mittlere Reichweite der Spaltfragmente mit 15 cm bei 760 Torr (41)
sehr grofl ist. Beim Xenon dagegen macht sich nachteilig bemerkbar, daB

es im Laufe der Zeit durch Spuren von Fremdgasen vergiftet wird. Deshalb
scheidet Xenon flr solche Anwendungen aus, wo es Uber léngere Zeitrdume
hinweg auf stabile Verh&ltnisse ankommt. Am zuverldssigsten bewdhrte sich
ein Gemisch aus 85 % Argon und 15 % Stickstoff, das wegen der geringen
Kosten in stetigem Strom durch den Z&hler geleitet wurde. Der Zusatz von
Stickstoff diente dazu, das vom Argon emittierte Licht, das weitgehend

im UV-Bereich liegt, zu grdBeren Wellenldngen hin zu verschieben (42).

Dadurch werden Absorptionsverluste bei der Reflexion an den W&nden und
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in den Fenstern verkleinert. Die mittlere Reichweite in diesem Gas-
gemisch betrdgt 2,5 cm flir das leichte und 2,0 cm flir das schwere
Spaltfragment (41,43).

Die Ausflihrung des Spaltdetektors zeigt Abb. 3.

Schleusenkammer
"
| Gummidichtungen

/ Spaltkammer 0.4 mm Bronze
=N .
f
3,

Flhrungssticke fir Spaltprobe
%;Quarzglasfenster

|

2 35U - Probe

Ein-und_Austritt des Zdhlgases

W
1’411' Neutronenfenster 0.1 mm Bronze

T Photomultipier VALVO 56 UVP

Abb. 3 Seitenansicht und Schnitt durch den Spaltdetektor (vereinfacht).
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Wegen der endlichen Reichweite der Spaltbruchstiicke ist die U-Probe
so angeordnet, daB zwischen ihrem Rand und der Kammer ein ausreichender
Abstand eingehalten wird. AuBerdem wurde darauf geachtet, daf alle grdBeren

Massen mindestens 4 cm von der Probe entfernt sind.

Wie aus friheren Messungen (44) bekannt war, muB im Spaltdetektor auch

ein stark zeitkorrelierter Untergrund von (n,x)-Reaktionen der Neutronen
mit dem Detektor selbst in Betracht gezogen werden. Dieser Untergrund wurde
direkt gemessen, wenn die Probe in die sogenannte Schleusenkammer heraus-
gezogen war. Er war im betrachteten Energieintervall relativ konstant und
betrug ungefdhr 2 % der Spaltrate. Die Schleusenkammer erleichterte aufler-

dem den Transport und das Auswechseln der Proben.

Die Wande des Detektors waren mit Silber und Aluminium als Reflektoren
bedampft. Wegen des schon erwdhnten UV-Anteils im Spektrum des emittierten
Lichts wurden Quarzglasfenster verwendet. Die Photomultiplier (Valvo

56 UVP) hatten ebenfalls Quarzfenster und waren aufgrund der sehr kleinen
Laufzeitschwankungen der Elektronen zwischen Kathode und Anode flr die
Exrfassung der schnellen Szintillationsvorgdnge gut geeignet. Die Anstiegs-
zeit der schnellen Ausgangsimpulse betrug 15 nsec. Mit einer 252Cf—Quelle
wurde in Vorversuchen die Zeitaufldsung des Detektors gemessen. Dabeil
wurden die vom selben Fragment ausgeldsten Impulse in den beiden Photo-
multipliern als START - und entsprechend verz8gert als STOP - Signal auf
einen Zeit-zu-PulshShenkonverter gegeben. Die Breite des Peaks im Zeit-
spektrum, d.h. die Zeitaufldsung der Anordnung einschlieBlich Elektronik,

war kleiner als 1,2 nsec.

Durch die Verwendung von zwei Multipliern konnten Rauschimpulse unterdriickt
werden, indem nur koinzidente Impulse registriert wurden. Ein weiterer Vor-
teil bestand darin, daB durch die Addition der Impulse beider Multiplier
Geometrieeffekte ausgeglichen und somit die Energieaufldsung des Detektors
erheblich verbessert wurde. Wie in den Impulshdhenspektren der Abb. 4 zu
sehen ist, ermdglichte dies eine bessere Diskriminierung gegen die o-Teil-
chen aus dem natiirlichen Zerfall von 235U und als Folge davon eine kleinere
Unsicherheit in der Ansprechwahrscheinlichkeit sU.Mit €y soll im folgenden der
oberhalb der Schwelle in Abb. 4 liegende Anteil aller Spaltereignisse bezeich-

net werden.
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Untergrund e 74 ug/cm2
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Abb. 4 TImpulshShenspektren flr 2 Uranproben.
Die gestrichelte Linie stellt ein berechnetes Spektrum dar.

Flir die in Abschnitt 6.2.2 durchgeflihrte Bestimmung von EU wurde ergdnzend
zu den Informationen aus dem ImpulshShenspektrum ein Rechenprogramm ent-
wickelt. Durch Anwendung der Monte-Carlo-Methode bei der Berechnung des
Entstehungsortes, der Flugrichtung und der Anfangsenergie eines Fragments
wvar es médglich, die Impulshdhenverteilung in Abhdngigkeit von der Proben-
dicke und der Aufldsung des Detektors zu berechnen. Flr die Austrittsenergie
der Fragmente aus der Uranschicht wurde eine von Kahn, Harman und Forgue (45)
angegebene Beziehung benutzt, die eine empirische Anpassung an die Theorie
von Lindhard, Scharff und Schiott (46) Uber die Reichweite von schweren

Ionen darstellt.

- r 2
E=E, (1-2) (9)

Dabei bedeuten EO die Anfangsenergie, p die Reichweite und r den Weg des
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Fragments in der Probe. Flir das leichte und schwere Fragment wurden
verschiedene Reichweiten verwendet, entsprechend den Angaben in Ref.
(47,48,49,50) . Ausgehend von der Energieverteilung der Spaltbruchstiicke
unmittelbar nach der Spaltung (47), kommt man so nach Berechnung der
Energieverluste in der Probe und nach Berlicksichtigung der Aufldsung des
Detektors zu der in Abb. 4 als gestrichelte Linie gezeichneten Vertei-
lung.Als Probendicke wurde fiir die Rechnung ein Wert von 139 ug/cm2
angenommen. Die Ubereinstimmung zwischen den gemessenen Kurven und der

gerechneten Verteilung bestdtigt die Brauchbarkeit der Rechnung fir die

Abschédtzung von EU'

Im oberen Teil der gemessenen Kurven geht die Proportionalitédt von Ener-
gie und ImpulshShe verloren. Die Ursache daflir ist, daB der Spannungsteiler
der Photomultiplier fur optimale Zeitaufldsung ausgelegt wurde. Fir die

Messung selbst hat dieses Verhalten keine Bedeutung.

4.1.2 PROTONENRUCKSTOSSDETEKTOR

Der zur Messung des Neutronenflusses entwickelte ProtonenrlickstoBdetektor
arbeitet nach dem Prinzip des Teleskopz&hlers, bei dem nur die in Vorwdrts-
richtung gestreuten Protonen mit den h&chsten Energien nachgewiesen werden.
Ein solcher Z&hler besteht aus einer Schicht wasserstoffhaltigen Materials,
dem sogenannten Radiator und zwei oder mehr dahinter angeordneten Detektoren,
in denen die RiickstoBprotonen innerhalb eines bestimmten Streuwinkelbereichs
nachgewiesen werden. Verlangt man zum Nachweis eines RiickstoBprozesses
Koinzidenz zwischen den Detektoren, so kann auf diese Weise der durch direk-
te Reaktion von Neutronen in den einzelnen Detektoren verursachte Untergrund
diskriminiert werden. Der sichere Nachwels in beiden Detektoren setzt Jjedoch

eine relativ grofe Anfangsenergie der Protonen voraus, weshalb der Einsatz

solcher Z&hler bisher auf Neutronenenergien oberhalb 2 MeV beschrénkt war.

Flur die Verwendung dieses Prinzips bei kleineren Energien war es notwendig,
eine andere Methode zur Bestimmung des Untergrunds zu finden. Diese For-
derung flhrte zur Entwicklung eines Detektors,wie ihn Abb. 5 in vereinfach-

ter Form zeigt.
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Einfallsrichtung der Neutronen

Neutronenfenster

- Radiator

Bronzeblech 0.4 mm

Vakuumpumpe

Bronzeabdeckung 0.1 mm

Halbleiterzéhler mit Blende

____________

SIINNWN N WLy
L) V///////////////’_{///////////' .} hizzz gadanziza Al
Y

Motor mit

Gummidichtung
Getriebe

Bronze O0.1mm

Abb. 5 Schnitt durch den Protonenrlickstofidetektor (vereinfacht).

Einem festen Radiator von 40 mm Durchmesser steht ein Halbleiterz&hler

zum Nachwels der RickstoBprotonen gegenliber. Zur direkten Bestimmung des
Untergrunds kann der Halbleiterzdhler mit einem diinnen Blech abgedeckt
werden, welches zwar die Protonen abhdlt, den NeutronenfluB jedoch nicht
merkbar schwdcht. In Vorversuchen ohne Radiator konnte bei mehreren Neu-
tronenenergien flir die Spektren mit offenem und abgedecktem Halbleiterz&h-
ler innerhalb eines statistischen Fehlers von 0,5 % kein Unterschied
gemesseﬁ werden. Wadhrend des Experiments wurde die Abdeckung durch eine mit
dem Beschleuniger und der Experimentierelektronik gekoppelte Mefautomatik
so gesteuert, daf flr beide Stellungen der Neutronenfluf gleich war.

Die MeBzeit wurde jeweils dadurch festgelegt, daB der Ionenstrom des Be-

schleunigers bis zu einem vorgegebenen Wert aufintegriert wurde.
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Zum Nachweis der Protonen wurde ein Silizium-Oberfldchensperrschicht-~
zdhler mit 100 | Dicke und einer empfindlichen Fldche von 450 mm2 ver-
wendet (ORTEC A~030). Um den Untergrund mdglichst klein zu halten,

wurde der dlinnste angebotene Zdhler mit 100 p gewdhlt. Die Eintrittsseite
war mit 40 ug/cm2 Gold bedampft, die Energieaufldsung betrug 30 keV

fir 5,5 MeV o-Teilchen.

Da der Radiator nur aus einer sehr geringen Menge wasserstoffhaltigen
Materials (einige mg) bestand, wurde sorgfiltig darauf geachtet, eine
Verunreinigung des Z&hlers mit weiteren wasserstoffhaltigen Stubstanzen

zu vermeiden. So wurden alle Teile des Detektors im Ultraschallbad ge-
reinigt und w&hrend des Experiments das Vakuum Voh <1Om4 Torr durch eine
Kihlfalle mit flissigem Stickstoff von wasserstoffhaltigen Gasen sauber-
gehalten. Wie die erwdhnten Vorversuchevohne Radiator zeigen, konnten durch

diese MaRfnahmen systematische Fehler ausgeschlossen werden.

Mit dem ProtonenrickstoBdetektor aufgenommene Impulshéhenverteilungen

zeigen Abb. 6 und Abb. 12b.
4.1.3 BERECHNUNG DER NACHWEISWAHRSCHEINLICHKEIT EH

Wie aus Abb. 5 unmittelbar hervorgeht, wird der Bruchteil der im Halblei-
terzdhler nachgewiesenen Protonen, d.h. EH' wesentlich kleiner als 1 sein.
Die Ansprechwahrscheinlichkeit kann aus der Geometrie des Detektors exakt
berechnet werden. Solche Rechnungen flhrten Bame et.al. (32,33) fir
spezielle Geometrien durch, die von denen des vorliegenden Experiments er-
heblich abweichen. Da eine Extrapolation dieser Werte fiir EH auf andere
Geometrien nur sehr ungenau méglich ist, wurde von F.H. Frdhner ein Re-
chenprogramm zur Bestimmung von Ansprechwahrscheinlichkeiten in jeder
Geometrie entwickelt. Dariliber hinaus sollte das Programm die experimentell
zu erwartenden Impulshdhenverteilungen berechnen. Deshalb wurde auf die
geschlossene Form der Rechnung, wie sie Bame et.al. angewendet haben, ver-

zichtet und die Monte~Carlo-~Methode benttzt.

Der Radiator wird in ein gleichm&figes Raster von Streuorten eingeteilt.
Nach der Streuung der von einer punktfdrmigen Quelle ausgehenden Neutronen
werden Richtung und Energie der entstehenden Rilickstofprotonen aus der

ausgewlirfelten Richtung im Schwerpunktsystem berechnet. Um Rechenzeit zu
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sparen, beschrénkt man sich darauf, die Protonenrichtung in einem Kegel

auszuwlrfeln, der den Halbleiterzdhler enthdlt. Als Ansprechwahrschein-

lichkeit € ergibt sich somit das Verh&ltnis zwischen der Zahl der Treffer

und der Versuche, gewichtet mit dem Raumwinkel des Kegels. Die so
neten Werte fir eH stimmen mit den Werten von Bame et.al. filir die

gewdhlten Geometrien innerhalb des statistischen Fehlers Uberein.

berech-
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Abb. 6 Gemessene (°*) und berechnete (+) ImpulshOhenspektren des Protonen-

rlickstofRz&hlers bel zwei Energien.

Durch Berilicksichtigung der Energieverluste, die die Protonen in der Radiator-

schicht, wo sie in verschiedenen Tiefen erzeugt werden, und im Eintritts-

fenster des Halbleiterz&hlers erleiden, kann gleichzeitig das Impulsh&éhen-

spektrum simuliert werden.
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Die dazu notwendigen Werte des differentiellen Energleverlustes dEp/dx

in Abhdngigkeit von der Protonenenergie wurden filir Stearinsdure, Gold und
Silizium den Arbeiten verschiedener Autoren (34,35,36,37) entnommen und
im Rechenprogramm durch glatte Kurven angendhert. Die Ubereinstimmung

zwischen Experiment und Rechnung zeigt Abb. 6.

4.2 PROBEN

4.2.1 235U—PROBEN

Die Proben bestanden aus einer dlinnen Schicht Uranazetat auf einer Tréger-
folie aus rostfreiem Stahl. Bei einer mittleren Reichweite der Spaltfragmente
in Uranazetat von ungefdhr 2 mg/cm2 muBten die Proben dlinn genug sein, damit
das Tal zwischen 0-Teilchen und Spaltfragmenten im Impulsh&henspektrum nicht
aufgrund der Energieverluste in der Schicht aufgeflllt wird. Dadurch ist die
Schichtdicke nach oben hin auf ca. 300 ug/cm2 begrenzt. Die untere Grenze
ist durch die Intensitédt des Neutronenflusses gegeben. Sie lag bei dieser
Anordnung bei 50 ug/cmz. Un systematische Fehler kleinzuhalten, wurden fir

die Messung vier verschiedene Proben zwischen 74 und 130 ug/cm2 verwendet.

Hergestellt und analysiert wurden die Proben im Zentralbliro flir Kern-
messungen von Euratom in Geel/Belgien. Das Ausgangsmaterial bestand aus

. 235
hochangereichertem U, dessen genaue Isotopenzusammensetzung aus massen-

2
spektrographischen Bestimmungen bekannt war. Neben 99,501 + 0,010 % 35U

enthielt es noch 0,166 % 234U, 0,027 % 236U sowie 0,306 % 2380.

Eine wichtige Forderung an die MeBproben war, daB sie sehr gut homogen
sein muBten, um nicht durch lokale Schwankungen in der Absorption derxr
Fragmente systematische Fehler in der Ansprechwahrscheinlichkeit €

zu erzeugen. Diese Homogenitdt konnte zum einen durch das Herstellungs-
verfiahren nach Lauer und Verdingh (51) mit Abweichungen in der Schicht-
dicke von weniger als 1 %, zum anderen durch die Verwendung polierter
Trdgerbleche aus Edelstahl mit einer Rauhtiefe von weniger als 0,5 um

(52) erreicht werden.

Es wurde darauf verzichtet, die Uranazetatproben im heiBen Wasserstoff-

strom in U308 tberzuflihren, obwohl diese Verbindung einen um 20 % hdheren
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Urangehalt aufweist. Das dunkelgraue Uranoxyd hat nd&mlich gegentiber dem
hellgelben Uranazetat den Nachteil, daR es einen erheblichen Teil des durch
Szintillation erzeugten Lichts absorbiert. Dies f&llt umso mehr ins Gewicht,
als die Spaltfragmente wegen ihrer hohen Anfangsladung von im Mittel 20
Elementarladungen im ersten Teil ihrer Bahn die héchste Ionisationsdichte

erzeugen.

Fir die Massenbestimmung wurden zwei Verfahren angewendet, Die Bestimmung
der o-Bpktivit4t der Proben, die mit der Methode von Spernol und Lerch (53)
auf 0,3 % genau ausgeflihrt wurde, erlaubt es, bel bekannter spezifischer
Bktivitdt des Probenmaterials die gesamte Uranmenge mit einer Unsicherheit
von ungefdhr O,7 % zu berechnen. Mit dieser zerstdrungsfreien Methode war

es auch méglich, vor der destxuktiven Analyse eventuelle, durch den Trans-
port bedingte Substanzverluste der Proben festzustellen. Die Kontrollmes-
sungen ergaben jedoch keine merklichen Differenzen gegeniiber den unmittelbar

nach der Herstellung der Proben durchgefidhrten Messungen.

Die endgliltige Analyse mit einer Unsicherheit von 0,5 % wurde nach der von
de Biévre beschriebenen Isotopenverdinnungsmethode vorgenommen(54). Die

Angaben Uber die wdhrend der Messung verwendeten Proben sind in Tabelle 2

zusammengestellt.

Dicke des

Probentrégers Probendicke Gesamtmenge Unsicherheit
mm ug/cm2 mg Uran %
0,25 139 1,744 0.5
0,25 95 1,194 0.5
0,25 74 0,933
0,9 100 1,265

Isotopenzusammensetzung in %
2

234U 35U 236U ?38U
0.166 99,501 + 0,010 0,027 10,306

23
Tab. 2 Masse und Isotopenzusammensetzung der 5Uran-Proben
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4,2.2 PROBEN FUR DEN PROTONENRUCKSTOSSDETEKTOR

Als Radiatoren filir den ProtonenrilickstoBdetektor sind Substanzen vom Typ
(CH2)x wegen ihres hohen Wasserstoffanteils gut geeignet. Die Schichten
missen diinn genug sein, um gréBere Energieverluste der RiickstoBprotonen

© in der Radiatorschicht zu vermeiden. Bei den verwendeten flir RiickstoBR-
detektoren relativ niedrigen Neutronenenergien konnten deshalb keine selbst-

tragenden Kunststoffolien verwendet werden.

Dagegen war es leicht mdglich, durch Verdampfen des Probenmaterials gute
Radiatorschichten herzustellen. Als Probentrédger wurden dieselben, polierten
Bleche aus Edelstahl verwendet wie flr die 235U—Proben. Als geeignete

) © b)

Substanzen wurden Stearinséurea ) und Glycerintristearat

(c

18736%2
17H3SCOO)3C3H5 gewdhlt, die in sehr reiner Form erh&ltlich sind und sich
leicht verdampfen lassen. Stearinsédure liegt als Testsubstanz filir die Ele-

mentaranalyse besonders rein und in definierter Stéchiometrie vor. Die Ver-

wendung zwelier Substanzen soll die Zuverlédssigkeit der Messungen in diesem

Punkt bestétigen.

Aus der Literatur Uber den differentiellen Energieverlust von Protonen in
Materie (34,35,36,37) kann dE/dx fir die verwendeten Substanzen mit guter
Genauigkeit entnommen werden. In Abb. 7 ist der Energieverlust von Protonen
fir verschiedene Schichtdicken in Abh&dngigkeit von der Neutronenenergie
aufgetragen.Beschrinkt man den Energieverlust im Streuer auf 100 keV, so
kommen zwischen 500 und 1200 keV danach Streuerdicken bis zu 300 ug/cm2 in
Frage, wobei es mbéglich ist, durch dickere Streuer bei hohen Energien den Ab-

fall im H(n,p)-Querschnitt auszugleichen.

Bei der Herstellung der Radiatoren wurde mit groBer Sorgfalt gearbeitet, um das
Ausgangsmaterial in der vorliegenden, hochreinen Form zu erhalten. Wihrend des
Bedampfens war das Vakuum im Rezipienten besser als 5 x 10_6 Torr, wobei eine
Kihlfalle mit fllissigem Stickstoff flr eine schnelle Kondensation des Verdampfungs-
gutes sorgte. Sowohl Stearinsdure als auch Glycerintristearat wurden aus Tantal-
schiffchen verdampft, die bei der Arbeitstemperatur von ungefdhr 200°C einen
vernachldssigbar kleinen Dampfdruck haben. Durch gleichzeitiges Bedampfen eines
Schwingquarzes kennte Uber dessen - durch die Massenzunahme bedingt = Frequenzin-
derung (55) der AufdampfprozeB gesteuert und die gewlinschte Schichtdicke auf 5

bis 10 % genau eingehalten werden.

aﬁ_ Merck AG, Darmstadt, b)Schuchardt, Minchen
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Abb. 7 Energieverlust von Protonen flr verschieden
dicke Stearinsdureschichten.

Die Erzeugung homogener Aufdampfschichten ist wegen der technischen Be-
deutung an vielen Stellen beschrieben worden (56). Danach betrigt
die Dickendnderung Uber dem Radius a der bedampften Probe bei einem

Abstand h des Schiffchens

4
Eq' = 2h 22 (10
o) (h™+a™)

Bei einem Abstand h zwischen Schiffchen und Probentr&dger von 30 cm,
und einem Probenradius von 2 cm bedeutet dies, daB die Dicken&dnderung
tber dem Radius der Probe immer kleiner als 0,1 % ist und somit ver-
nachléssigt werden kann. Untersuchungen mit dem Mikroskop zeigten, daB
die Aufdampfschichten aus Stearinsfure und Glycerintristearat dariiber

hinaus sehr glatte und am Rand gut definierte Oberflédchen aufweisen.

Die Massenbestimmung der Proben wurde gravimetrisch durchgefiihrt. Mit einer
Mikrofeinwaage wurden die Proben vor und nach dem Bedampfen gewogen. Die re-

produzierbare Wigegenauigkeit war besser als 20 pg. Das Gewicht wurde als
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Mittelwert aus mindestens zwei Wdgungen mit 3 unabhdngigen Ablesungen be-

stimmt. In Tab. 3 sind die Massen der bei der Messung eingesetzten Proben

aufgefihrt.
Substanz Probendicke Gesamtmenge Unsicherheit
2

ug/cm mg %
Stearinsdure 218 5,775 ‘
Stearinsdure 230 3,191 '
Stearinsiure 229 3,170 ’
Stearinsdure 115 1,596 ’
Tristearin 198 5,242 ’
Tristearin 152 4,012
Tristearin 140 3,685 '
Tristearin 102 1,888 '

Tab. 3 Schichtdicke und Gesamtmenge der Streuproben.

Nach dem Ende der Messung wurde durch eine chemische Mikroanalysec) der
Wasserstoff- und Kohlenstoffgehalt der Proben gemessen. Die Standardab-
weichung betrdgt bei der verwendeten Methode filir eine durchschnittliche Ein-
waage von 4 mg Substanz + 0,18 % bei Kohlenstoff und + 0,13 % bei Wasser-
stoff. Das Ergebnis der BAnalyse von insgesamt 20 Proben bestédtigte die Unter-
suchungen von &hnlichen Proben im Zentralbliro flir Kernmessungen von Euratom
in Geel(57). Man findet eine Verringerung des Wasserstoffgehalts, flir die

es offenbar zwei Griinde gibt. Zum einen spalten sich wdhrend des Aufdampfens
leichtfliichtige Kohlenwasserstoffe von den groBen Moleklilen ab, zum anderen

verdampfen wdhrend des Aufenthalts im Vakuum kleine Mengen von den Proben.

So haben Proben, die nicht bei der Messung verwendet wurden, im Mittel mit
1,9 % einen kleineren Schwund zu verzeichnen als solche Proben, die ldngere
Zeit im Vakuum waren. Diese zeigen einen 3,0 % kleinexen Wasserstoffgehalt
gegenlber dem stdchiometrischen Anteil. In diesem Verhalten unterscheiden

sich Stearinsdure und Glycerintristearat nicht merklich.

c)Alfred Bernhardt, Mikroanalytische Laboratorien, Elbach lber Engelskirchen




- 29 -

Bei der Berechnung der Zahl der Wasserstoffatome aus der aufgedampften
Menge wird der Schwund entsprechend berilcksichtigt. Dabel wird flir die
Verluste im Vakuum ein linearer Verlauf mit der Zeit angenommen und

je nach dem "Alter" der Probe flir jeden Lauf mit einem Faktor s kor-
rigiert. Die so entstehende Unsicherheit wird auf ungef&hr 0,8 g ge-

schitzt.

4.3 NEUTRONENQUELLE

Die Messung wurde am Karlsruher 3 MV Van-de-Graaff-Beschleuniger durch-
gefihrt. Der Beschleuniger arbeiteté gepulst mit einer Pulsbreite von

1 nsec, einer Wiederholfrequenz von 2,5 MHz und einem mittleren Protonen-
strom von 8 pA. Als Neutronenquelle wurde die 7Li(p,nl7Be—Reaktion ver-
wendet, deren Schwelle bei einer Protonenenergie von 1.88 MeV liegt. Wegen
ihrer Bedeutung fiir Untersuchungen mit schnellen Neutronen ist diese

Reaktion ausfiihrlich beschrieben worden (58).

Flir Protonenenergien,die mehr als 120 keV oberhalb der Reaktionsschwelle
bei 1.88 MeV liegeh, gestattet die 7Li(p,n)7Be—Reaktion die Erzeugung

von angendhert monenergetischen Neutronen, wobei die Breite der Energie-
verteilung AE von der Dicke der verwendeten Li-Targets abhéngt. Dies ist
jedoch nur flr den Fall kleiner Raumwinkelbereiche richtig, wie z.B. am
Ort des Detektors. Uber den ganzen Raumwinkel gesehen ergibt sich wegen
der kleinen Masse des Li-Kerns aufgrund der Schwerpunktsbewegung eine
deutliche Winkelabhdngigkeit der Energieverteilung. Das bedeutet, daB
auch Neutronen kleinerer Energie, welche in der Umgebung des Targets
gestreut wurden (Typ 2 in Abb. 1) den Detektor erreichen. Da Streuung am
Target praktisch erst flir Austrittswinkel ab 90° eintritt, betrdgt die
Energie dieser Neutronen im Energiebereich der Messung stets nur etwas
mehr als 50 % von derjenigen der Primdrneutronen. Eine zweite Mdglichkeit
fir die Entstehung niederenergetischer Neutronen ist die oberhalb

einer Protonenenergie von 2,378 MeV einsetzende 7Li(p,nY)7Be—Reaktion.
Ihr Anteil an der Gesamtintensitdt nimmt von 2 % an der Schwelle bis auf
8 % bei Ep = 2,9 MeV zu. Die Energie dieser Neutronen ist im untersuchten

Bereich stets kleiner als die der unter 90° emittierten Neutronen.
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Das Auftreten solcher zeitkorrelierter Neutronen kleiner Energie wirkt
sich sehr nachteilig aus, da sowohl die Energieaufldsung der Messung
darunter leidet als auch Verfélschungen der Z&hlraten in den beiden
Detektoren verursacht werden.Dieser zweite Umstand kann das MeBergeb-
nis besonders stark beeinflussen, da die Ansprechwahrscheinlichkeit
der Detektoren wegen der héheren Reaktionsquerschnitte flir Neutronen
kleinerer Energie zunimmt und diese niederenergetischen Neutronen
dadurch verstérkt zur Reaktionsrate beitragen. Wie in Abschnitt 5
gezeigt wird, ist es jedoch mdglich, diesen Untergrund vollstdndig zu
unterdricken: im Spaltdetektor mit Hilfe der Flugzeitmethode und im

ProtonenrilickstoBdetektor mit Hilfe der Impulshdhenanalyse.

Widhrend der ganzen Messung wurden Li-Targets mit einer gleicﬁbleiben—
den Dicke von 40 keV verwendet, die auf Tr&dger aus 0,3 mm dickem Tan-
talblech aufgedampft waren. Tantal eignet sich deshalb gut dafiir, weil
es von den in Frage kommenden Metallen am wenigsten y-Untergrund durch

inelastische Streuung der Protonen verursacht.

Die Neutronenenergie wurde nach jeder Energiednderung mit der Flug-
zeitmethode gemessen. Ein Li-Glas~Detektor in einer Entfernung von

3,20 m voﬁ Target lieferte das unter kleinen Winkeln emittierte Neu-
tronenspektrum mit einer Zeitaufldsung von 1 nsec/m. Daraus lieB sich

die mittlere Neutronenenergie auf 5 keV und die Halbwertsbreite der
Verteilung auf 10 % genau ermitteln. Die so bestimmten Neutronenener-

gien wurden gegen die mit einer Kernresonanzmethode relativ gemessenen
Protonenenergien aufgetragen. Mit Hilfe dieser Eichgeraden wurde die Lang-

zeitstabilitdt der Anordnung geprift.

4.4 ANORDNUNG VON NEUTRONENQUELLE UND DETEKTOREN

Der Winkel des Flugweges zwischen Neutronenguelle und Detektoren betrug
o° gegen die Richtung des Protonenstrahls, wie in Abb. 1 angedeutet.

In Vorwértsrichtung, d.h. unter kleinen Winkeln gegen den Protonenstrahl,
ist die Winkelabhdngigkeit der Neutronenenergie am kleinsten. Bei den im
Experiment eingehaltenen Geometrien war die dadurch verursachte Energie-

aufspaltung stets kleiner als 5 keV und damit gegentiber der Targetdicke
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von 40 keV vernachlissigbar ist.

Die Anordnung der Detektoren unter 0° zur Richtung des Protonenstrahls
hat auBerdem den Vorteil, daB das Verhiltnis von prim&rem Neutronenfluf
und Raumuntergrund am glinstigsten ist, da die Intensitdtsverteilung der

Neutronen d2J/deEn unter OO ihr Maximum besitzt (59).

Der Abstand der Detektoren von der Neutronenquelle sollte aus Intensitéts-
griinden m8glichst klein sein. Wegen der lber die Flugzeitmethode angestreb-
ten Trennung der im vorigen Abschnitt erwdhnten Neutronen kleinerer Energie
vom primdren NeutronenfluB muB jedoch bei der gegebenen Zeitauflésung des
Spaltdetektors ein Abstand von mindestens 30 cm gewdhlt werden. Im Ver-
lauf des Experiments war es allerdings wegen der begrenzten MeBzeit

nicht durchgehend méglich, diesen Abstand einzuhalten. Da die Dauer der
Messung von der Z&hlrate im Spaltdetektor bestimmt wurde, muBten zweil
verschiedene Anordnungen der Detektoren gewdhlt werden, welche in Abb. 8

skizziert sind.

Geometrie A Geometrie B

Target

. Spaltkammer .

Protonenruck-
stofidetektor

Abb. 8 Anordnung von Target und Detektoren.

Die Position des Protonenrlickstofzidhlers blieb unverdndert, wdhrend die Ent-

fernung der Spaltprobe vom Neutronentarget flir die Geometrie A auf 22 cm
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verkleinert wurde. Auf diese Weise wurde der Raumwinkel zwischen Target

und Spaltprobe gegentiber der Anordnung B verdoppelt und die MeBzeit ent-~
sprechend halbiert. Dieser Vorteil mufBte jedoch mit grdBeren Korrekturen
und damit erheblich grdferen Unsicherheiten erkauft werden. So entstanden
flir Targetdurchmesser von 4 bzw. 6 mm wegen der endlichen Ausdehnung der
Neutronenquelle und dem groBen Abstand zwischen Spaltprobe und Radiator
Unterschiede im NeutronenfluB durch die Randzonen der Proben. Dies verur-
sachte Abweichungen von 6 % im MeBergebnis. AuBerdem war aufgrund der kilirze-
ren Flugzeiten eine zeitliche Trennung der Neutronen kleinerer Energie nicht
mehr sauber m8glich, was ebenfalls auf verh&dltnismdBig unsichere Korrekturen

von mehr als 5 % fldhrte.

Diese Fehlerquellen wurden durch die Anordnung B nahezu vollstédndig vermie-
den. Aus diesem Grund erschien.es sinnvoll, nur die Ergebnisse der Geometrie B
als Absolutwerte des Spaltquerschnitts anzugeben. Mit Hilfe der an diesen
Absolutwerten normierten Ergebnisse der Geometrie A war es mdglich, den

Energieverlauf des Spaltquerschnitts in detaillierter Weise zu beschreiben.

Wegen der hohen Neutronenenergien und des kleinen Abstands der Detektoren

vom Target muBte in beiden Geometrien auf einen Kollimator verzichtet werden.

4.5 ELEKTRONIK

Das in Abb. 9 gezeigte Blockschaltbild veranschaulicht die elektronische Ver-

arbeitung der Szintillationsimpulse im Spaltdetektor.

Die Elektronik enthdlt einen schnellen Zweig zur Erzeugung der Flugzeit-
spektren und einen langsamen Zweig flir die Regdstrierung der Impulsh&hen-
spektren. Die schnellen Anodenimpulse der auf gleiche Impulshdhe abgeglichenen
Photomultiplier werden auf zwei Trigger gegeben, von denen zur Unterdrickung
von Rauschsignalen nur koinzidente Ausgangssignale zum Start des Zeit-zu-
Impulshéhen-Konverters verwendet werden. Das Stop-Signal ist durch das Ein-
treffen des Protonenimpulses am Target gegeben. Die so entstehenden Flug-

zeitspektren werden in einem 1024-Kanal-Analysator gespeichert. Der langsame
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integrierte
Impulse schnelle
Impulse
Addierstufe Trigger Trigger
Koinzidenz
vom Beschleuniger
Steuersignale von Start Stop
der Probenwechsel- : .
automatik Koinzidenz Gate Eg:e:u
Eingang Generator Konverter
Vielkanal
Analysator
Vielkanal

| Analysator

Impulshdhenspektren Flugzeitspektren

2 x 256 Kandle 2 x 512 Kandle

Abb. 9 Blockschaltbild der Elektronik flir den Spaltdetektor

Zweig besteht aus einer Addierstufe flr die von einer Dynode abgenommenen,
integrierten Impulse.Diese werden liber eine Koinzidenz mit dem schnellen

Zweig in einen 512-Kanal-Analysator eingelesen.

Das Blockschaltbild in Abb. 10 zeigt die dem ProtonenrlickstoBdetektor
nachgeschaltete Elektronik. Nach Vorverstdrker und schnellem Verstidrker
teilt sich die Anordnung ebenfalls in einen Impulshdhenzweig und einen
Zeitzweig. Im Impulshdhenzweig wird durch den Trigger 1 eine untere Schwel-
le gesetzt, wdhrend die Schwelle im Trigger 2 des Zeitzweigs noch tiefer

liegt, um die Zeitinformation des Impulsanstiegs optimal ausniitzen zu k&nnen.
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der Probenwechsel -
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Rechenmaschine

2 - dimensionales Spektrum
64 x 64 Kandle

Abb. 10 Blockschaltbild der Elektronik flir den ProtonenrilickstoBdetektor

Zum gleichen Ereignis gehbrende Zeit- bzw. Impulshbéhensignale werden in Ana-
log-zu-Digital-Konvertern codiert und liber einen Pufferspeicher auf eine Re-

chenmaschine (CAE 510) mit 16 K-Speicher gegeben. Sie bilden dort ein zwei-
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dimensionales Spektrum von dem in Abb. 12a ein HBhenschnitt wiedergegeben
ist. Da ein solches Spektrum schwer zu Ubersehen ist, lief wé&hrend der Mes-
sung unabhéngig von der Rechenmaschine ein 256-Kanal-Analysator mit, in dem

das Impulshéhenspektrum allein aufgezeichnet wurde.

Wie aus den Blockschaltbildern der Abb. 9 und 10 weiter hervorgeht, sind
alle Datenerfassungssysteme extern mit einer Probenwechselautomatik ver-
bunden. Diese aktiviert je nach dem Status des Experiments die erste oder

zweite H&lfte des jeweiligen Speichers.
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5. DURCHFUHRUNG DER MESSUNG

Wahrend der Dauer des Experiments von lUber zwei Monaten wurden in Geometrie
A insgesamt 24 und in Geometrie B 27 verschiedene LAufe durchgefihrt.

Diese Vielzahl von MeBreihen wurde zu einem Teil flir die Untergrundbestim-
mung benbtigt, hauptséchlich sollten jedoch systematische Fehler durch die
Verwendung mehrerer MefBproben sowie verschiedener Geometrien im Protonen-
rlickstoBdetektor ausgeschlossen werden. Die auf diese Weise erzielten

konsistenten Ergeknisse bestédtigen die Zuverldssigkeit der Messung.

Die in Abschnitt 4.1.2 beschriebene Steuerung der gesamten Anordnung mit
Hilfe der Probenwechselautomatik war notwendig, da der Untergrund im
ProtonenrlickstoBdetektor nicht wie beim Spaltdetektor durch eine elektroni-
sche Schwelle diskriminiert werden kann, sondern durch die Abdeckung des
Halbleiterzéhlers direkt gemessen werden muB. Um zuf&llige Unterschiede

im NeutronenfluB in den beiden Stellungen der Abdeckung zu vermeiden, wurde
die Zykluszeit so klein gewdhlt, daf jeder Lauf aus ca. 150 Zyklen bestand.
Da der Spaltdetektor von der Probenwechselautomatik nicht beeinfluBt wird,
kann die Gleichheit des Neutronenflusses direkt lber die Spaltraten in

den beiden Stellungen nachgeprift werden. Bis auf statistische Abweichungen

wurden wdhrend des ganzen Experiments keine Unterschiede festgestellt.

Das angesichts der langen Dauer des Experiments wichtige Problem der Schwel-
lenstabilitdt wurde durch die Eigenschaften der gew&hlten Detektoren geldst.
Diese Stabilitdt war im ProtonenrtickstoBdetektor dadurch gegeben, daB - wie
es Abb. 12b zeigt - die Schwelle tiefer gelegt war, als die kleinste mdg-
liche Protonenenergie von ca. 350 keV. Flir den Spaltdetektor zeigt das
Impulsh&henspektrum der Abb. 6, daB die Ansprechwahrscheinlichkeit eU
nur sehr wenig von der Lage der Schwelle abhdngt, solange diese geniigend
tief liegt. Zur Vermeidung von o-Untergrund liegt die optimale Stellung der
Schwelle im Tal zwischen den o-Teilchen und den Spaltfragmenten.Mit Hilfe

der fortlaufend gemessenen Impulshdhenspektren konnte sichergestellt werden,
daB die Lage der Schwelle und damit eU mit ausreichender Genauigkeit kon-
stant blieb. Zu dieser Stabilitdt trug auch bei, daB die Qualitédt des Z&hl-
gases durch den sténdigen GasdurchfluB unverdndert blieb. Nach jedem

Wechsel der Spaltproben, was jeweils mit einem Offnen des Detektors verbunden
war, stellte sich bei kurzzeitig verstérktem Splilen bereits nach wenigen

Minuten wieder der stabile Zustand ein.
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Ein flir den Spaltdetektor typisches Flugzeitspektrum, das in Geometrie B
bei einer Neutronenenergie von 911 keV aufgenommen wurde, ist in Abb. 11 in

logarithmischem MaBstab dargestellt.

1000

2,6 nsec

3001 y-Peak  Untergrund aus
{n,x)- Reaktionen

- 100 Priméirfluf
e
(=]
¥
o
g 30- e StreufluB (Typ 2)
o 4
: \V,
£ 2. Neutronengruppe
8 10- : grupp
Zeitunabhidngiger Untergrund
34 (StreufluB Typ 1)
£ [ A [
1 T T T T

— Flugzeit (nsec)

Abb. 11 Flugzeitspektrum in Geometrie B fir eine Neutronenenergie von
911 + 23 kev

In der zeitlichen Reihenfolge erscheint in diesem Spektrum zuerst der y-Peak,
welcher von der inelastischen Streuung der Protonen bei ihrem Auftreffen auf
das Target' herrthrt. Zwischen dem y-Peak und dem Eintreffen der ersten Neu-
tronen liegen nur Ereignisse, die von Streuneutronen aus dem Raum (Typ 1 in
Abb. 1) ausgelést wurden und die den zeitunabhédngigen Untergrund bilden.

Als ndchstes wird der Untergrund aus (n,x)-Reaktionen sichtbar, der durch di-
rekte Prozesse der Neutronen im Detektormaterial bzw. in den Multipliern selbst
verursacht wird. Dieser Untergrund wurde im Verlauf des Experiments im gan-

zen Energiebereich direkt gemessen. Er betr&gt im Beispiel der Abb.11 2,3 %
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der Uberlagerten, vom PrimdrfluB ausgeldsten Ereignisse. Die zeitliche
Begrenzung dieser Ereignisse ist durch Pfeile markiert. Daran anschlieBend
erscheinen zuerst Spaltereignisse, die von Streuneutronen aus dem Target
(Typ 2) und dann solche, die von Neutronen aus der 7Li(p,ny)—Reaktion verur-
sacht werden. Die zeitliche Trennung der letzten beiden Gruppen vom Haupt-
peak ist ausreichend flr eine Diskriminierung dieser Untergrundereignisse.
Diese Aussage gilt im ganzen untersuchten Energiebereich. Die Neutronen-
energie des ausgewdhlten Beispiels liegt nahezu in der Mitte des Bereichs
und da sich die Flugzeiten der Neutronen nur mit E;l/z &ndern, sind die Un-

terschiede im Flugzeitspektrum gegentiber den librigen Energien relativ gering.

Die Zeitauflésung ist wegen des St8rpegels der langen Verbindungskabel
zwischen Detektor und Elektronik mit 2,2 nsec etwas schlechter als der in
Abschnitt 4.1.1 angegebene Wert. Unter Berticksichtigung der Pulsbreite von
1 nsec ergibt sich im y-Peak eine Zeitaufldsung von 2,4 nsec und im

Hauptpeak eine solche von 2,6 nsec, da in diesem Fall noch die Laufzeit-

differenzen der Neutronen hinzukommen.

Eine Korrektur, die nicht aus dem Flugzeitspektrum bestimmt werden kann,wird
wegen der am Detektor selbst gestreuten Neutronen (Typ 3) notwendig. Da in
diesem Fall die Laufzeitunterschiede fiir eine zeitliche Trennung nicht aus-
reichen, wurde diese Korrektur hauptsdchlich durch Rechnung ermittelt. Ein
Versuch, sie experimentell zu bestimmen, bestand darin, die Detektormasse
durch Hinzuflgen eines entsprechenden Satzes von Bauteilen zu verdoppeln. Die
Differenz im MeBergebnis gibt dann den Einfluf dieser Streukorrektur wieder.
Insgesamt wurden 6 L&ufe mit verdoppelten Massen bei verschiedenen Energien

durchgefiihrt.

Das Problem des Untergrunds ist im Protonenrlckstofdetektor leichter zu
erfassen, da man wegen der Beziehung (8) zwischen Neutronen- und Protonen-
energie auch das Impulshdhenspektrum zur Untergrunddiskriminierung verwen-
den kann. Die Aufsammlung der Information liber Flugzeit und Impulshbhe in
einem zweidimensionalen Spektrum erlaubt dies in besonders vorteilhafter
Weise, da man durch geeignete Schnitte in x- und y-Richtung den flir die je-
weilige Neutronenenergie richtigen Teil des Spektrums abgrenzen und ge-

trennt auswerten kann.
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In Abb. 12a ist der HOhenschnitt durch éin zweidimensionales Spektrum ge-
zeigt, das bei einer Neutronenenergie von 909 + 22 keV aufgenommen wurde.
Darin erscheinen die RiickstoBprotonen als schmales Band, das bei kleinen
Impulshéhen in eine breitere Verteilung tibergeht. Diese besteht aus einer
Uberlagerung des yY-Peaks mit dem von den Neutronen im Halbleiterzdhler ver-
ursachten Untergrund.

In dem durch die Flugzeiten t, und t, markierten Bereich, der alle RiickstoB-

protonen enthdlt, wurden die impulshghenspektren zusammengefaBt. Das Er-

gebnis ist in Abb. 12b dargestellt. Es zeigt deutlich die verbesserte Untergrund-
diskriminierung gegentiber dem punktiért gezeichneten Impulshéhenspektrum,

das durch Zusammenfassung-aller Flugzeiten gebildet wurde. Dieser Vorteil ist

bei kleineren Neutronenenergien noch ausgeprédgter, da wegen der lé&ngeren
Flugzeiten der y-Peak vom Ubrigen Untergrund zeitlich besser getrennt werden

kann. Die HGhenschnittlinie wvon Abb. 12a ist strichpunktiert eingezeichnet.

In Abb. 12b sind auBerdem die grdften Impulshdhen flir die Untergrundneu-
tronen kleinerer Energie durch Pfeile angedeutet. Sie kénnen im Impulsh&éhen-
spektrum gut vom PrimdrfluB getrennt werden. Die verbleibende Korrektur fiir
Streuneutronen des Typs (3) wird wie beim Spaltdetektor durch Rechnung und
ergdnzend aus Messungen mit verdoppelter Detektormasse bestimmt. Der im
Halbleiterzdhler entstehende Untergrund, der im gezeigten Beispiel unterhalb
von 500 keV ansteigt, verlagert sich flir kleinere Neutronenenergien zu nie-
drigeren ImpulshShen. Trotzdem ist der MeBbereich durch diesen Untergrund
begrenzt, da flir Messungen unterhalb 500 keV die statistische Unsicherheit

der Untergrundsubtraktion zu grof wird.
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6. AUSWERTUNG

6.1 GANG DER AUSWERTUNG

Zur Berechnung des Spaltquerschnitts ¢ missen die GrdBen in Gleichung (7)

bestimmt werden. Davon sind NU und SH f NH' die Anzahl der Uran- bzw.
Wasserstoffatome auf den Proben, bereits aus der Massenanalyse bekannt.
Der Wasserstoffstreuquerschnitt wurde nach der von Gammel (60) angege-
benen Interpolationsformel berechnet. Aufgrund der Werte anderer Autoren
(61,62,63,64) im Bereich von 500 bis 1200 keV wurde diese Kurve mit einem
Gewichtsfaktor von 0.9920 normiert. Die Unsicherheit im Streuquerschnitt
diirfte somit kleiner als 0,5 % sein. Die Ansprechwahrscheinlichkeit EH
des ProtonenrlickstoBdetektors ergibt sich aus dessen geometrischen Abmes-
sungen durch Rechnung und die Z&hlraten ZU bzw. ZH werden aus den Mef-
daten ermittelt. Die Ansprechwahrscheinlichkeit EU des Spaltdetektors
wird durch die kombinierte Analyse von gemessenen und gerechneten Impuls-

héhenverteilungen festgelegt.

Diese Prozedur wurde flir jeden Lauf durchgefihrt. Man erhdlt auf diese

Weise Aufschluf lber die Streuung des Ergebnisses in Abhé&ngigkeit von den
verwendeten Proben, bzw. der jeweiligen Blende im ProtonenrilickstoBzdhler.
Die so ermittelten Werte werden anschliefend nach Neutronenenergien getrennt
zusammengefaBt, wie es in Tab. 6 filir die Neutronenenergie En = 758 + 23 keV

dargestellt ist.

6.2 ERMITTLUNG DER BESTIMMUNGSGRUSSEN FUR o

fUu—

6.2.1 ZKHLRATEN ZU UND ZH

Die Ereignisz8hlrate ZU im Spaltdetektor wdhrend eines Laufs konnte aus

dem Flugzeitspektrum in Abb. 11 bestimmt werden. Dazu wurde das Flug-
zeitspektrum flir das Zeitintervall integriert,in dem Spaltereignisse durch
den PrimdrfluB erwartet werden. Von dieser Z&hlrate wird der Untergrund sub-
trahiert, der sich unmittelbar aus dem Spektrum ergibt. Soweit er im Flug-

zeitspektrum zeitlich getrennt werden kann, handelt es sich entsprechend
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Abb.1 um den Untergrund durch Streuneutronen vom Typ (1) und (2), so-
wie den gesondert bestimmten Untergrund aus (n,x)-Reaktionen. Bei den

h&chsten Energien kommt dazu noch ein kleiner Anteil aus der zweiten

Neutronengruppe.

Die Ermittlung der Z&hlrate im ProtonenrtickstofSdetektor beschrinkt sich
auf die Subtraktion der Impulshdhenspektren mit abgedecktem und offenem
Halbleiterzdhler. Die untere Grenze im Spektrum der RiickstoBprotonen er-
gibt sich tber das Streugesetz nach Gleichung (8) aus der inneren Geome-
trie des Detektors. Der Beitrag des Untergrunds von Neutronen kleinerer

Energie wird dadurch Uber die Impulshdhe diskriminiert.

Diese erste Auswertung der gemessenen Spektren ergibt Z&hlraten, die noch
auf den Anteil korrigiert werden miissen, der durch Streuneutronen vom

Typ (3) entsteht. Dieser Anteil h&éngt von der Masée des Detektors und von
den Streuquerschnitten der verschiedenen Materialien ab und soll klnftig
mit Hilfe von Faktoren KU und KH berlcksichtigt werden (siehe Abschnitt
6.3.1).

Flir die Z&hlraten ZU und ZH wird jeweils ein Fehler angegeben, der die
Unsicherheit der Untergrundsubtraktion und der dazu bendtigten Zeitbe-
reichsabgrenzungen enthdlt. Da es sich stets um statistische bzw. von-
einander unabhingige Fehler handelt, wird der Fehler der Z&hlraten durch

quadratische Addition der Einzelfehler gebildet.

6.2.2 ANSPRECHWAHRSCHEINLICHKEITEN EU UND EH

Die Frage nach der Ansprechwahrscheinlichkeit EU als dem Verhdltnis der
nachgewiesenen zu den insgesamt stattgefundenen Spaltereignissen kann nicht
allein vom Experiment her beantwortet werden. DaB Spaltereignisse nicht nach-
gewiesen werden, kommt dann vor, wenn die Anfangsrichtung des betreffenden
Fragments mit der Probenoberfldche einen sehr kleinen Winkel einschlieft.
Wegen der endlichen Probendicke kann das Fragment dann entweder ganz in

der Probe steckenbleiben oder mit so kleiner Energie austreten, dafl es unter

der Nachweisschwelle des Detektors bleibt.
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Zur Bestimmung dieser Nachweisschwelle in Einheiten der Fragmentenergie

ist es m6glich, im unteren, linearen Teil des Impulshbhenspektrums der

Abb. 6 auf zwei verschiedene Arten eine Zuordnung von Energie und Impuls-
héhe zu treffen. Erstens kann eine direkte Zuordnung der bekannten Energie-
verteilung der Fragmente aus der Spontanspaltung von 2520f zu entsprechenden
Testmessungen durchgeflihrt werden, da flir das sehr dlinne Cf-Priparat keine
Ansorptionskorrekturen notwendig sind. Zweitens kann diese Zuordnung

mit Hilfe der in Abb. 4 gestrichelten, durch Rechnung angepaBten Energie-
verteilung erfolgen. Daraus ergibt sich Ubereinstimmend flir die Lage der
Schwelle ein Wert von 15 + 5 MeV, wobei die angegebene Unsicherheit eine

obere Grenze darstellt.

Die Abschétzung des Teils der Spaltfragmente, die unterhalb dieser Schwelle
bleiben, kann durch Rechnung vorgenommen werden. AuBer der Schichtdicke

braucht man dazu die urspringliche Energieverteilung der Fragmente und ihre
Energie-Reichweite~Beziehung im Probenmaterial. Solche Rechnungen sind von

verschiedenen Autoren (65,66,67) fir U3O durchgeflihrt worden. Wegen der

nur ndherungsweise bekannten Energie—ReiShweite—Beziehungen sind solche
Rechnungen jedoch immer auf die Anpassung an die gemessene Verteilung ange-
wiesen. Aus diesem Grund wurde das in Kapitel 4.1.1 schon kurz beschriebene
Rechenprogramm entwickelt. Das Kriterium flir die geeignete Energie—Reich-
weite-Beziehung war die richtige Wiedergabe des ImpulshShenspektrums im line-
aren Teil oberhalb der Schwelle. Mit dieser Anpassung wurde flr die verschie-
denen Probendicken die Ansprechwahrscheinlichkeit EU des Detektors berechnet.
Die Genauigkeit. dieses Verfahrens kann mit Hilfe des schraffierten Anteils

in Abb. 6 abgeschédtzt werden. Extrapoliert man die gemessene Verteilung mit
dem gerechneten Verlauf unterhalb der Schwelle, so findet man, daB die
Fragmente, die zwar aus der Probe austreten, jedoch unterhalb der Schwelle
bleiben, 1,8 % aller Ereignisse ausmachen. Das Rechenprogramm ergibt, dafB
4,10 % aller entstandenen Fragmente aufgrund von Absorptionsverlusten in

der Probe nicht nachgewiesen werden. Davon bleiben 2,13 % vollsté&ndig in

der Probe stecken,wdhrend folglich 1,97 % die Probe mit Energien zwischen

O und 15 MeV verlassen. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit dem extra-

polierten Anteil der experimentell bestimmten Verteilung.

Flir homogene Proben haben Rossi und Staub (68) die Berechnung von Absorp-

tionsverlusten flir 2 m-Geometrie in geschlossener Form angegeben. Durch
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Integration Uber die Schichtdicke und die Winkel der Fragmentrichtungen

gegen die Normale von 0° bis zu dem Winkel emax' unter dem Fragmente

mit 15 MeV austreten, erhdlt man flir die Ansprechwahrscheinlichkeit

T 2 <RrR>

(11)

Es bedeuten t die Probendicke und R den Weg eines Fragments bis zu seiner

Abbremsung auf 15 MeV. In Tabelle 4 sind die Werte fir €

Zusammen
U

geschitzten Fehlern aufgefihrt. Die nach Gleichung (11) bestimmten

in Klammern eingesetzt.

mit den

Werte sind

Ansprechwahrscheinlichkeit des Spaltdetektors

Probendicke €. (in Klammern Werte nach Unsicherheit
ug/cm2 Gleichung (11) ) %
139 0.959 (0.957) 1,0
100 0.969 (0.968) 0,8
95 0.969 (0.969) 0,8
74 0.978 (0.976) 0,6

Ansprechwahrscheinlichkeit des ProtonenriickstoBdetektors

Blendendurchmesser EH Unsicherheit
mm %
-2
16,75 1,999 « 10 ’
17,92 2.277 + 102
19,00 2.537 » 1072 ,
Tabelle 4 Ansprechwahrscheinlichkeiten EU und eH der Detektoren

flir Geometrie B

Die Ansprechwahrscheinlichkeit EH

des ProtonenrlckstoBdetektors wurde mit

dem in Kapitel 4.1.2 beschriebenen Monte-Carlo-Programm gerechnet. In Tab. 4
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sind die Werte von EH fiir die in Geometrie B verwendeten Blenden des
Halbleiterzdhlers angegeben. Die Fehler in eH sind durch Variation
der Eingabedaten (Radiator- und Blendendurchmesser sowie Abstand Ra-
diator - Detektor) in den Grenzen ihrer MeBfehler bestimmt worden. Die

statistische Unsicherheit der Rechnung betrégt 0,4 %.

6.3 KORREKTUREN

6.3.1 KORREKTUR FUR STREUNEUTRONEN

In Kapitel 6.2.1 wurde schon darauf hingewiesen, dal es notwendig ist,

die Z&hlraten ZU und ZH um den Anteil der Streuneutronen am Primdrfluf,
der nicht zeitlich getrennt werden kann, zu korrigieren. Dabei ist

man hauptsdchlich auf Rechnungen angewiesens Die experimentelle Bestim~
mung durch Verdopplung der Detektorbauteile ist sehr ungenau, da auf diese
Weise die relativ kleine Korrektur als Differenz zweier groBer Zahlen

erscheint, deren Unsicherheit in der gleichen Gréfenordnung liegt.

Als Entstehungsort flir Streuneutronen des betrachteten Typs (3) kommt

die ndhere Umgebung der Proben, d.h. die Detektoren selbst in Frage.

Sowohl der EinfluB der Detektorgeometrie als auch die Winkelverteilung

der Streuneutronen l4Bt die Berechnung der Streukorrektur in geschlossener
Form nicht zu. Lediglich der Beitrag des Tr&gerblechs kann unter der Annahme
isotroper Streuung durch Integration bestimmt werden. Diese Mdglichkeit

wurde jedoch nur zum Test des Rechenprogramms benlitzt, das zur Ldsung dieses
Problems verwendet wurde.Zur Berlcksichtigung der Geometrie der Detektoren
wurden diese durch Kreisscheiben senkrecht zur Neutronenrichtung und konzen-
trische Zylinder parallel dazu angendhert. Die vom Target isotrop ausgehenden
Neutronen werden an den Teilen des idealisierten Detektors gestreut, wobei man
Streuort und Streuwinkel niit der Monte-Carlo-Methode auswlirfelt. Aus dem
Anteil der Neutronen, die nach der Streuung die Probe treffen, wird die
Streukorrektur in Energieschritten von 50 keV berechnet. In diese Rechnung
geht flr das betreffende Material (Quarz,Bronze, rostfreier Stahl) der ma-

kroskopische Streuquerschnitt No_ ein sowie das Verh&ltnis der Raumwinkel,

S
unter welcher der Streuer bzw. die Probe vom Target aus erscheinen. Ein
weiterer Faktor berlicksichtigt den gréBeren Weg der Streuneutronen in der

Probe.
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Bei hSheren Neutronenenergien, wie es hier der Fall ist, treten Streu-
wellen héherer Ordnung mit anisotroper Winkelverteilung auf. Diese
Winkelverteilung 148t sich durch eine Entwicklung in Legendre-Polynome
(69) darstellen. Flr den differentiellen Streuguerschnitt kann man dann

schreiben

o0

=2 - .= z wlPl (cos ©) (12)
1=0

Hierbei bedeutet 1 die Quantenzahl des Bahndrehimpulses zwischen Kern

und einfallendem Neutron, © den Streuwinkel, P, das Legendre-Polynom

1
und ., den Legendre-Koeffizienten.

1
Flir die Berechnung des Vektors der Neutronenrichtung nach der Streuung
wurde die Legendre-Entwicklung mit 1 = 2 abgebrochen. Wie man Ref. (70)
entnehmen kann, ist dies ausreichend filir eine gute Anpassung an experi-
mentell gemessene Verteilungen. Der Rechengang zur Bestimmung der neuen
Vektorkomponenten ist einem Programm von R.-E. Bandl (71) entnommen, die
Legendre-Koeffizienten w, und w, stammen hauptsdchlich aus Arbeiten von

1 2
Lane und Langsdorf (72,73) sowie von Garber et.al. (70).

Das Ergebnis der Rechnung zeigt erwartungsgemiB, daB wegen des l&ngeren
Weges der gestreuten Neutronen in der Probe die Streukorrektur fiir den
Spaltdetektor am grdBten iét. Beim ProtonenrlckstoBRdetektor wirkt sich
dagegen die Bedingung aus, daB ein RlickstoBprozeB nur dann nachgewiesen

wird, wenn der Streuwinkel © und damit die Energie des Protons innerhalb

des zulédssigen Bereichs liegt. Auf diese Weise kénnen die meisten Streu-
orte aus Geometriegriinden ausgeschieden werden. Einen Beitrag zur Streu-
korrektur liefern nur die entfernteren, achsennahen Teile des Spaltdetektors.
Im Korrekturfaktor k; ist auBerdem die Schwichung des Neutronenflusses in

den Probentrdgern und Neutronenfenstern der Detektoren enthalten.

In Abb. 13 sind die Korrekturen kU und kH dargestellt. AuBerdem sind die
experimentell bestimmten Korrekturen aus Laufen mit verdoppelten Detektor-
massen eingezeichnet; sie stimmen innerhalb der Fehlergrenzen mit der Rech-

nung tiberein. Flr die Struktur im Energieverlauf von kU und kH sind éntspre-
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chende Strukturen im Streuquerschnitt bzw. in den Legendre-Koeffizienten

der Winkelverteilung der Detektormaterialien verantwortlich.
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Abb. 13 Korrekturfaktoren kU und ky flr die Z&hlraten im Spalt- bzw.
Protonenrlickstofdetektor. Zum Vergleich mit der Gesamtkorrek-
tur k sind experimentelle Werte eingetragen.

Der Fehler der gesamten Streukorrektur ergibt sich aus der nur angendher-
ten Detektorgeometrie und den Unsicherheiten der verwendeten Streuquer-
schnitte und Legendre-Koeffizienten. Man kann abschdtzen, daB der Anteil
der von Streuneutronen ausgeldsten Ereignisse auf 20 % genau bestimmt wurde.
Das bedeutet, daB der Fehler der Streukorrektur zu einem relativen Fehler

im Endergebnis von 1,0 bis 1,6 % fihren kann.

6.3.2 SONSTIGE KORREKTUREN

In diesem Kapitel sollen noch Effekte erwdhnt werden, die zu vernachléssig-

baren Korrekturen flihren.
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Dazu gehdren Abweichungen vom angenommenen Energieverlauf des H(n,p)-Quer-
schnitts. Hrehuss und Czibok (74) fanden sowochl eine betr&chtliche Anisotro-
pie in der Winkelverteilung dieser Reaktion im Schwerpunktsystem als auch
Fluktuationen im Streuquerschnitt selbst. Paulsen und Liskien (75) wiesen
jedoch mit wesentlich verbesserter Genauigkeit nach, daB es keine Anhalts-
punkte flir eine Anisotropie gibt, wdhrend Cierjacks et.al. (76) mit einer
sehr genauen Messung Fluktuationen im Streuquerschnitt ausschlieBen konnten.
Beide Arbeiten bestdtigen die semiempirische Beziehung von Gammel (60),

die in der vorliegenden Arbeit zur Interpolation der in (61-64) angegebenen

MeBdaten verwendet wurde.

An dieser Stelle muf auch der Einfluf der Schwerpunktsbewegung und der Win-—
kelanisotropie der Spaltfragmente auf die Ansprechwahrscheinlichkeit eU er-
wéhnt werden. Der Impuls des einfallenden Neutrons bewirkt, daB die Spalt-
fragmente bevorzugt in Vorwdrtsrichtung und dadurch nicht genau in entgegen-
gesetzter Richtung emittiert werden. Das bedeutet flir Geometrie B eine Ver-
kleinerung der Ansprechwahrscheinlichkeit.Weiterhin haben Nesterov et.al. (77)
nachgewiesen, daB die Winkelverteilung der Spaltfragmente eine leichte Aniso-
tropie aufweist. Sie finden im betrachteten Energiebereich fiir 235U einen
gréBRten Wert von 1,14 flr das Verhdltnis der unter OO bzw. 90o zur Einfalls-

richtung des Neutrons entstehenden Fragmente (siehe Abb. 17).

Aus der Untersuchung dieser Effekte durch White (16) ergibt sich jedoch,
daR sich ihr EinfluR auf EU teilweise aufhebt und fiir die in dieser Ar-
beit vorkommenden Probendicken und Neutronenenergien vernachldssigt werden

kann.

6.4 FEHLERABSCHATZUNG

Wegen der Korrekturfaktoren Sy und k zur Berlicksichtigung der Stdéchiometrie
der Radiatorschichten und des Streuneutronenanteils muf Gleichung (7) zur

Bestimmung des Spaltquerschnitts modifiziert werden.

o ——— — (13)
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Mit dieser Beziehung wird O fir jeden Lauf bestimmt. Die Einzelwerte

fu
werden mit ihrem statistischen Fehler gewichtet und fiir jede Energie zum

Endergebnis zusammengefaBt. Fir den statistischen Fehler gilt dabei

Ao g,
£Uy -2 -] (Y- (14)

OfU stat. i ofU i stat.

In Tab. 5 ist als Beispiel die Auswertung der L&ufe bei 760 keV zusammen-

gestellt.

N N € g Stat. Fehler Neutronen-
H U H fu .

.1020 .1018 ‘10 2 (barn) (%) energie (keV)
1,217 4,467 2,537 1,131 3,08 750125
1,217 4,467 2,537 1,237 4,38 76021
2,416 4,467 2,277 1,151 1,85 758+20
1,403 4,467 2,777 1,164 2,73 760125
1,403 3,250 2,777 1,134 3,04 760+25
Endergebnis £ir o, 1,164 1,2 758423

Tab. 5 Berechnung des Spaltquerschnitts ch bei 760 keV aus verschiedenen
Liufen

In den Gesamtfehler des Endergebnisses fir o in Geometrie B gehen alle

fu
Einzelfehler der GréBen in Gleichung (13) ein. Diese Einzelfehler wurden

bereits diskutiert und sind in Tab. 6 noch eimmal zusammengestellt.

Mit der Annahme, daB alle Einzelfehler voneinander unabhdngig sind, wird
der Gesamtfehler nach dem statistischen Fehlerfortpflanzungsgesetz durch qua-

dratische Addition berechnet.

Ao 2 AB, 2
fU i
= - (15)
=21 63

Bi steht flr die BestimmungsgrdBen in Gleichung (13). Auf diese Weise ergibt

sich fir das Beispiel bei 760 keV ein Gesamtfehler von + 2,6 %. Fir die Ubrigen




...50..

in Geometrie B bestimmten Absolutwerte von OfU liegt der Gesamtfehler zwischen
2,6 und 3,4 %.

Fehlerquelle Bezeichnung rel. Fehler (%)
Wasserstoffstreugquerschnitt GH '
Korrektur flir Streuneutronen k 1,0 ~-1,8
Z&hlratenverhdltnis mit Unter- 7../% ;8 - 2,0
U H
grundkorrektur
Korrektur fir die Stdchiometrie SH 0,8
der Radiatorschichten
Zahl der Wasserstoffatome NH 0,5 -1,8
Zahl der Uranatome '
Ansprechwahrschéinlichkeit dex € 0,6 - 1,0
H
Detektoren
SU 0,8
Gesamtfehler 2,6 - 3,4

Tab. 6 Aufstellung der Einzelfehler bei der Bestimmung des Spaltquerschnitts

Flir die Berechnung der in Geometrie A gemessenen Relativwerte kann Gleichung(13)
vereinfacht werden:

V4
G =F ;5’— (16)
H

fu (E)
Durch die gednderte Schreibweise flr die Z&hlraten zU und zH soll angedeutet
werden, daB es sich hierbei aus den im Abschnitt 4.4 angeflhrten Grilinden
nicht mehr um absolute Zdhlraten handelt. Der Eichfaktor F wird durch optimale
Anpassung der Relativwerte an die absolut gemessenen Spaltquerschnitte bestimmt.
Die Energieabhdngigkeit von F entsteht durch den darin enthaltenen Wasser-
stoffstreuquerschnitt GH und den Streukorrekturfaktor k und muB entsprechend

berlicksichtigt werden.

Die Unsicherheit des Eichfaktors F entspricht dem mittleren Fehler der zur
Normierung verwendeten Absolutwerte und kann zu ungefdhr 3 % angencmmen

werden. Sieht man jedoch vom Absolutwert ab, so kann der Energieverlauf von
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ch mit wesentlich besserer Genauigkeit wiedergegeben werden, da dann
in den Gesamtfehler lediglich die statistischen Unsicherheiten eingehen.
Diesem Umstand wurde bei der Fehlerangabe flir die normierten Relativ-

werte Rechnung getragen.
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7. ERGEBNIS UND DISKUSSION

7.1 ERGEBNIS UND VERGLEICH MIT FRUHEREN ARBEITEN

Als Ergebnis der Messung konnten auf die beschriebene Weise 7 Absolut-

und 12 Relativwerte des Spaltquerschnitts von 235U zwischen 500 und

1200 keV Neutronenenergie bestimmt werden. Der mittlere Fehler liegt

bei den Absolutwerten zwischen 2,6 und 3,4 %, bei den Relativwerten

zwischen 0,9 und 2,1 %. Einen Uberblick tUber das Ergebnis zeigt Abb. 14;

die numerischen Werte sind in Tab. 7 zusammengestellt.

O Allen und Ferguson 1957
< Diven 1957
) , O Gorlov et. al. 1960
normierte Relativwerte + Smirenkin et al. 1962
Diese Arbeit A White 1965' '
* Absolutwerte ® Poenitz 1968
@ Poenitz 1971
V' Szabo et. al. 1971
1,3 1 T
b oo < ol | ¢
P[P o --
. I ja
[ c.3
E 1,2 o > .[.
= A\ ¢
£ VN b+ it
5 )
-
g1 4%’ ®
g ® ®
»n ®
o @]
& 0
1,0 Sl( ®
1 ¥ ¥ T 1) T T T L
500 600 700 800 900 1000 1100 1200

Neutronenenergie (keV) —

235 .
Abb. 14 Gemessene Werte des Spaltquerschnitts von U und Vergleich
mit anderen Autoren
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RELATIVWERTE
En (keV) GfU (barn) Fehler (%)
513 £ 32 1,210 0,9
580 + 20 1,193 1,8
678 + 21 1,208 1,2
767 + 20 1,165 0,9
795 £ 20 1,178 1,2
872 + 20 1,012 2,1
920 * 22 1,141 1,5
930 = 20 1,172 1,9
945 £ 24 1,206 1,1
966 + 21 1,213 1,2
1013 = 20 1,293 1,9
1060 £ 22 1,227 1,2
ABSOLUTWERTE
E (kev) ey (barn) Fehler (%)
546 £ 22 1,207 3,4
662 * 23 1,215 2,6
758 £ 23 1,164 : 2,6
908 * 22 1,193 2,9
1057 £ 26 1,248 3,0
1125 + 25 1,256 3,4
1175 * 25 1,221 3,4
. 235
Tab. 7 Gemessene Werte des Spaltquerschnitts von U

In Abb. 14 sind auBer den Ergebnissen dieser Arbeit noch alle nach 1956
verdffentlichten Werte des Spaltquerschnitts von 235U eingezeichnet.

Diese filiheren Arbeiten kénnen aufgrund der Ergebnisse in 2 Gruppen einge-
teilt werden. In der ersten, grdBeren Gruppe streuen die Werte um etwa 5 %,
was im Mittel mit den angegebenen Fehlern von 3-7 % vereinbar ist. Die
zweite, kleinere Gruppe wird von den Arbeiten von Gorlov et.al. (26)

und Poenitz (13, 28) gebildet, deren Werte um 10-15 % niedriger liegen als
die der tbrigen Autoren. Diese Abweichung kann nicht mit den angegebenen

Fehlern von 4-7 % erkldrt werden.

Wie man Abb. 14 entnimmt, bestidtigen die Ergebnisse der vorliegenden Ar-

beit die héheren Werte der ersten Gruppe. Man findet oberhalb von 750 keV
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gute Ubereinstimmung mit den sehr sorgféltigen Arbeiten von White (16)
und Szabo et.al. (17) sowie mit Smirenkin et.al. (15), Diven (24) und
Allen und Ferguson (14). Am unteren Ende des Energiebereichs streuen
die Ergebnisse etwas stdrker, wobei die neu gemessenen Werte in etwa
zwischen denen von Diven und Allen und Fergusson einerseits und White
bzw. Szabo et.al. andererseits liegen. Dabei betrigt der Abstand zu
den Punkten von Szabo et.al. oder White 3-5 %, was bei entsprechender

Berlcksichtigung der MeBfehler keine nennenswerte Diskrepanz darstellt.

Die Werte der zweiten Gruppe liegen dagegen erheblich tiefer und sind
unvereinbar mit den Ergebnissen der vorliegenden Arbeit. Den Experimenten
dieser Gruppe ist gemeinsam, daB sie alle auf den Wasserstoffstreuquer-
schnitt als Standard verzichten. Dies bedeutet vom Aufwand her eine mef-
technische Vereinfachung, allerdings um den Preis einer indirekten Neu-

tronenfluBbestimmung.

So verwendeten Gorlov et.al. einen long counter zur Relativmessung des
Spaltquerschnitts und normierten den Energieverlauf bei einer Neutronen-
energie von 270 keV mit Hilfe einer geeichten Ra-Be-Quelle. AuBer den
Unsicherheiten dieser Eichung vermindern noch grofie Absorptionskorrekturen

im Spaltdetektor die MeBgenauigkeit.

Die 1968 von Poenitz angegebenen Werte (13) stammen ebenfalls von einer
Relativmessung, die im Energiebereich von 30 bis 1100 keV durchgefiihrt

und mit einem Absolutwert des Spaltquerschnitts bei 30 keV normiert

wurde. Dies ist im Prinzip nur mit einem Neutronendetektor méglich, dessen
Ansprechwahrscheinlichkeit im ganzen Energiebereich konstant ist. Poenitz
verwendete einen "grauen" Detektor, welcher diese Forderung nur ndherungs-
weise erfillte. Der Detektor bestand aus einem grofen Wassertank mit Ein-
trittskanal und aufen angebrachten NaJ-Z&hlern zum Nachweis der 2,2 MeV
Y=-Strahlung vom Einfang der moderierten Neutronen am Wasserstoff. Wenn der
Tank groB genug ist, werden alle einfallenden Neutronen moderiert und ein-
gefangen. Energieabhdngige Effekte, wie verschiedene Eindringtiefen und
Leckverluste, wurden jedoch nicht experimentell erfaBt, sondern lediglich

durch Rechnung korrigiert.

Bei einer zweiten Messung (28) umgab Poenitz das Beschleunigertarget mit

einer kugelfdérmigen Ionisationskammer. Auf diese Weise durchquerten alle
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bei der 51V(p,n)51Cr—Reaktion entstandenen Neutronen die mit 235U
ausgekleidete Kammer. Durch den Vergleich der Z3hlrate in der Kammer
und der 51v(:r—Aktivitéit des Targets konnte der Spaltquerschnitt berechnet
werden. Diese Methode der assoziierten Aktivitdt zur Messung des Neu-
tronenflusses ist jedoch nicht unproblematisch, da die Absolutmessung
des Neutronenflusses verlagert wurde auf die Absolutmessung der 51Cr—
Aktivit&dt. N&here Einzelheiten lber diese Messung und die angebrachten

Korrekturen sind nicht verdffentlicht.

Insgesamt ergibt die detaillierte Erdrterung der Experimente, daB die
vorliegenden Versuche einer Bestimmung des Neutronenflusses unter
Verzicht auf den Wasserstoffstreuquerschnitt mit gréBeren Unsicherheiten
verbunden sind. Deshalb erscheint es sinnvoll, denjenigen Messungen, die
sich unmittelbar auf den Wasserstoffstreuquerschnitt stlitzen, eine hdéhere

Zuverlédssigkeit zuzusprechen.

Mit Ausnahme der Arbeit von Smirenkin et.al. gehdren dazu alle Messungen
der oben erwdhnten ersten Gruppe. Unter diesen zeichnen sich die Messungen
von White und Szabo et.al. dadurch aus, daB sie auBer gasgefiillten Pro-
tonenrickstoBzdhlern, deren begrenzte Eignung in Abschnitt 3 beschrieben
wurde, noch weitere Methoden zur Bestimmung des Neutronenflusses verwenden.
Bei beiden ist dies - siehe Abschnitt 2 - die Methode der assoziierten

Teilchen und bei Szabo et.al. auBerdem noch die Manganbadtechnik.

Es ist deshalb letzten Endes nicht Uberraschend, daB auch die in der vor-
liegenden Arbeit bestimmten Werte des Spaltquerschnitts mit den Arbeiten
der ersten Gruppe Ubereinstimmen. Sie unterscheiden sich jedoch von den fri-

heren Arbeiten in zwei Punkten:

2 .
1. konnte der Spaltquerschnitt von 35U durch eine verbesserte MeBtechnik
mit gréBerer Genauigkeit als bisher relativ zum Wasserstoffstreuquerschnitt

als Standard festgelegt werden;

2. stellen die neuen Werte erstmals eine ausreichend geschlossene Beschrei-

bung des Energieverlaufs von ¢

£ zwischen 500 und 1200 keV dar.
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7.2 STATUS DES SPALTQUERSCHNITTS

Die von den Anwendern in der Reaktorphysik aufgestellten Forderungen iber

die bendtigte Genauigkeit des Spaltquerschnitts von 235U liegen, wie in
Abschnitt 1 erwdhnt wurde, zwischen 1 und 3 %. Diese Genauigkeit konnte

mit den friheren Messungen nicht erreicht werden, selbst dann nicht, wenn man
die Auswertung nur auf die Werte aus der ersten Gruppe beschrénkte. AuBerdem
bildeten die niedrigen Spaltquerschnitte der zweiten Gruppe einen erheb-

lichen Unsicherheitsfaktor.

Mit den Ergebnissen der vorliegenden Arbeit wurden die Absolutwerte der ersten
Gruppe eindeutig bestidtigt.Wegen der bereits diskutierten grdBeren Unsicher-
heit in der NeutronenfluBbestimmung missen deshalb die Ergebnisse der zweiten
Gruppe beli einer zusammenfassenden Auswertung des Datenmaterials mit einem
geringeren Gewicht gewertet werden. Ein zusdtzlicher Hinweis flr die Berech-
tigung dieser Annahme besteht darin, daf Benzi et.al. (19) nur mit den
héheren Spaltquerschnitten der ersten Gruppe in den eingangs erwdhnten Rech-
nungen die experimentell gefundenen Kritikalit&ten gut wiedergeben konnten.
Weiterhin kénnen mit dem jetzt erstmals bestimmten Energieverlauf und den
genaueren Absolutwerten des Spaltquerschnitts jene Unsicherheiten reduziert
werden, die seither bei der Zusammenfassung vereinzelter Werte aus verschiede-
nen Messungen entstanden. Es miiBte nun durch eine sorgfdltige Auswertung der
Messungen der ersten Gruppe und der vorliegenden Arbéit mdéglich sein, die
Unsicherheit des Spaltquerschnitts im betrachteten Energiebereich auf etwa

3 % einzuschrédnken. Damit wdren die Anforderungen der Reaktorphysik zumindest

teilweise erfillt.

Eine Unsicherheit von lediglich 3% wiirde dariiberhinaus bedeuten, daBl der
Spaltquerschnitt von 235U auch im oberen keV-Bereich zunehmend als Referenz-
querschnitt zweiter Ordnung anerkannt wird. Er wilirde wegen seiner experi-
mentellen Vorteile in solchen F&llen niitzlich sein, wo Neutronenfliisse

auf etwa 5 % genau bestimmt werden miissen. Der Anstieg im Spaltquerschnitt
zwischen 900 und 1000 keV ist in diesem Zusammenhang von Nachteil und

mufl bei Messungen mit entsprechender Energieauflésung korrigiert werden.

Mit einer Reduzierung der Unsicherheit des Spaltquerschnitts von 235U
auf 3 % ist eine gewisse Grenze der derzeitigen, experimentellen M8glichkeiten

erreicht. Aufgrund der Diskussion der fritheren Arbeiten in Abschnitt 2 wurde
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fir die MeBmethode der vorliegenden Arbeit die Vermeidung bzw. weit-

gehende Einschrénkung von Korrekturen gefordert. Dadurch konnte die Un-
sicherheit im Endergebnis verh&dltnismé&fig klein gehalten werden, was ein
Vefgleich von Tab. 1 und 7 zeigt. Eine weitere Verbesserung der Mefgenauig-
keit kann nur mit Hilfe eines kollimierten Neutronenstrahls sowie mit
diinneren Spaltproben erreicht werden, da dann die Streukorrektur k vermieden

und die Ansprechwahrscheinlichkeit € verbessert wilirde. Wegen der bei den hohen

Neutronenenergien notwendigen Lénge ges Kollimators miBte der dann wesent-
lich kleinere Raumwinkel zwischen Neutronenquelle und Spaltprobe durch
entsprechend l&ngere Mefzeiten ausgeglichen werden. Ebenso kann auch eine
Verkléinerung der Probendicke und des statistischen Fehlers nur durch
ldngere MeBzeiten ausgeglichen werden. Dies bedeutet bei den herkémmlichen
Neutronenquellen, daf flr eine Verbesserung der MeBgenauigkeit der
vorliegenden Arbeit von 3 auf 2 % MeBzeiten von 4 - 6 Monaten notwendig
wdren. Daraus 1l&Bt sich schlieBen, daB bei vertretbarem Aufwand die

MeBgenauigkeit grundsdtzlich von der Intensitidt der Neutronenquelle her

begrenzt ist.



- 58 -

8. INTERPRETATION DES SPALTQUERSCHNITTS

8.1 VORBEMERKUNGEN

Im folgenden sollen die flir eine physikalische Diskussion des gemessenen
Spaltquerschnitts von 235U wichtigen Aspekte der Kernspaltung kurz darge-

legt werden.

Flihrt man einem schweren Kern mit A > = 200 Anregungsenergie zu, so kann
er sich deformieren, wobel ein Teil der Anregungsenergie als Deformations-
energie verbraucht wird. Nach Erreichen einer kritischen Deformation, dem
Sattelpunkt, wird der Kern instabil und spaltet. Bei der Behandlung dieses
Vorgangs mit dem Trépfchenmodell (10) wird die Gestalt des Kerns in eine

Reihe von Legendrepolynonen entwickelt:

R=R_(1+ E B, P, (cos6)) (17)

Die Koeffizienten Bi werden als Deformationsparameter bezeichnet. In

einer dreidimensionalen Darstellung der potentiellen Energie iliber den
Deformationsparametern 82 und 64 ergibt sich eine Potentiallandschaft,

in welcher der Sattelpunkt als ausgeprdgte PaBhdhe erscheint. Der Schnitt
durch diese Landschaft entlang der Tallinie stellt die Potentialbarriere
gegen Spaltung in Abhdngigkeit von der Kerndeformation dar. Ein schematisches

Beispiel zeigt Abb. 15a.

Eine genauere Rechnung, wie sie erstmals Strutinsky (78) unter Bertlicksich-
tigung von Schalen- und Paar-Effekten durchflihrte, ergibt eine modifizierte
Potentialbarriere in Form einer Doppelh®dckerkurve (siehe auch 79,80,81,82,

83) . Diese Form der Potentialbarriere erméglicht die Interpretation der unter-
halb der eigentlichen Spaltschwelle gefundenen Resonanzen im Spaltquerschnitt
(84) als Zustédnde im zweiten Minimum. Die zu erwartende, endliche Lebens-

dauer dieser Zustédnde, der sogenannten Formisomeren, konnte ebenfalls fir

eine Reihe von Kernen nachgewiesen werden (85). Eine eindrucksvolle Bestéti-
gung der Formisomerenhypothese ergibt sich aus der Arbeit von Specht et.al.(86),

wonach das aus dem Niveauabstand von Rotationszustdnden berechnete Trag-
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heitsmoment fiir die Isomeren entsprechend der grdleren Deformation etwa

doppelt so grof ist wie im Grundzustand.

Das Auftreten von Formisomeren und ihr EinfluB auf den Spaltvorgang héngt
jedoch stark davon ab, welche der BarrierenE%koder EB héher bzw. breiter
ist. Wenn, so wie im Fall wvon 236U (Abb. 15b) die Barriere EB héher und
breiter ist als EA (79,87,88), so wird der Spaltvorgang durch das Tropf-
chenmodell mit hinreichender Genauigkeit beschrieben. Deshalb soll im

folgenden die einfachere Potentialbarriere der Abb. 15a verwendet werden.

Aufgrund der Paarkorrelation entsteht in den gg-Kernen eine Energieliicke
2A zwischen dem Grundzustand und den Einteilchenzustdnden, entsprechend
der Energie, die zum Aufbrechen eines Nukleon-Paares erforderlich ist.

In dem gg-Compoundkern 236U, der bei der Spaltung von 2350 + n entsteht,
ergibt sich aus der Bindungsenergie flir die Energielilicke im Grundzustand
ein Wert von 2Ao = 1,2 MeV. Innerhalb dieser Energielicke sind nur kollek-

236U eine Grundzustandsdeformation

tive Anregungen des Kerns mdglich. Da
besitzt, bedeutet dies,dal sowohl Vibrations- als auch Rotationszusténde
in der Enerxgieliicke auftreten kénnen. Diese Zustdnde unterscheiden sich
durch den Grad der inneren Anregung des Kerns, welcher durch die Projektion

K des inneren Drehimpulses auf die Symmetrieachse gekennzeichnet ist.

Fir Rotationszustinde gilt die einfache Beziehung

2

E_, =§—o- /[T Iy - K27 (18)
wobei O das Trigheitsmoment des Kerns ist. Fiir den Gesamtdrehimpuls muB
stets I > K erfillt sein. Zu jedem Wert des inneren Drehimpulses, ausge-
drickt durch die Quantenzahl K, gibt es nach Gleichung (17) eine Rotations-
bande; entsprechendes gilt fir die vorkommenden Vibrationsbanden. Man
erwartet daher innerhalb der Energieliicke ein Anregungsspektrum, das aus
verschiedenen Rotations- und Vibrationsbanden zusammengesetzt ist und in
dem mit zunehmender Anregungsenergie immer héhere Werte von K auftreten.
Am Ende der Energieliicke nimmt die Niveaudichte durch das Auftreten von
Einteilchenzusténden stark zu. In Abb. 15a ist das Anregungsspektrum am

Sattelpunkt schematisch angedeutet.
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Abb. 15 a) Spaltbarriere nach dem Trépfchenmodell 235
b) auf Schalen- und Paareffekte korrigierte Spaltbarriere von U
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Wird die Spaltung von Neutronen ausgeldst, so wird dem Compoundkern
mindestens die Neutronenbindungsenergie Bn von etwa 6,5 MeV Uber-

tragen. Das bedeutet, daB man auf diese Weise-keinen der tiefliegenden
kollektiven Zust&nde anregt, sondern sich bereits in einem Gebiet mit
relativ dichter Niveaufolge befindet. So zeigt der Spaltquerschnitt bis

zu einigen hundert eV eine ausgeprédgte Resonanzstruktur. Eine Analyse

dieser Resonanzen zeigt jedoch (6-9), daB nur wenige Kanile zur Reaktion
beitragen. Bei weiterer Zunahme der Neutronenenergie wird durch Uberlappen
der Resonanzen der Spaltquerschnitt immer glatter. Man erwartet jedoch,

daB neu verfiligbar werdende K-Quantenzahlen sich auf 2 Arten beobachten
lassen. So sollte durch das Hinzukommen des neuen Spaltkanals die Reaktions-
breite Ff und damit gemdB Gleichung (1) auch der Spaltquerschnitt O
zunehmen. AuBerdem sollte sich durch eine neue K-Quantenzahl auch die
Winkelverteilung der Spaltfragmente relativ zur Einfallsrichtung der
Neutronen &ndern. Diese Abhdngigkeit wird durch den vom einfallenden Neutron
tUbertragenen Bahndrehimpuls 1 hervorgerufen, der stets senkrecht auf der
Einfallsrichtung des Neutrons steht. Dadurch wird der Gesamtdrehimpuls

J des Systems Kern + Neutron ebenfalls vorwiegend senkrecht zu dieser

Einfallsrichtung eingestellt.

Einfalls- g
richtung N
Symmetrieachse

/ |
. /'
K« K|-1J|

Abb. 16 Abhingigkeit der Winkelverteilung der Spaltfragmente von der
Quantenzahl K.
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In Abb. 16 ist die Ausrichtung der Symmetrieachse des Kerns filir kleine
und grofle Werte von K skizziert.Wenn K klein gegen J ist, liegt die
Symmetrieachse vorwiegend parallel zur Einfallsrichtung, fir K * J dagegen
vorwiegend senkrecht dazu. Da sich die Spaltfragmente auf der Symmetrie-
achse voneinander wegbewegen, ergibt sich daraus eine Winkelverteilung

der Fragmente, aus deren Verhalten auf die am SpaltprozeB beteiligten
K-Quantenzahlen geschlossen werden kann. Dabei wird hadufig das Verh&ltnis
der unter O und ggz(ggi Einfallsrichtung emittierten Fragmente als
Anisotropie A = aa——————-bezeichnet. Entsprechend Abb. 16 erwartet man

, , O ). ,
beim Hinzukommen efégr %oheren K-Quantenzahl eine bevorzugte Entstehungs-

richtung der Fragmente senkrecht zur Einfallsrichtung, d.h. eine Abnahme von

A.

Leider sind im (n,f)-ProzeB beim Einsetzen eines neuen Spaltkanals weder
der Anstieg im Spaltquerschnitt noch die Anderung der Anisotropie eindeu-
tig nachweisbar. Das liegt daran, daB ein neuer Spaltkanal nicht bei
einer scharf definierten Energie sondern Uber ein Intervall von

ca. 0.5 MeV (89) wirksam wird, da sich aufgrund des Tunneleffekts die
Durchléssigkeit der Potentialbarriere nicht sprunghaft &ndert. Deshalb
148t sich ein Anstieg im Spaltquerschnitt, der den bereits unterhalb der
Neutronenbindungsenergie offenen Kanilen tiberlagert ist, nicht mehr
lokalisieren. Was die Beobachtung der Winkelanisotropie angeht, so reichen
die von den Neutronen eingebrachten Bahndrehimpulse nicht aus, um eine

deutliche Anisotropie zu erzeugen.

Wesentlich bessere Mb&glichkeiten zur Untersuchung des Spaltprozesses bieten
dagegen diejenigen Reaktionen, bei denen geladene Teilchen zur Erzeugung

des Compoundkerns 236U verwendet werden, wie z.B. (d,pf)~- oder (t,pf)-Reak-
tionen. Dabei wird nach dem Einschuf eines Deuterium- bzw. Tritiumkerns
bekannter Energie die ausgel®ste Spaltung in Koinzidenz mit dem gleichzeitig
entstehenden Proton nachgewiesen. Aus der gemessenen Energie des Protons

und dem Q-Wert der Reaktion 1l4Bt sich die auf den Compoundkern Ubertragene
Anregungsenergie hestimmen. Diese kann in weiten Grenzen variieren, so daR
man in der Lage ist, die Spaltschwellen genau zu vermessen. AuBerdem sind
die in diesen Reaktionen lbertragenen Bahndrehimpulse sehr hoch. bDies flhrt

zu grefBen Effekten in der Anisotropie undermdglicht genaue Angaben Uber die
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Lage der kolleéektiven Zustdnde. Britt et.al. (90) bestimmten auf diese
Weise durch eine sorgfdltige Analyse der Winkelverteilungen von Spalt-
fragmenten aus (d&,pf)-und (t,pf)-Reaktionen das Spektrum der Kollektiv-
zustélnde in der Energiellicke. Mit diesen Daten konnte eine von Lynn (91)
aufgestellte Systematik dieser Zusténde fiir einen gg-Kern bestdtigt und

verbessert werden.

8.2 NEUBESTIMMUNG DER ENERGIELUCKE AM SATTELPUNKT

Am Ende der Energiellicke, d.h. mit dem ersten Auftreten von Ein-Teil-
chen-Zustdnden, nimmt die Niveaudichte stark zu. Wegen der damit verbun-
denen Zunahme der Spaltkandle kann ein Anstieg im Spaltquerschnitt erwartet
werden. AuBerdem bewirkt das Auftreten von Einteilchenzustédnden hohere
K-Quantenzahlen (K > 4), entsprechend dem hdheren Anteil der inneren An-
regung des Kerns. Wie aus Abb. 16 ersichtl;ch, ist damit eine Abnahme

der in Abschnitt 8.1 eingeflhrten Winkelanisotropie A der Spaltfragmente
verbunden. Aus der experimentell in (d,pf)- und (t,pf)-Reaktionen gemessenen
Winkelverteilung der Spaltfragmente konnten Britt, Rickey und Hall (90)

das Ende der Energielilicke im Compoundkern 236U bestimmen. Sie fanden

A , , ;
E" = 7,45+0,13 MeV, wobei EA vom Grundzustand aus gerechnet ist. Die
Unsicherheit dieses Wertes rihrt von der begrenzten Energieaufldsung des

Experiments her.

Um dieselbe Anregungsenergie in einer (n,f)-Reaktion zu erzeugen, bendtigt
man Neutronenenergien von ungefdhr 1 MeV. Bel dieser Energie ist auch der

vom Neutron tbertragene Bahndrehimpuls ausreichend, um eine merkbare
Anisotropie der Spaltfragmente beobachten zu kSnnen. Entsprechende, sys-
tematische Messungen wurden im Energiebereich von 0,2 bis 2,6 MeV von
Nesterov et.al. (77) durchgefihrt. In einem friheren Vergleich (15) konnte
jedoch wegen der unzureichenden Spaltquerschnittsdaten keine Korrelation
zwischen of und der Winkelanisotropie der Spaltfragmente nachgewiesen werden.
In Abb. 17 sind die Anisotropie-Werte von Nesterov et.al. durch die Messungen
von Leachman und Blumberg (92) und Simmons und Henkel (93) efgénzt worden

und zusammen mit den in der vorliegenden Arbeit gemessenen Spaltquerschnitten



- 64 -

dargestellt. Selbst unter Berticksichtigung der gréBeren Unsicherheit in
den Anisotropie-Werten findet man eine eindeutige Korrelation mit dem Ver-
lauf des Spaltquerschnitts, womit die Annahme bestdtigt wird, daB es sich
dabei um das Ende der Energieliicke handelt. Eine zusdtzliche Aussage da-
riber ermdglicht die relativ kleine Breite des Anstiegs im Spaltquerschnitt
von =50 - 100 keV. Dies wilirde, falls man die Struktur im Spaltquerschnitt
einem neuen kollektiven Zustand zuschreiben wollte, einer Dicke der
Potentialbarriere wvon hdchstens 150 keV entsprechen. Da jedoch aus den
Rechnungen von Britt et.al. (90), von Usachev et.al. (89), sowie von Weig-
mann und Theobald (88) hervorgeht, daf die Dicke der Potentialbarriere filr
einen kollektiven Zustand zwischen 300 und 700 keV liegt, kann eine solche

Zuordnung ausgeschlossen werden.
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Abb. 17 Korrelation zwischen dem Spaltquerschnitt o_ und der Winkel-
anisotropie A = dof(00) /40 £ (90°) fir 236y am Ende der Energieliicke.
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Weitere Hinweise auf das Ende der Energiellicke gibt die Arbeit von
Blyumkina et.al. (94), in der das Verhalten von 5, der mittleren

Zahl der pro Spaltung freiwerdenden Neutronen und E;;;
kinetischen Energie der Spaltfragmente in Abhingigkeit von der Neu-

, der mittleren

tronenenergie untersucht wird. Die Autoren finden auBer den korrelierten

Strukturen im Spaltquerschnitt und der Winkelanisotropie auch solche

im Energieverlauf von Vv und E , wobei V am Ende der Energiellicke zu-

kin

und E. ., abnimmt.
kin
Nach Strutinsky und Pavlinchuk (95) werden die Energieverh&dltnisse bei

der Spaltung durch die folgende Gleichung wiedergegeben:

E - Ep = By + Ekin (19)

EU ist dabei die innere ‘Anregungsenergie, Eki

der Fragmente, Ef die Spaltschwelle und E die gesamte Anregungsenergie

n die kinetische Energie

des Kerns. Mit dieser Gleichung 148t sich das Verhalten von v und Ekin
zwanglos erkl&dren, denn am Ende der Energiellicke nimmt die innere Energie
EU des Kerns und damit auch der Fragmente zu, woraus sich eine grdfRere

Zahl von emittierten Neutronen ergibt. Gleichzeitig nimmt wegen Gleichung

die mittlere kinetische Energie ab.

Eine sorgfdltige Auswertung des Spaltguerschnitts von 235U ergibt fir

die Lage des dem Ende der Energieliicke zugeordneten Anstiegs
A

(19)

En = 945 + 25 keV. Da die Bindungsenergie des Neutrons aus der y-Spektrosko-

pie (96) mit Bn = 6545 + 1 keV sehr genau bekannt ist, findet man das

Ende der Energieliicke bei einer Anregungsenergie von

EA = 7’490 i' 0'025 MeV.

Daraus ergibt sich die MO8glichkeit, eine Neubestimmung der Energielicke

2
2Af am Sattelpunkt von 36U mit verbesserter Genauigkeit durchzufihren.

Britt et.al. geben in ihrer Arbeit (90) einen Wert von 2Af = 2,10 + 0,15 Mev

an, den sie als Differenz zwischen dem aus der Analyse der Anisotropie

A ' ;
gewonnenem Ende der Energielilicke E° und der aus dem Spaltquerschnitt be-
stimmten Schwelle E_ berechnen. Mit dem Ergebnis der vorliegenden Ar-

£
beit kann jetzt der Wert flir die Energiellicke aus dem Spaltquerschnitt
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allein bestimmt werden.

Dazu bendtigt man einen méglichst genauen Wert der Spaltschwelle. Dieser kann
im Fall von 2360 nur Uber die 234U(t,pf)236U-Reaktion bestimmt werden; denn
Specht et al. (97) haben gezelgt, daB durch die (4,pf)~-Reaktion wegen der
negativen Paritdt des Grundzustands von 235U die tiefsten kollektiven Zusténde
positiver Paritét (K=O+) nur mit sehr kleiner Wahrscheinlichkeit besetzt
werden. Deshalb erscheinen in der (d,pf)-Reaktion die Zusténde mit K=0 als
Spaltschwelle, die jedoch ungeféhr 0,5 MeV hodher liegen als die eigentliche
Spaltschwelle, welche von den Zustédnden mit K=O+ gebildet wird. Aufgrund dieses
Umstandes wird an manchen Stellen eine um 0,5 MeV zu hohe Spaltschwelle flr

235U angegeben.

Eine Bestimmung der Spaltschwelle Uber die (t,pf)-Reaktion wurde von zwei Ar-
beitsgruppen durchgefihrt. Britt et al. (90) finden als optimale Parameter bel
£ = 5,35
+ 0,05 MeV fir die Spaltschwelle und fiw = 0,5 MeV fiir die Dicke der Potential-

der Anpassung ihrer Rechnung an den experimentellen Spaltquerschnitt E

barriere. Der letzte Wert wird bestdtigt durch die Analyse von Usachev (89)

mit Hiw = 0,58 MeV. Eine zweite Messung der Spaltschwelle wird von Eccleshall

und Yates (98) berichtet. Eine Renormierung ihres Ergebnisses mit Hilfe des
genaueren Q-Wertes der (t,pf)-Reaktion aus der Arbeit von Britt et al. ergibt

flir die Spaltschwelle Ef = 5,34 + 0,15 MeV. Unter der eingangs erwdhnten Voraus-
setzung, daB das Trépfchenmodell als gute Ndherung gilt, kann fir die Spaltschwelle

von 236U angenommen werden E_. = 5,35 + 0,05 MeV,

£
Zusammen mit dem in der vorliegenden Arbeit bestimmten Wert fir das obere Ende
der Energiellcke EA = 7,490 + 0,025 MeV findet man fir die Energielicke am

Sattelpunkt von 236U

20, = 2,14 ¥ 0,06 MeV.

Dieses Ergebnis ist in guter Ubereinstimmung mit dem schon erw&hnten Wert von
2,10 + 0,15 MeV, den Britt et al. aus der Winkelverteilung der Fragmente bei

(d,pf)~ und (t,pf)-Reaktionen bestimmten. AuBer der direkten experimentellen

Bestimmung von 2Af gibt es ein weiteres Verfahren, nach dem Griffin (99)

und Smirenkin et al. (100) vorgegangen sind. Sie erhalten Werte flir 2Af

von 2,5 bzw. 1,5 MeV aus dem Zusammenhang
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von Af mit Ecrit' der kritischen Anregungsenergie, oberhalb der die Nu-

kleonen als nicht wechselwirkend betrachtet werden kdnnen. Diese indi-

rekte Bestimmung von Af ist mit relativ groBen Unsicherheiten behaftet,

da auch Ec nicht direkt gemessen werden kann.

rit

8.3 ENERGIELUCKE UND PAARUNGSENERGIE

Ein Vergleich der Werte fir die Energielilicke im Grundzustand (2AO =1,2
MeV) und am Sattelpunkt (2Af = 2,14 MeV) zeigt, daB sich die Stédrke der
Paarkorrelation mit der Déformation &ndert. Diese Erscheinung, tiber die nur
sehr wenig experimentelle Information vorliegt, ist flir die Berechnung

von Potentialbarrieren der in Abb. 15b gezeigten Art von Bedeutung.

Der Verlauf der potentiellen Energie mit der Deformation schwerer Kerne
wird zwar in klassischer N&herung (Abb. 15a) durch das Trépfchenmodell (10)
beschrieben, flir die Entstehung der Doppelhdckerkurve sowie flir deren Form

sind jedoch die Korrekturen durch Schalen- und Paareffekte entscheidend.

Eine grundlegende Beschreibung der Paarkorrelation und der Paarenergie
gelang Bohr, Mottelson und Pines (101) durch die Ubertragung der fir die
Beschreibung der Supraleitung entwickelten BCS-Theorie (102) auf die
Verh8ltnisse im Kern. Danach fihrt die kurzreichweitige Komponente der
Restwechselwirkung im Kern zu stark korrelierten Wellenfunktionen zwischen
Nukleonen, die in Schalenmodellbahnen gepaart sind. Diese korrelierten
Zustédnde liegen energetisch tiefer als entsprecheride Zustdnde ohne Paarung.

Flir die Paarungsenergie ergibt sich (79):

2 A2
o ) 2VU e G (20)
M
Hier bedeuten Vﬁ die Besetzungswahrscheinlichkeit filr ge-

paarte Zustdnde,

€ die Einteilchenenergie,

A den gap-Parameter, welcher der halben Breite
der Energieliicke entspricht,

G das Paarkraftmatrixelement, das die Stérke der
Kopplung beschreibt und

H die Quantenzahlen der Niveaus
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Die Paarungsenergie E ist danach abhédngig von A, G und der bei der

Ausfiihrung der Summe 3§ihtigen Niveauverteilung an der Fermigrenze.
Bei der Berechnung der Paarungsenergie am Sattelpunkt muB deshalb

der EinfluBl der Deformation auf diese Parameter beriicksichtigt werden.
Das kann aus Mangel an experimentellen Daten nur mit Hilfe von Modell-
rechnungen geschehen. Die Niveauverteilung am Sattelpunkt ergibt sich
dabei zwangsldufig aus dem verwendeten Modell. Das Verhalten des gap-

Parameters A hé&ngt dagegen stark davon ab, welche Annahme flir das Ver-

halten von G bei zunehmender Deformation gemacht wird.

Strutinsky und Pavlinchuk (95) betrachten das Paarkraftmatrixelement

auch bei zunehmender Deformation als konstant (G = konst.). Sie nehmen

als experimentellen Wert flr die Energiellicke am Sattelpunkt 2Af = 1,5 MeV
und erkléren die Differenz zum Grundzustand mit 2Ao = 1,2 MeV durch eine
entsprechende Anderung in der Niveauverteilung. Die Grenzen dieser An-
nahme werden dadurch sichtbar, daB auf diese Weise der neubestimmte

Wert von 2Af = 2,14 MeV nicht reproduziert werden kann und sich auBerdem

fir die Gesamtenergie bei grofen Deformationen zu hohe Werte ergeben (79,
103).

Diese Schwierigkeiten werden in der Arbeit von Nilsson et.al. (80)
vermieden, in der das Paarkraftmatrixelement G direkt proportional zur
Oberfléche S des Kerns angenommen wird. Dieser Zusammenhang entspricht
der vereinfachten Annahme, daB der Beitrag zur Paarenergie aus dem inneren
Bereich des Kerns vernachlédssigbar ist und daB die Paarung ausschlieBlich
an der Oberfldche des Kerns zustande kommt. Diese Vorstellung stitzt

sich darauf, daf die anziehende Wechselwirkung zwischen Nukleonen bei

den hohen StoBgeschwindigkeiten im Kerninnern sehr klein wird oder sogar
das Vorzeichen &ndert (104). Flr die Abhédngigkeit des gap-Parameters

von der Oberfléche ergibt sich ndherungsweise A = S3. Die mit der ober-
flachenabhéngigen Paarkraft durchgefiihrten Rechnungen ergeben am Sattel-
punkt gréBere Werte flir Af und ebenso eine ausreichende Absenkung der

Gesamtenergie bei grofen Deformationen.

Theoretische Arbeiten zur Abhidngigkeit der Paarkorrelation von der Ober-
flache (105, 106) ergaben , daB fir unendlich ausgedehnte Kernmaterie die

Energiellicke sehr klein, d.h. die Paarung praktisch aufgehoben wird.
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Dies ist ebenfalls ein Hinweis flir den starken EinfluB der Kernober-

flédche auf die Paarung.

Brack et.al. (79) haben ausfilhrliche Rechnungen zur Defeormation schwerer
Kerne angestellt und dabei beide Annahmen flir das Verhalten des Paar-
kraftmatrixelements, sowohl G = konst. als auch G = S, verwendet. Aus-
gehend von den Anfangsdaten der Niveauverteilung, dem Paarkraftmatrix-
element GO und dem gap-Parameter AO im Grundzustand wurden die entspre-
chenden Gr8Ben flUr die Sattelpunktsdeformation berechnet. Die Anderung
der Niveauverteilung wurde dabei mit Hilfe eines Wood-Saxon-Modells
beschrieben. Tabelle 8 zeigt einen Vergleich der Ergebnisse (103)

flir die von den Absolutwerten unabhingige relative Enderung der Parameter
S, G und A zwischen Grundzustand und Sattelpunkt mit dem experimentellen

Wert von Af/Ao im Fall von 236U.

sf/so Gf/GO Af/AO
G = konst. 1.095 1.0 1.23
G =S 1.095 1.095 1.66
experimenteller Wert - - 1.78
der vorliegenden Arbeit

Tab. 8 Vergleich von Modellrechnungen mit dem experimentellen Wert
fir die Anderung des gap—Parameters zwischen Grundzustand
und Sattelpunkt von 236y

Aus der Tab. 8 ergibt sich unmittelbar, daB im Rahmen dieser Rechnung

nur die Annahme G = S den neubestimmten gap-Parameter Af richtig
wiedergibt. Es zeigt sich jedoch auch,dal der gap-Parameter nicht nur

von G, sondern auch von der Niveauverteilung sehr empfindlich abhéngt.
Dies kommt in Tab. 8 durch die Enderung von A bei konstantem G zum
Ausdruck. Obwohl deshalb das Verhalten des Paarkraftmatrixelements mit
der Deformation nicht eindeutig bestimmt werden kann, flihrt die Unter-
suchung im Fall von 236U zu dem SchluB, daB zur Beschreibung des experi-
mentell gefundenen gap-Parameters die Annahme einer oberfléchenabhingigen

Paarkraft notwendig ist.
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9. ZUSAMMENFASSUNG

Der Spaltquerschnitt von 235U wurde flr Neutronenenergien zwischen 500
und 1200 keV an sieben Punkten absolut bestimmt. Mit weiteren 12 relativ
gemessenen Werten konnte der Eﬁergieverlauf in diesem Bereich erstmals
in ausreichender Weise beschrieben werden. Die Unsicherheit der Absolut-
werte liegt zwischen 2,6 und 3,4 %, die mittlere Abweichung der Relativ-

werte vom Energieverlauf zwischen 0,9 und 2,1 %.

Die MeBmethode war so angelegt, daf durch die Verwendung eines neu-
entwickelten Protonenrilickstofzédhlers und einer schnell gepulsten Neu-
tronenquelle die notwendigen Korrekturen und damit die MeBfehler auf
ein MindestmaB reduziert wurden. Auferdem konnten durch eine Vielzahl
von Einzelmessungen mit verschiedenen Proben und Detektoransprech-
wahrscheinlichkeiten systematische Fehler vermieden werden, wie die
jeweils konsistenten Ergebnisse gezeigt haben. Eine weitere Verbes-
serung der MeBgenauigkeit kénnte nur durch solche MaBnahmen erreicht
werden, flr deren Durchftthrung ein wesentlich hdherer Neu-

tronenfluf bendtigt wilirde.

Die frlheren Arbeiten kdénnen aufgrund der Ergebnisse in zwei Gruppen
eingeteilt werden, In der ersten, gréBerén Gruppe streuen die Werte um
etwa 5 %, was im Mittel mit den angegebenen Fehlern von 3 - 7 % ver-
einbar ist. Die Werte der zweiten Gruppe liegen jedoch um 10 - 15 % nie-
driger, wobei die Fehlerangaben mit 4 - 7 % viel kleiner sind als die
Abweichung von den Ubrigen Spaltquerschnitten. Die in der vorliegenden
Arbeit gemessenen Werte bestdtigen den h8heren Verlauf des Spaltquer-
schnitts. Es besteht innerhalb der Fehlergrenzen gute Ubereinstimmung

mit den Messungen von White (16) und Szabo et.al. (17).

Im Energieverlauf des Spaltquerschnitts zeigte sich bei 1 MeV ein steiler
Anstieg von ungefdhr 10 %. In Verbindung mit einer entsprechenden Struktur
in der Winkelverteilung der Spaltfragmente 1&Bt sich daraus schlieBen,
dafl bel dieser Energie das Ende der Energiellicke im Compoundkern 236U
liegt. Auf diese Weise war es mdglich, den gap-Parameter Af am Sattelpunkt
mit verbesserter Genauigkeit erstmals vollsténdig mit Hilfe des Spalt-

querschnitts zu bestimmen. Der gegenlber dem Wert am Grundzustand deutlich



- 71 -

gréBere gap-Parameter am Sattelpunkt wurde mit den Ergebnissen einer
theoretischen Untersuchung lUber Paareffekte in schweren deformierten
Kernen verglichen, denen verschiedene Annahmen Uber das Verhalten des
Paarkraftmatrixelements mit der Deformation zugrunde lagen. Es zeigte
sich, daB der experimentelle Wert durch die Verwendung eines propor-
tionalen Zusammenhangs zwischen Paarkraftmatrixelement und XKernober-

flédche am besten wiedergegeben wurde.
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