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Zusammenfassung

Die Neutronenthermalisierungseigenschaften fliissiger Ortho-
Para-Wasserstoffgemische der Temperatur T = 20,4 Ok werden
experimentell und theoretisch untersuaht. Station&re und
asymptotische Neutronenausflufspektren wurden flr mehrere

osz -Mischungen im Bereich von 33% pH, bis 98% sz gemessen.

AuBerdem wurden das erste Zeitmoment uid die Varianz ther-
mischer Neutronen filr eine 77% sz— und eine 98% sz—Mischung
experimentell bestimmt. Der EinfluB der Spinumklapp-Prozesse
(inelastische Prozesse) - hervorgerufen durch die spinabh&dngige
Neutron-Proton-Wechselwirkung - auf die Thermalisierungseigen-
schaften des Hz-Molekﬁls wird nachgewiesen. Die zur Messung

der Zeitmomente angewandte MeBmethode wird beschrieben. Eine
Diskussion der damit zusammenhdngenden Mefprobleme rundet den

experimentellen Teil der Arbeit ab.

Bei der theoretischen Interpretation der MeBergebnisse wird
gezeigt, daB eine gute Ubereinstimmung zwischen Theorie und
Experiment erzielt wird, wenn bei der Berechnung des Streu-
kerns die Dynamik der Fllissigkeit bericksichtigt wird.

Neutron Thermalization in Liquid Ortho and Paza-Hydrogen

Abstract

The neutron thermalization properties of liquid ortho-para-
hydrogen mixtures at T = 20,4 Ok are investigated. For this
purpose stationary and asymptotic neutron leakage spectra are
measured for osz-mixtures ranging from 33% pH2 to 98% sz.
Furthermore the first time moment and the variance of thermal
neutrons were measured for two mixtures of 77% pH2 and 98% sz.
The influence of spin reversal processes, due to the spin-
dependent neutron proton interaction, on the thermalization

properties of the H, molecule is clearly shown.

2

By taking into account the dynamics of the liquid in calculating
the seattering kernel good agreement between theory and experiment
is achieved.
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I.1 Problemstellung

Mit der Verwendung langsamer Neutronen zur Untersuchung
der Struktur und der Dynamik der Materie kam die Forderung
nach Forschungsreaktoren mit hohen thermischen Neutronen-
fliissen auf. Zur Erzeugung dieser Neutronenfliisse werden
Reaktoren eingesetzt, die entweder im stationdren Betrieb
- sogenannte Hoch- und HochstfluBreaktoren /1/ - oder aber
im gepulsten Betrieb - reaktivitdtsmodulierte Reaktoren

und Booster /2/ - arbeiten.

Gepulste Reaktoren dienen zur Erzeugung kurzer Impulse
schneller Neutronen. Die Quellimpulse der schnellen Neu-
tronen werden in Moderatoren, die das Core umgeben, durch
St6B8e mit den Moderatorkernen abgebremst und durch Ther-
malisierungsprozesse in einen thermischen FluB konvertiert.
Ein optimaler Moderator soll als Antwort auf einen inji-
zierten Impuls schneller Neutronen einen hohen thermischen
NeutronenfluB ¢ (E) erzeugen. Gleichzeitig soll die zeit-
liche Verteilung der thermischen Neutronen schmal sein.
Beide Forderungen werden am besten von wasserstoffhaltigen

Moderatoren erfiillt.

Die an einem Target im Abstand L von dem Moderator regi-
strierte energieabhdngige Intensitidt I(E) ist bei gege-

bener Energieaufl&sung proportional zu /3,4/:

I(E) ~ ‘”g) = FoM I.1
At
FOM: Figure of Merit

¢ (E)dE: thermischer NeutronenfluB, erzeugt durch den in den

Moderator injizierten Impuls schneller Neutronen

Zum Druck eingereicht am 23.5.1973
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At: Zeitunsicherheit, Zeitintervall, in dem Neutronen

der Energie E am Target erscheinen

Zu At trdgt die endliche Pulsbreite Atp des Quellimpulses

und die Breite Att des von einem 6§-fbrmigen Quellimpuls

h

erzeugten Neutronenpulses bel. At ist energieabhidngig

th
und kann durch die Varianz 1 (E) beschrieben werden /5/.

Dabei gilt:

¢ o7
— . St"uE,t)dt
t(E) = Vtz(E)-t 5% mit t%E) = 2 1.2

K@(E,t)dt

o

Die Zeitunsicherheit At ist iliber die Varianz energieabhdngigqg
und ist gegeben durch ;

_ 2 . 2 ‘
At (E) = vAtp + T(E)th

Da Atp durch den gepulsten Reaktor bestimmt wird und in der
Regel sehr viel kleiner ist als t(E), kann At(E) o~ 1 (E)
gesetzt werden. Damit muB zur Erzielung einer optimalen

Intensitdt am Ort des Targets die Grdfe

$ (E)

tz(E)

FOM

optimalisiert werden. Sowohl der FluB ¢ (E) als auch die

- Varianz t(E) sind Gréfien, die von den Brems- und Thermali-
sierungseigenschaften des Moderators abhidngen. Im Brems-
bereich bei Energien E » 15 kT (T = Temperatur des Mo-
derators) kodnnen die Moderatorkerne als frei betrachtet
werden. Der epithermische FluB ist proportional % und die
Varianz ist proportional zu der Zeit, die ein Quellneutron

bendtigt, bis es auf die betrachtete Energie abgebremst ist.



Die Varianz der thermischen Neutronen ist durch Therma-
lisierungseffekte gegeben. Sie hingt von dem Absorp-
tionsquerschnitt des Moderatormaterials und der Grdfle
des durch Leckage verloren gegangenen Anteils der Neu-

tronen ab.

Der FluB ¢ (E) und die Varianz t(E) k&bnnen flir einen be-
stimmten Moderator durch folgende Mafnahmen variiert
werden:

1) Geometrische QOptimierung:

Wenn der zeitliche Zerfall eines thermalisierten Neu-
tronenfeldes in einem endlichen Moderator mit natiir-
licher Absorption dargestellt werden kann, als:

$(E,t) = QO(E)e-ut mit a = @l + DOB2—CB4+ héhere Glieder in

I.3

ist t(E) ndherungsweise gleich 1/a¢ und es geniigt eine
Kenntnis des thermischen Flusses als Funktion der
Moderatorgréﬁe'zur Bestimmung einer optimalen FOM

[2,6/.

2) Optimierung durch Moderatorvergiftung:

Wenn die Beziehung I.3 flir einen reinen Moderator gilt,
ist sie auch fiir einen Moderator ,dem Absorber in homo-
gener Form beigemischt sind, gliltig. Sowohl ¢ (E) als
auch 1 (E) werden dabei im thermischen Energiegebiet
reduziert; dabei bleibt das Verhdltnis ¢ (E)/t(E) an-
ndhernd konstant, solange die Bremszeit klein ist gegen
1/a. Auch fiir eine heterogene Vergiftung finden sich
Resultate in der Literatur /4,6/. Das Moderatorsystem
kann jetzt grbBere Dimensionen erhalten. Dies erh6ht
die Intensitdt des epithermischen Neutronenflusses im
gesamten Moderator und damit auch den thermischen Fluf

in den nichtvergifteten Moderatorteilbereichen.



3)

Die Varianz der thermischen Neutronen ist durch die

Gr&Be der Moderatorteilbereiche gegeben.

Optimierung durch Verwendung kalter Moderatoren:

Kalte Moderatoren erm8glichen eine Erweiterung des
Bremsbereichs zu kleinen Energien hin. Damit kann

die Varianz auch bei thermischen Energien (25 meV)
proportional zu der kleinen Bremszeit gemacht werden.
Gleichzeitig wird das Maximum der thermischen FluB-
verteilung unter weitgehender Erhaltung der Spektrums-
form zu kleinen Energien hin verschoben. Damit wird
die Intensitdt der langsamen Neutronen erhSht. Fiir
einen idealen Moderator, fiir den die thermische Spek-
trumsform als Maxwellverteilung darstellbar ist, er-
gibt sich der Intensitdtsgewinnfaktor G fir die lang-
samen Neutronen auf Grund einer Temperaturinderung des
Moderators zu /8/:

2
T
G(Tl,T2)E)= (,—I,-l-) exp [%(

'—it’_‘

- -,f-l-)] I.4

3]

1

3]

Dabei sind Tl und T2 die Moderatortemperaturen vor und

nach der Abkiihlung.

Dieser Intensitdtsgewinn an langsamen Neutronen ist zur

Durchfiihrung von Experimenten zur Strukturuntersuchung

der Materie durch inelastische Neutronenstreuung wichtig.

Fiir die Anregung von Bewegungsfreiheitsgraden kommen
Neutronenenergien von wenigen meV in Betracht, deshalb
werden kalte Moderatoren als kalte Quellen zaur Erzeu-

gung hoher Fliisse langsamer Neutronen verwendet [j7.

Kalte Moderatoren scheinen auch flir eine Moderatorop-
timalisierung besonders geeignet zu sein. Allerdings
sollte ein kalter Moderator folgende Eigenschaften

haben:



a) Er sollte mdglichst viele Freiheitsgrade der Be-
wegung bei kleinen Energielibertrdgen besitzen,
damit auch langsame Neutronen durch inelastische
Prozesse Energie an das Gitter abgeben k&nnen,
oder Translationsbewegungen sollten mb&glich sein,

wie z.B. in Flilissigkeiten.

b} Er sollte Freiheitsgrade der Bewegung besitzen,
die durch das Kristallgitter nicht behindert werden.

Wenn diese Bedingungen nicht erfiillt sind, werden die
Thermalisierungseigenschaften der kalten Moderatoren
beeintridchtigt. Dies &duBert sich darin, daf der Inten-
sitdtsgewinnfaktor G temperaturunabhingig wird und dan
die Lebensdauer 1/a und damit auch die Varianz gr&Bere
Werte annimmt, weil die Diffusionsparameter DO und C
in Gleichung I.3 /5/ mit sinkender Temperatur kleiner
werden. Eine Abkiihlung des Moderators auf beliebig
kleine Temperaturen wird dann keinen optimalen Gewinn
erbringen.



I.2 Wahl des kalten Moderators

Im Hinblick auf die Verwendung kalter Moderatoren fiir ge-
pulste Reaktoren wurden bisher festes Methan, festes
Ammoniak, Eis und Poly#thylen untersucht /9-127.

Alle Moderatoren waren auf die Temperatur des fliissigen
Stickstoffs (T = 779K) abgekiihlt.

Bei diesen Moderatoren sind die FluBintensit&t und die
Spektrumsform ortsabhidngig. Die FluBintensitidt erreicht

ein Maximum in der Moderatormitte. Sie fAllt zur Oberfliche
des Moderators hin stark ab [37. Dies ist eine Folge der
kleinen energieabhdngigen Transportweglidnge xtr(E) der
thermischen Neutronen in diesen Moderatoren. Die Spek-
trumsform dndert sich ebenfalls wegen der Energieabhingig-
keit der Transportweglidnge. Gkr(E) wdchst mit kleiner
werdender Energie und dies bedeutet, daf bevorzugt hSher-
energetische Neutronen ausfliefBen.

Aus Intensitdtsgarinden legt man bei gepulsten Reaktoren
Wert auf eine groBe Extraktionsflidche flir die thermischen
Neutronen, d.h. man wird die Neutronen nicht aus der Mitte
des Moderators, sondern von seiner Oberfldche extrahieren.
Ein optimaler Moderator sollte damit eine hohe AusfluB-
intensitdt besitzen. Diese Forderung erfilllen fliissiger
und fester Para-Wasserstoff., Flir einen Parawasserstoff-

2 bezeichnet) sind die Fluf-
intensitdten in der Moderatormitte und an der Oberfliche
ungefdhr gleich [37. Dies ist eine Folge des Streuquer-

schnittsverlaufs. os(E) f41lt unterhalb von ca. 23 meV
barn
H-Atom®
Wenn die Neutronenenergie nicht ausreicht, um eine Rota-

Moderator (im folgenden mit pH

stark ab und erreicht bei 10 meV den Wert von 1,2

tionsanrequng des Para-Molekils zu erreichen (im Labor-
system sind dazu bei freien H,-Molekiilen 23 eV ndtig /13/),
wird der Streuquerschnitt proportional zum Quadrat der ko-

hidrenten Streulidnge des Protons und damit sehr klein.



Dadurch wird der Moderator fiir Neutronen mit Energien
< 23 meV transparent. Zur Intensitdt des AusfluBspek-
trums bei der Energie E tragen Neutronen bei, die

einen letzten StoB in einer Schichtdicke von einigen

Atr gemacht haben. A erreicht flr einen sz-Moderator

tr
die Gr&Benordnung des optimalen Moderatorradius /14/,

so daB das ganze Moderatorvolumen zum Ausfluf beitrigt.

Ein sz—Moderator bietet demnach beziliglich der Ausfluf-
intensitdt des thermischen Neutronenflusses Vorteile
gegenliber den zitierten kalten Moderatoren. Eine Optima=-
lisierung setzt aber auch die Kenntnis der energieab-
h&ngigen Varianz voraus. Da diese Daten in der Literatur
fehlen, wurden an einer 98% sz—Mischung die beiden ersten
Zeitmomente, bei Extraktion der Neutronen von der Modera-
toroberfldche, experimentell bestimmt. Wegen der, ver-
glichen mit den in Frage kommenden Moderatordimensionen
1157, groflen freien Weglidnge der langsamen Neutronen in
dem 98% sz-Moderator kann ausgeschlossen werden, daf die
Varianz durch Thermalisierungs- und Diffusionseffekte
gegeben ist. Sie kann demnach nicht durch eine a(Bz)-
Beziehung der Form I.3 beschrieben werden, denn dies setzt

die Existenz eines asymptotischen Zustandes voraus.

Eine Verwendung von festem sz bringt gegeniiber flissigem
sz keine IntensitdtserhShung fiir die kalten Neutronen,

da die Spektrumsform relativ unabhingig von der Moderator-
temperatur ist, d.h. die Beziehung I.4 fiir den Gewinnfaktor
G gilt hier nicht 137. Die Thermalisierungseigenschaften
werden flir festen PH2 unglinstiger, da jetzt, obwohl die
Z—Molekﬁls auch im Gitter des Fest-

kdrpers als unbehindert anzusehen ist, keine Translations-

Rotationsbewegung des H

bewegungen der Molekiile m8glich sind, wie dies in der Fliissig-
keit der Fall ist, in der Diffusionsbewegungen eine Rolle
spielen [i§7.

Ortho~-Para-Wasserstoffmischungen - im folgenden kurz mit
osz bezeichnet - zeigen den bekannten, zu kleinen Energien



hin ansteigenden Verlauf des Streuguerschnitts, wie er
durch die chemischen Bindungseffekte an inkohdrent
streuenden Moderatoren verursacht wird 1137. Die kleine
energieabhdngige Transportweglinge fiir die thermischen
Neutronen bewirkt, das flir osz-Moderatoren die ther-
mische AusfluBintensitdt gegeniiber der Intensitdt in
der Moderatormitte stark abfdllt. Verldssliche Daten
sind in der Literatur allerdings nicht zu finden, so daB
experimentell ein Vergleich der AusfluBintensitidten
eines 98% sz—Moderators und mehrerer osz—Moderator—
Mischungen durchgefilhrt wurde. AuBerdem wurden fir einen
77% sz*Moderator zur Bestimmung der energieabhdngigen
Varianz die beiden ersten Zeitmomente an der Moderator-
oberfldche experimentell bestimmt.

I.3 Eigenschaften des H.-Moleklils

2

Die Molekiile des Wasserstoffisotops H2 existieren in zwei
Modifikationen, die sich durch die Paritidt der Ortswellen-
funktion Y5 und der Spinwellenfunktion Yg unterscheiden.
Bei Vernachldssigung einer Wechselwirkung zwischen dem
Kernspin und dem Rest des Molekilils sowie zwischen den Kern-
spins benachbarter Molekiile ist die Gesamtwellenfunktion ¥
als Produkt darstellbar: ¢ = WJ(rsw)WS. Da die Protonen den
Spin 1/2 haben, folgt, dap die Kerne der Fermistatistik
gehorchen. Damit muB ¥ bezliglich einer Vertauschung der Pro-
tonen antisymmetrisch sein. Das Paramolekiil, dessen Kern-
spins antiparallel sind (Gesamtspin S = 0Q), besitzt eine

antisymmetrische Spinwellenfunktion ¥_. und muB damit eine

symmetrische Ortswellenfunktion WJ(rai) {(gerade Rotations-
quantenzahlen J = 0,2,4...} haben. Das Orthomolekiil mit
parallelen Kernspins (S=1) besitzt eine symmetrische Spin-
funktion WS und damit eine antisymmetrische Ortswellen-
funktion WJ(r&w) (ungerade Rotationsgquantenzahlen J = 1,3,5...).
Rotationsilibergdnge sind somit nur zwischen Zustdnden mit ge-

raden oder ungeraden Rotationsquantenzahlen mdglich, d.h. es



gibt nur Para-Para- bzw. Ortho-Ortho-libergdnge. Ortho-Para-
Ubergdnge sind nicht mglich. In Wirklichkeit ist die oben
vernachldssigte Wechselwirkung zwischen den Kernspins be-
nachbarter Ortho-Molekiile zu beriicksichtigen. Dies fiihrt

zu einer endlichen Ubergangswahrscheinlichkeit fiir einen
Ortho-Para-Ubergang. Dieser Ubergang HuBert sich als na-
tirliche Konversion eines Ortho-Para-~Gemisches. Durch die
spinabhdngige Wechselwirkung bei der Streuung von Neutronen
an Wasserstoffmolekiilen k&nnen auBerdem sowohl Ortho-Para

als auch Para-Ortho-Uberginge stattfinden.

Auf Grund der spinabhingigen Wechselwirkung ist die Streu-
l8nge a im Fermi’®schen Pseudopotential durch einen Operator-
ausdruck zu ersetzen, der durch azoh und 51 sowie durch die
Spinmatrizen von Proton und Neutron gegeben ist.

Nach der Separation der Molekillschwerpunktsbewegung von der
Relativbewegung der Protonen des Moleklils fiihrt dieser Ansatz
zu einem Wechselwirkungspotential, welches aus zwei, beziiglich
dem Operator S (S=11+I21 Gesamtspin des Molekiils) symmetrischen
Gliedern und einem, bezliglich S unsymmetrischen Glied besteht.
Dieses unsymmetrische Glied erzeugt bei Anwendung auf Zustdnde
des Gesamtspins eine Anderung dieses Spins in S' = 1-S und
erzeugt damit Ortho-Para- bzw. Para-Ortho-Uberginge 1137.

Die Energie E., der Rotationsniveaus ist gegeben durch

J
EJ = 7,37 J(J+1) (meV). Ein Rotationsiibergang J-»J' ist damit
mit einer Energieinderung AE§2§, = 7,37 [3(J+1)~J'(J'+1L7
(meV) verbunden. Ein Ortho-Para-Ubergang, z.B. von J = 1 nach
rot _

190 = 14,74 meV
des Neutrons verbunden, denn eine Anderung der Symmetrie der

J = 0 ist demnach mit einem Energiegewinn AE

Spinwellenfunktion ¥_. von symmetrisch nach antisymmetrisch

s
erzwingt eine Paritdtsidnderung der Ortswellenfunktion WJ.
Dasselbe gilt filir einen Para-Ortho-Ubergang, z.B. von J = O
nach J = 1, nur ist dazu dem Molekiil durch das Neutron der

Energiebetrag AE = 14,74 meV zuzuflihren.

Bei der Streuung von Neutronen an Kernen mit Spin I treten

zwel verschiedene Streuldngen auf und zwar a, bel paralleler

<4



Anordnung von Kernspin und Neutronenspin und a_ bei anti-
paralleler Anordnung. Linearkombinationen dieser beiden

Streuldngen ergeben die koh3rente Streuldnge a und die

coh
inkochdrente Streulidnge a; des Kerns.

a - 1+1 a 4 1 a ° a = _EIT—-‘_—]') (a - a-) I.S

coh 21+1 “+ 2I+1 - ¢ i~ 2I+1 +

Da das Hz—Molekﬁl von der geometrischen Konfiguration und von
der Orientierung der Kernspins her ein einfaches Molekiil ist,
war es seit langem Gegenstand der Untersuchung der Neutron-
Proton-Wechselwirkungsmechanismen [i3,127. Fiir die Streuung

von Neutronen an Protonen (Is%) erhdlt man aus I.5:

_1 _ 15
conh =7 3a +a) a =-7(a -a)
mit a, = Triplettstreul&nge
a_ = Singulettstreulidnge

Unter der Voraussetzung, daB die Neutronen unpolarisiert sind
und daB die Spins der einzelnen Molekiile unkorreliert sind,
kdnnen die elastischen Streuquerschnitte fiir Ortho- und Para-
Molekile fir langsame Neutronen angegeben werden [i§7.

Man erhdlt:

= 16 2 2
para g ¥ ‘3 a, +aj) "~ 2coh
I.6
_ 32 2 2 2 2
9ortho ®para t g ¢ (@ mal)T~ oAy v 3 ay
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Durch experimentelle Bestimmung von opara und %ortho ist

damit eine Bestimmung der Streuldngen a, und a_ mdglich [I27.
In der folgenden Tabelle 1 sind die experimentellen Werte

flir die Streul&ngen a, und a_ und die daraus folgenden Werte
flir die koh&drente und die inkohdrente Streuldnge a und a;

coh
und deren Quadrate angegeben.

Tabelle 1
2 2
a4 e qcoh 2y @coh 8
0,537 -2,373 -0,19 1,26 0,036 1,588
10“12 cm 10--24 cm2

Mit den Daten fiir azoh und ai aus Tabelle 1 erhdlt man aus

I.6 das Resultat, daB8 der Streuquerschnitt flir freie PH2—
Molekiile fiir Energien E¢ 23 meV durch agoh gegeben ist und
damit kleine Werte annimmt. Der Streuquerschnitt des Ortho—Hz-
Moleklils ist proportional zum Quadrat der inkoh&renten Streu-
l4nge ay und zeigt damit das fiir inkohdrente Streuer iibliche

Verhalten.

Die Wahrscheinlichkeit WJ, daB sich ein System bei der Tempe-
ratur T in einem bestimmten Zustand J (thermodynamischer Gleich-

gewichtszustand) mit der Energie EJ befindet, ist gegeben durch

exp/-E;/kT/

Wy = = — 1.7
I exp/-E;/kT/
3

o) . .
Bei T = 20,4 K (Siedetemperatur des fliissigen Wasserstoffs) werden
demnach die Para-Molekiile den Rotationsgrundzustand J = O be-

setzen. Eine Besetzung des Rotationsgrundzustandes J = 1 des
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Orthogrundzustandes ist nach Gleichung I.7 unwahrscheinlich.
Ein Wasserstoffgas bei T = 293°K besteht aus 75% Ortho- und
25% Para-Wasserstoff. Bei der Verfliissigung bleibt diese
OP-Zusammensetzung zundchst erhalten, im Gegensatz zur Fol-
gerung aus Gleichung I.7, d.h. die Gesamtheit der Ortho-
Molekiile bildet bei T = 20,4°K ein System, das sich nicht
im thermodynamischen Gleichgewicht befindet.

Das Bestehen eines thermodynamischen Gleichgewichtszustandes

in einem System fiihrt in der Neutronenthermalisierung auf die
Gliltigkeit des Prinzips des detaillierten Gleichdewichts.
Dieses Prinzip besagt, daB eine, mit einem Moderator im Gleich-
gewicht befindliche Neutronenmenge durch Stofprozesse im Mit-
tel keinen Energiegewinn erfdhrt. Damit geht in einem unendlich
ausgedehnten Moderator mit % - Absorption (B2=0 ’ Xa(E)U%)

die Neutronenverteilung £iir lange Zeiten nach dem Einschuf

der Quellneutronen (asymptotischer Zustand) in eine Maxwell-
verteilung bei der Temperatur des Moderators iber. Ein Test

der Thermalisierungsmodelle, die flir eine zuverlissige Berech-
nung der Energieverteilung der Neutronen in Reaktoren wichtig
sind, ist damit nicht mdglich. Man ist dann auf eine Unter-
suchung der zeitlichen Anderung der Spektrumsform vor Erreichen

des asymptotischen Zustandes angewiesen [i§7.

Eine op—HZ—Mischung bietet die MBglichkeit, die Neutronen-
thermalisierung an einem System zu untersuchen, flir welches
das Prinzip des detaillierten Gleichgewichts nicht qliltig
ist. Die Verletzung dieses Prinzips flir Ortho—Hz-Molekﬁle
sollte fir flissige op-H2~Mischungen zur Folge haben, daBR
die Spektrumsform der thermischen Neutronen stark von einer
Maxwellverteilung abweicht. Damit liefert die Spektrumsform,
die sich lange Zeiten nach dem Einschufl der Quellneutronen
im Moderator bildet, Aussagen Uber die Gilite der Thermali-

sierungsmodelle>fﬁr flissigen Wasserstoff.

Obwohl fliissiger Wasserstoff hiufig als Moderatormaterial

flir kalte Quellen benutzt wird, existiert bislang nur ein
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theoretisches Gasmodell zur Beschreibung der Streueigen-—
schaften des freien Wasserstoffmolekiils [I7,1§7.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird dieses Gasmodell
durch Berlicksichtigung eines experimentell bestimmten
Gitterfrequenzspektrums p (B) [597 zur Beschreibung der
Dynamik des FestkOrpers verbessert. Durch Berlicksichti-
gung einer Diffusionsbewegung in der Fliissigkeit [I§7
kann dieses FestkOrpermodell auch auf Fliissigkeiten an-

gewandt werden.
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I1.1 Grundbegriffe aus der Theorie der inelastischen

Neutronenstreuung

Im folgenden wird kurz der gut entwickelte Formalismus
zur Berechnung der Neutronenstreuung, soweit er in
dieser Arbeit benutzt wird, ohne Ableitung der Formeln
erldutert. Flir eine allgemeine Formulierung mit um—
fassender Darstellung siehe /21/.

dzc

dade
zwelfaches Fourierintegral der van Hove Korrelations-

Der doppeltdifferentielle Streuquerschnitt kann als

funktion G(r,t) geschrieben werden [527. Bei Vernach-
ldssigung von kollektiven Phinomenen (Interferenz-
effekte) kann G(r,t) in inkohdrenter Ndherung durch den
Selbstanteil Gs(E't) dargestellt werden. Dann folgt fiir

2
3%3% fir die spinunabhidngige Streuung von Neutronen:

dg;‘e’ = (ai + aioh) i—o %ggdg at et X L7 e8g (r,0) 11.1
Dabei bedeuten: 50,5 Wellenvektor des einfallenden
und des gestreuten Neutrons
Eg/E Energie des einfallenden und
des gestreuten Neutrons
e=EO—E Energielilbertrag bei dem Stof

hx=(50—5)h Impulsiibertrag bei dem Stof

ai inkoh8rente Streuldnge des Atoms
aioh kohdrente Streuldnge des Atoms
dzo
Eine vereinfachte Darstellung von Jaae in inkohirenter

N&dherung (Vernachlidssigung von Interferenzeffekten) ist
fiir wasserstoffhaltige Moderatoren zuldssig, da Interfe-

renzeffekte proportional zu a2 sind und af$>aioh gilt.

coh
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GS(E't) ist im allgemeinen eine komplexe Funktion, deren
Real- und Imagindrteil lber das sogenannte Fluktuations-
dissipationstheorem miteinander verkniipft sind [527.

Fir GS(E't) lassen sich zwei Eigenschaften angeben:

d20

1) Da 353

eine reelle Funktion ist, folgt aus II.1l:
%
GS (E,t) = Gs(-El—t)

Der Stern bedeutet dabei den Ubergang zum konjugiert

komplexen.

2) Da das Prinzip des detaillierten Gleichgewichts gilt,
folgt:
Durch Transformation der Zeit (t—)t+2ihT

komplexe Funktion Gs(g,t) in eine reel?e Funktion

)} kann die
umgewandelt werden.

Damit aber erlaubt Gs(g,t) eine einfache physikalische
Interpretation. Die reelle Funktion GS(E,t) gibt nimlich
die Wahrscheinlichkeit dafiir an, daB ein zur Zeit £ = O
am Ort r = O vorhandenes Teilchen zur Zeit t am Ort r
gefunden wird. Unter der Annahme einer GauBverteilung
von Gs(E’t) [5}7 beziiglich r kann die Fouriertransfor-
mation von Gs(£’t) bezliglich r ausgefiihrt werden.

Man erhdlt:

t) o§ ix £ t)dr = -x*r(t) I1.2
xs(x. = e Gs(r, r e .
o
mit
3/2 2
= (1 - X
G (xst) = ( 33F7e7) exp [ 3T (%)
und
9
i
T (t) = %852 G, (r,t) dr )
o
%)

'(t) enthdlt die gesamte Information, die zur Beschreibung

der Dynamik des Systems n&tig ist. T(t) hAngt eng mit der
Frequenzverteilungsfunktion p(8)zusammen. p (B) charakterisiert
die Dichte der Bewegungsmoden im System.
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F(t) gibt dabei die mittlere quadratische Strecke an,
die ein Teilchen in einem Zeitintervall t zuriicklegt.
Die GroBe x (x,t) wird in der Literatur als interme-
didre Streufunktion bezeichnet. Setzt man II.2 in

Gleichung II.1 ein, so erhidlt man:

2 2
d%o _ 2 S =x " T(t) =-iet
dade (ai coh )hozn dt e e
5 8 IT.3
a,+a 3
= L__coh k e 2 S (a,B)
- 14
kBT ko o
mit a Impulsilbertrag in dimensionslosen Einheiten
2 2
b 1
¢ = sEF S ooy (EO+E—2 EqE cos (¥)
B B
B Energieilibertrag in dimensionslosen Einheiten
g = - EET (kBT thermische Energie eines Teilchens
B der Temperatur T)

@=Streuwinkel im Laborsystem, Winkel zwischen der
Richtung des einfallenden und des gestreuten

Neutrons

So(a,B) ist das in B symmetrische Streuge;etz [I57

Nach Gleichung II.3 kann bei bhekannten dgd durch Fourier-
transformation T {t) gewonnen werden. Fouriertransformationen
sind von der numerischen Genauigkeit her schwierig durch-
zufilhren, da die experimentell ermittelten So(a,B)—Werte
durch die Mefapparatur auf einen endlichen Teilbereich

der a,R-Ebene beschrinkt sind.

Diese Schwierigkeit wird bei dem von Egelstaff angegebenen
Extrapolationsverfahren [I§7 umgangen. Durch Grenzwert-
bildung filhrt eine experimentelle Bestimmung von 5%5% direkt

auf die Frequenzverteilungsfunktion p (B8).
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p(B8) gibt die Wahrscheinlichkeit fiir einen Energieliber-
tragungsprozefl in einem System an und ergibt sich aus
So(a,e) nach der Beziehung:

SO(GIB)

p(B8) = 28 sinh = 1lim EEra— II.4
a+0

N

Mit dem nach Gleichung II.4 aus den experimentellen

Daten gewonnenen p(B8) kann lber

00
So(a,a) = E%'Sdt exp [—aw(t)+iet I1.5
« Q0
mit
% (B)
- 8 _ p (8
w(t) = é ds [cosh S cos BF] EEIHH§7§ I1.6

ein neues So(a,s) bestimmt werden. w(t) ist proportional

zu T (t) und damit physikalisch interpretierbar. Der Vorteil
der Extrapolationsmethode liegt darin, daB iiber die Be-
ziehungen II.4 bis II.6 eine iterative Verbesserung des
gewonnenen So(a,s) moéglich i§§; Damit erhdlt man schliefB-
Ind: in einem begrenzten Ener-
gie- und Impulsiibertragungsgebiet eine iterierte Frequenz-

lich aus einer Messung von
verteilungsfunktion p(8).

Flir die Berechnung von so(a,s) aus einem vorgegebenen

p (B) nach den Beziehungen II.5 und II.6 steht das Pro-
gramm LEAP zur Verfiligqung [557. Sb(a,B) wird in einem
groBen Bereich der (a,8)-Ebene durch eine Phononenent-
wicklung berechnet. Sechs Terme werden exakt berechnet,
wdhrend die hbheren Glieder durch eine asymptotische Ent-
wicklung nach EDGEWORTH approximiert werden. Fiir groBe
a-Werte wird eine "short collision time" N&herung durch-
gefithrt /25/.

Durch Winkelintegration wvon So(a(u),s) kénnen die Streu-

kerne on(Eo—-;E) nach
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a +a2 - 1 "8/2
cn(EavE) = ———T99~l§—-ge So(a(u),s)Pn(u)du IT1.7
B o ]

Al o

berechnet werden.
In II.7 bedeutet Pn(u) Legendrepolynom n-ter Ordnung mit

¥ = Kosinus des Streuwinkels. Das Programm KAPIXE berechnet

die Streukerne cn(EO E) nach Beziehung II.7 aus So(a,B).

I1.2 Berechnung des doppeltdifferentiellen Streuquer-

schnitts flir das Hz-Molekﬁlgas

Berechnungen des doppeltdifferentiellen Streuquerschnitts
3%%5 fiir Hy-Molekiile finden sich in /13, 17, 18/.

In /13/ wird die Spinwechselwirkung gekoppelt mit den
Rotationsiibergdngen im Rahmen einer quantenmechanischen
Z—Molekﬁle beriicksichtigt.

In [I?,l@? werden zusdtzlich Translationsbewegungen des

Rechnung fiir freie ruhende H

freien Hz—Molekﬁls und in [I§7 auferdem noch Schwingungs-
bewegungen (En = n&%UJ= n-0.546 eV) im Rahmen des Gas-
modells berilicksichtigt.

dzo

dade
als Produkt zweier Faktoren Fl(") und S(l’E-AEl) dar-

Bei Vernachldssigung der Molekiilschwingungen ist

stellbar, von denen der erste die Wahrscheinlichkeit fiir
einen Rotationsiibergang im Molekiil beschreibt. Dieser
Faktor ist von dem Impulsilibertrag x und den Streuldngen
der Kerne abhidngig und wird im Rahmen des Modells des
starren Rotators behandelt. Der zweite Faktor beschreibt

die Dynamik des Hz-Molekﬁls und ist vom Energielibertrag
d2qg

Jodc kann demnach

e und vom Impuléﬁbertrag x abhédngig.

geschrieben werden:

= k _apIOot
Fade = 4 L Fp s(xe-apg®

I1.8



S(x,e) hdngt mit dem dimensionslosen Streugesetz So(a,s)

zusammen iber:

S(u,c)

-B/2

e
k

T

B

So(u,B)

S(x,e) gibt das Molekiilstreugesetz an. Fir ein Gas ist

S(x,e) gegeben durch:

S(l,e—AEfOt)
mit

AETOt
und P, (n)

L
wobel

para

a

{

afrtho

3 (%B) sind die sphdrischen Besselfunktionen. Sie sind wie

folgt definiert:

Jo(x) =

J[+1

(x)

M

nhzuz

exp

kBT

2 2
(o

0.00737 L (L-1)
-0,01474 + 0.00737 | (L-1)

para
a
L
orth

A

YL

sin x

X

-

2
coh

O

-3¢,

.2 ,uR
l

\

G )

_ sin x cos X
- 2 X
X
]l_l(X)

+

323+ (- 32

AE[

l-2

rot s
e) / M

fliir para-H>
fiir ortho-Hj

IT.8a
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(<]
R mittlerer Protonenabstand im Hz-Molekﬁl = 0,75 A
Protonenmasse = 1,67 10-24 g
ai inkohdrente Streulidnge
a2 koh8rente Streuldnge
coh

2
g ‘ .
Jadc eine einfache

anschauliche Interpretation. Die einzelnen Summanden in der

In der Form II.8 erlaubt die Beziehung fiir

Summe iiber { liefern die Teilquerschnitte fiir die Ubergdnge

440
dQde
zwischen den Rotationsniveaus 0->{~-1 und 1-»{-1.

Der Ubergang 0-+{-1 beschreibt Ffiir gerade‘l-l einen Para-Para-
bergang und fiir ungerade L -1 einen Para-Ortho-iibergang. Der
Ubergang 1-»{-1 beschreibt fiir geradelﬁ-l einen Ortho-Para-Uber-
gang und flr ungerade { -1 einen Ortho—Ortho~UBérgang. Die Teil-
querschnitte fiir L =1 und 2 sind in der Tabelle 2 zusammen mit der
Ubergangsart dargestellt. Die Zahlen O0—+0 usw. geben die Rotations-

quantenzahlen vor und nach dem StreuprozeB an.

Tabelle 2
dzo Ubergangsart
dade ergang
k 2 .2 xR
O -0 4 E; acoh i, (5- S(x,e) Para—-Para
0—»1 4 }i—-— 3 a2 32 2By g(x,e-0.0147) Para-Ortho
o i 1 2 e
a2
k i .2 xR _
1—0 4 E; 3 37 (=) S(x,e+0.0147) Ortho-Para
k 2 2 _2 .2 xR, . .2 xR _
11 4 K, (acoh + 3 a5 ) (2 i5 (3 )+jo(§—95(1,510rth0 Ortho

Solange die Relativgeschwindigkeit zwischen Neutron und Proton nicht
ausreifpht, um dem Neutron einen Energieilibertrag ¢ = 14,7 meV an das

Molekil zu ermdglichen, ist der Teilguerschnitt a%é%O’o
zum Quadrat der kohdrenten Streuldnge agoh und demzufolge klein.

Der sz-Streuquerschnitt steigt mit Einsetzen der Spinumklapppro-

proportional

zesse steil an, da diese Prozesse proportional zu ai sind.

Der Verlauf des Ortho HZ—Streuquerschnitts zeigt den infolge che~

mischer Bindungseffekte bekannten Anstieg zu kleinen Energien hin.
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dﬂdz nach Beziehung II1.8 existiert ein

Rechenprogramm [5@/, welches bis zu 15 Rotationsiiberginge

Zur Berechnung von

(1 = 1,...15) und bis zu 5 Schwingungsniveaus beriicksich-
tigt. Ein Vergleich von gemessenen integralen GrdfBen und
solchen, die mit einem Streukern, dem das Gasmodell zugrunde
liegt, berechnet wurden, zeigt, daB das Gasmodell die Ther-
malisierungseigenschaften des fllissigen Wasserstoffs der
Temperatur T = 20,4 9K liberschitzt. Deshalb wurde versucht,
fir S(x,e) ein realistisches Modell zu verwenden, welches

die Dynamik der Fliissigkeit zu beschreiben vermag.

171.3 Bestimmung des doppelt-differentiellen Streuguerschnitts

fir festen und fliissigen Wasserstoff

2
Das Modell, welches der Berechnung von 3%5% fiir festen und

flissigen Wasserstoff zugrunde liegt, beruht auf folgenden

Annahmen:

1) Das Streugesetz S(x,e) kann flir flissigen und ebenfalls
festen Wasserstoff mit Hilfe einer symmetrischen "Pho-

nonen'"-Frequenzverteilungsfunktion p(8) berechnet werden.

2) Die Rotation (ebenso die Schwingung) der Molekiile ist
frei und nicht mit dem Phononenspektrum gekoppelt.

Die Annahme 1) gilt fir das Ortho-Hz-Molekﬁl, da sich p(8)

nur auf das Spektrum der Gitterschwingungen bezieht, die

sich sicher in einem thermodynamischen Gleichgewichtszu-
stand befinden. Die Annahme 2) (freie Molekiilrotation)

ist eine zulidssige Vereinfachung. Ausgehend von theoretischen
Untersuchungen von Elliot und Hartmann [527 konnten Egelstaff,
Haywood und Webb [§§7 eine Linienverbreiterung des 41— 0
ibergangs (ortho-para) und Schott [597 eine Linienverbrei-
terung des O 1 (para-ortho) Ubergangs bei festem Wasser-

stoff experimentell nachweisen.
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Diese Linienverbreiterung ist abhdngig von der Ortho-Hz—
Konzentration. Sie wird fiir steigende on—Konzentration
grdfer und ist in Wirklichkeit eine Aufspaltung des ent-
arteten J = 1 Zustands durch eine anisotrope Quadrupol-
Quadrupol~Wechselwirkung benachbarter Ortho-Molekiile.

Elliot und Hartmann [527 geben flir das Quadrat der mitt-
leren Linienbreite des 1-»0 Ubergangs die folgende Be-
ziehung an:

pm—

2

Ae = 0,42 C
1+0
Ae in meV, C +* 100 = Orthokonzentration in Prozent

Dabei wurde entsprechend dem he¢p Gitter des Wasserstoffs die

Waechselwirkung der 12 n3chsten Nachbarn berlicksichtigt.

Wenn die Linienform durch eine GauBkurve approximiert wird,
ist die Halbwertsbreite der GauBlkurve gegeben durch:

2,358 \| Ae?

L )
Damit erh&lt man flr festen nH2>(75% Ortho Hz) eine Halb-
wertsbreite AE = 1,32 meV,

AE

Fir flissigen Wasserstoff ist eine eindeutige Linienver-
breiterung als Funktion der Ortho-Konzentration experimen-
tell nicht nachweisbar, wegen der Diffusionsverbreiterung
sowohl des 1-+0 als auch des O-+1 Peaks. Wegen der geringen
Linienbreite des 1-»0 Ubergangs (kleiner als 1.3 meV), ver-
glichen mit der 'zur Rotationsanregung ndtigen Energie von
AEESS = 14,74 meV erscheint es gerechtfertigt, die Rotation
de§ Molekiile als frei zu betrachten. Die Beziehung II.§ fiir

3%3% bleibt dann formal weiterhin gliltig. S(x,¢) ist nur

€> Normal—H2 (nHz) besteht aus 75% Ortho—H2 und 25% Para-Hz.
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durch ein S.,;(x,e) zu ersetzen, welches die Dynamik des Systems

besser beschreibt.

Die Annahme 2} (Unabhidngigkeit zwischen Gitterdynamik und
Rotation) bedeutet, daf die intermedidre Streufunktion
xo(a,t) als Produkt der intermedidren Streufunktion th(a't)
fir die Rotationsbewegung und der intermediiren Streufunktion
x (a,t) flir das Molekiilgitter geschrieben werden kann:

%MM

xo(a.t) = (a,t) II.9

Xrot(a’t) XGitter

Unter Beniitzung des Faltungstheorems filir Fouriertransfor-
mationen erhidlt man fiir das Streugesetz So(a,e):

o0 o6

SO(G,B) = %; X“A(a,t)xﬂég.t)eistdt = ggﬂ(u,ﬁ')gwéa,ﬁ-s')de' IT.10

Da die Beziehung II.8 formal erhalten bleibt folgt, daB
S ,(a,B) darstellbar ist als:
b

Srot(a'B—Asz) = F (a) 6 (B - ABZ)

L

mit IT.11
rot

AE
AB 3 ——L—
Q kT

Das mit dem Programm LEAP [337 fiir festen Wasserstoff aus
einem p(B8) berechnete Streugesetz Sq(a,B) enthdlt nur das
durch inelastische Prozesse bezliglich des Phononenspektrums
erzeugte Streugesetz. Elastische Prozesse werden iber den
Debye-~Waller-Faktor, der die Wahrscheinlichkeit fiir diesen
ProzeB angibt, berlicksichtigt. Das Streugesetz des Molekiil-
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gitters %XHAPIB) kann demnach geschrieben werden:
1
-2W
S  (a,B) = e 5(B) + S_(a,B) I1.12
Qbker g
mit
o
- B p(B)de
2W = o kB T g coth 5 g
o

Durch Faltung von II.11l mit dem Molekililstreugesetz S a,B)

2 s
nach Gleichung I1.10 erhdlt man fir 3%3% fiir festen Wasser-

stoff:

1
o B
{=4

Durch die Substitution:

f

-

erhdlt Gleichung II.13 dieselbe Form wie Gleichung II.8.
Dabei ist das Translationsstreugesetz S(x,e) durch das

Streugesetz S, (x,e) des H

Bilor

Gleichung II.13 erlaubt eine anschauliche Interpretation.

Z—Molekﬁlgitters ersetzt worden.

Solange &,= 1 ist (keine Rotationsanregung AE = 0O, keine
Spinumklappereignisse), wird das Neutron am Para-Wasser-
stoff inelastisch durch Austausch von Phononen und elastisch
gestreut. Die Streuérozesse sind proportional zur kohdrenten

Streulidnge; damit ist der Streugquerschnitt klein.

N
2 ~2W
T Z. Fl(a)e [e 6(B'A? )+S(a,B‘A%:9 II.

- L b
S, (n,e-sE, ) = Ao e 2 [e'zwé(B—Aegysg(a.s—Ae )] II.

13

13a
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Fir (,= 2 kann das Neutron durch einen inelastischen Prozef
einen Para-Ortho-Ubergang erzwingen (Verlust des Energie-
betrages AE = 14,74 meV) und anschlieBend kann beziliglich
des Molekiil-Gitters ein Phononenaustausch und/oder ein

elastischer Prozefl ablaufen.

Am Ortho—Hz—Molekﬁl kann das Neutron fﬁrlﬂ = 1 durch Ab-
sorption eines Rotationsquants einen EnergiegewinnprozeB
(Energiegewinn AE = 14,74 meV) durchlaufen (Ortho-Para-
Ubergang) und anschlieBend durch inelastische und elastische
Prozesse mit dem Moleklil-Gitter wechselwirken. Fﬁr‘L = 2

(AE = 0) wird nur ein bezliglich des Molekiil-Gitters elasti-
scher und/oder inelastischer Prozef ablaufen (ein Rotations-
dbergang findet nicht statt).

In allen vier geschilderten Fdllen k&nnen beziiglich des
Molekiil-Gitters elastische Streuprozesse ablaufen. Zur
numerischen Auswertung des elastischen Anteils wurde die
§-Funktion durch eine um B = ABK symmetrische Kurve mit
einem freien Parameter ersetzt. Dieser Parameter wurde so
justiert, daB o¢(E) = e&a%%% dodE' fiir beide Funktionen
(6-Funktion und approxiﬁierte Funktion) gleiche Werte und

den gleichen Verlauf als Funktion der Energie zeigt.

Zur Berechnung der doppelt-differentiellen Wirkungsquer-

d2o
schnitte 3ode

T = 16°K und 20,4 Ok wurde zur Bestimmung des Streuge-

fiir fliissigen Wasserstoff der Temperatur

setzes So(a,B) das sogenannte Sprung-Diffusionsmodell [527
verwendet. Die Bewegungen der Molekiile in der Fliissigkeit
werden nach diesem Modell in zwei Anteile zerlegt; in eine
sogenannte gebundene Bewegung, die der Bewegung im Fest-
kbrper dhnlich ist und um feste Gitterpl&dtze erfolgt und
in eine Diffusionsbewegung [I§7. Beide Bewegungen werden
als unabhéngig voneinander angenommen. Weiter wird voraus-
gesetzt, daB die Selbstkorrelationsfunktion fiir beide Be-
wegungen durch eine GauBfunktion dargestellt werden kann,
Dann 138t sich das Streugesetz So(a,s) durch Faltung des
aus einer Gitterfrequenzverteilungsfunktion p(B) gewonnenen
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'Hu(a'S) (bei T = 16 °K bzw. T = 20,4 °K) mit dem aus
einem Diffusions=-p (B) gewonnenen S& {({a,B) berechnen.

Die intermedidre Streufunktion yx b6 (&,t) fiir die Diffu-
sionsbewegung lautet [I§7: &a/

oW, q ()
x o la,t) = e ¢%

mit

k. T 2 k. T
_ M 2 B 1 _°B
W (t}y = 2 D h(?t + { m 1) + 7 T) IT.14

&

Wiy (t} ist proportional zum mittleren Verschiebungsquadrat
dg& Moleklile infolge wvon Diffusion. Die Parameter D und =,
Selbstdiffusionskoeffizient und Lebensdauer flir einen
Gitterschwingungszustand wurden fiir verschiedene Tempera-
turen T von Egelstaff et al. [§§7 experimentell durch Mes-
sung der Abhdngigkeit der Halbwertsbreite des quasielasti-
schen Peaks vom Impulsiibertrag fiir den Ubergang 1-»1 be-
stimmt.

Tabelle 3 zeigt die Parameter D und 1 fiir fliissigen Wasser-

stoff der Temperatur T = 16 °K und T = 20,4 °k.

Tabelle 3
T (°K) 16 20,4
cm2 -5 -4
(=—) 5,6 10 1,04 10
sec
t (sec) 2 10712 1,65 10712
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Das Streugesetz So(a,B) flir die Flilissigkeit ist nach Aus-~

fiihrung des Faltungsintegrals darstellbar als:

c®
. -2W ] ¥ ¥
Sola,B) = e s (a,B) + (a,B )Sﬁphég'e-s )ds I1.15
.y,
dzc
Mit II.15 erhdlt man schlieflich fiir Iode fiir fliissigen

Wasserstoff nach Ausfiihrung des Faltungsintegrals nach II.10:

B-AByp.
a%s _ F (a)e 2 S (a,p=AR. ) I1.16
dnde k k =T 1 olor 0 .

Gleichung II.16 ist formal #dhnlich zur Beziehung II.13 fiir
festen Wasserstoff. Der bezliglich des Molekililgitters ela-
stische Anteil ist jetzt durch einen quasielastischen Anteil
ersetzt, der eine vom Impulsiibertrag a abhidngige endliche
Halbwertsbreite besitzt.

d20

II.4 Numerische Ergebnisse fiir Todc

und Vergleich mit MeBwerten

Da die Gleichungen II.13 und II.16 formal mit Gleichung II.8
ibereinstimmen, konnte das Hauptprogramm zur Berechnung von
a%é% von Naliboff /287 iibernommen werden. Der Programmteil

zur Berechnung des Translationsstreugesetzes S(a,B) wurde um
eine zusdtzliche LEAP-KAPIXE-Phase zur Berechnung eines rea-
listischen S(o,B) erweitert. In der Summe liber L {Gleichung
II.8) wurde S(i,e—AEL y fir & = 1,2 und 3 fiir Neutronenenergien
E {100 meV iiber ein p(B) berechnet. Fiir alle Energien > 100 meV
und fir alle h&heren 1> 3 wurde S(x,e¢) mit dem Gasmodell be-
rechnet (Gleichung II.8a). Die vereinfachte Behandlung der ho-
heren Rotationsilibergidnge ist gerechtfertigt, da im Energiege-
biet E {100 meV die Summenglieder in II.8 flir 1> 3 keinen

2
Beitrag zu 3%3% leisten. Die Berechnung von S mit dem Gas-

a2
dQde
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modell fir Energien E > 100 meV ist gerechtfertigt, da chemische
Bindungseffekte in diesem Energiegebiet keine wesentliche Rolle
mehr spielen.

Der doppelt~differentielle Streuquerschnitt wurde jeweils

fir Ortho-~H2 und Para—H2 bei den Temperaturen 6 OK, 13 OK,

14 OK, 16 OK, 19,8 °k und 20,4 °K berechnet. Den Berechnungen
des Gitterstreugesetzes S, (a,8) lag eine von Schott /207

fir festen Wasserstoff bei T = 4,3 °k experimentell bestimmte
Frequenzverteilungsfunktion p(8) zugrunde. Die Form von o (R)
wurde im Intervall 4,3 OK< Tf§20,4 Ok als temperaturunabhidngig
angenommen. Das Gewicht von p(B) ergibt sich aus der Bedingung,
daB die intermedidre Streufunktion x.%x(a,ty des Gitters fir
grofe Energien (t-»0) in die intermegiére Streufunktion eines

freien Protons iibergehen muB zu:
o9
gp(s)ds = 0,5 IT.17
0

Die Abb.l zeigt p(B) fiir T = 4,3 °K normiert nach Beziehung
IT.17.

A «1073

30

20 | =

I l |
0 , >
2 10 20 B=(E-E,)/kT
| | | | ] >

0 Z 4 6 8 E (meV)

Abb.1 Frequenzspektrum p(g) filr das Phononenspektrum des H.-Gitters
bei T = 4,3 OK 2




o9

Der Debye-Waller-Koeffizient y = § coth 8 p(B)

5 TR dg ergibt
flir das Frequenzspektrum der Gitterschwingungen den Wert
0.062 bei § p(8)dg = 1. Daraus ergibt sich eine Debye-
TemperaturOGD bei T = 4,3 °K von 8, = 109,5 °k /517.

Hill und Lounasmaa /52/ finden aus dem gemessenen Verlauf
der spezifischen Warme C_an pH, ein GD (T = 4,3 OK) von
113,2 OK, in guter Ubereinstimmung mit dem obigen Wert.

Abb.2 zeigt einen Vergleich des von Schott [597 gemessenen
d2¢
o dde
gen Wasserstoff bei T = 19,8 "K mit nach Gleichung II.1l6

doppelt-differentiellen Streuquerschnitts fir flissi-
berechneten Werten. Die Neutroneneinfallsenergie EO betrug
21,8 meV, a%%% wurde fiir die Streuwinkel 43,90, 55,2o und
66,6o gemessen. Der von Schott angegebene pHZ-Konzentra—
tionswert war auf den von Mc Reynolds und Whittemore /87
fir reinen pH, zu 10,2 barn andgedebenen Wert des totalen

Querschnitts bei E = 21,8 meV bezogen. Der tatsdchliche

Wert wvon otot bei E = 21,8 meV ist 20% geringer, so dafB
2

sich als sz—Konzentrationswert fir die gezeigten 5%5% -

Werte ca. 52% ergibt. Die in Abb.2 gezeigten aﬁa%-Werte

sind flir diesen Konzentrationswert berechnet.

Die Mefwerte sowie die nach Gleichung II1.16 berechneten

d2g
dqde
Peak, der dem O0-»1 Ubergang entspricht. Der gemessene

~-Werte zeigen deutlich einen bei E = 7 meV gelegenen

0 ->1 Peak ist gegebiiber der Rechnung deutlich verbreitert.
Dies deutet darauf hin, daB die Rotationsbewegung auf Grund
einer moglichen Ortho-Para-Wechselwirkung in der Flissig-
keit behindert ist. Die MeBwerte sind nicht um die appara-
tive Aufldsung korrigiert. Dies bewirkt, da das apparative
Aufldsungsvermbgen bei hdheren Energien schlechter wird,
eine Verschmierung mbglicher Strukturen im Bereich der Ein-
fallsenergie. Die Messung zeigt insbesondere keinen vom
quasielastischen Peak getrennten Peak, der den Gitter-
schwingungen zuzuschreiben ist. Der gquasielastische Peak
zeigt aber im Bereich der Gitterschwingungen eine deutlich
asymmetrische Form. Die Lage des quasielastischen Peaks wird

von der Rechnung gut wiedergegeben.
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Zum Vergleich sind auch die mit dem Gasmodell {(Gleichung II.8)
d2¢g
dade
tur der Kurven, insbesondere auch der O0-»1 Peak ist jetzt

gerechneten -Werte in Abb.2 eingezeichnet. Jegliche Struk-
verschwunden., Der quasielastische Peak ist zu kleineren En-
ergien hin verschoben, und er zeigt eine geringere Breite als
die gemessene Verteilung. Aus dem ersteren kann gefolgert
werden, daB die Molekililmasse des Gasmodells zu klein ist

(die dem Molekill libertragene RiickstoBenergie ist zu grof),

aus letzterem folgt, daB die Moleklile in der Fliissigkeit

eine grbBere mittlere Energie besitzen als in einem Gas

derselben Temperatur.

I1.5 Berechnung der Streuquerschnitte und Vergleich mit

experimentellen Daten

Aus den fir Ortho—H2 und Para—-H2 berechneten Streukernen
oO(EdibE) erhdlt man durch Integration {iber die Energie

den Streuquerschnitt os(E) nach:

)
p— § §
oS(E) = S oo(Ei>E }dE IT.18
0

Damit ergibt sich eine weitere Kontrolle der Rechenergebnisse.
Messungen des Streuquerschnitts oS(E) wurden von Seifert [597
an reinem pH, bei T = 6 °k und 14 °K sowie an normal-H., O\Hz)
(75% ortho- und 25% para—HZ) bei T = 13 K und 16 °k durch-
gefilhrt. Da fir fliissigen Parawasserstoff der Temperatur

T = 20,4 OK, soweit dem Autor bekannt ist, keine verl&filichen
Streuquerschnittsdaten existieren (die Messungen von McReynolds
und Whittemore [57 sind zwar sorgfdltig durchgefiihrt worden,
aber die sz-Koqzentration war nicht genau bekannt), konnten
zum Test der Rechenmethoden nur die obigen Daten verwendet

werden.
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Fiir festen Wasserstoff (T<13 %K) wurde das Molekiilstreu-
gesetz S(a,B) aus der Phononenfrequenzverteilungsfunktion
p (B) berechnet. Filir fllissigen Wasserstoff (T> 13 OK) wurde
das Streugesetz gemdB Gleichung II.15 berechnet.

Die Abb.3 und 4 zeigen den Verlauf des gemessenen totalen
Streuquerschnitts fir pH2 und n—H2 und zum Vergleich die
berechneten Werte. Die Ubereinstimmung ist fiir Energien
E>3 meV in allen F&dllen gut. Der Verlauf der gemessenen
Stréuquerschnitte zeigt fir festen und fliissigen sz fiir
Energien E <3 meV einen deutlichen Abfall. Er ist auf

Braggstreuung zuriickzufiihren.

Der Cut off liegt im Bereich um 6 %. Demnach entspricht

die Nahordnung der Molekiile in der Flissigkeit bei T = 14°k
der 'Nahordnung im Festkdrper. (Das Hz—Gitter bildet eine
hexagonal dichteste Kugelpackung mit den Gitterkonstanten
a= 3,76 und ¢ = 6,1 3.) Da die Streuquerschnitte in in-
kohdrenter Ndherung gerechnet sind, ist dieses Modell

nicht geeignet zur Beschreibung von Interferenzeffekten.

Der Abb.4 kann man entnehmen, dafl die Rotationsanregung

im sz-Molekﬁl bei der Schwellenergie fiir gebundene Mole-
2 (Abb.3) setzt
die Anregung bereits unterhalb der Schwelle ein. Dies kann

kiile (14,74 meV) einsetzt. In fllissigem pH

nur durch zusdtzliche Energiebeitrdge aus dem thermischen
Energieinhalt der Fliissigkeit erkldrt werden. Beide Ab~-
bildungen zeigen, daf Neutronen, deren Energie nicht aus-
reicht, eine Rotationsanregung am sz—Molekﬁl zu erreichen,

rein kohdrent gestreut werden.

Die Abbildungen 5a und 5b zeigen gerechnete Teilquerschnitte
{Summenterme in der Gleichung II.8) flir K,= 1,2,3,4 fir
einen 100% sz bei T = 20,4 K und flir einen 100% OH2—Mo—
derator bei T = 20,4 °K. Der Verlauf der Teilquerschnitte
zeigt deutlich das Einsetzen der verschiedenen Rotations-

iibergidnge. Insbesondere erkennt man, daB8 der O-»1 Teilquer-



- 32 -

schnitt fiir 100% pH, im Energiegebiet 14,74 meV¢ ES 200 meV
den dominierenden Beitrag zum Gesamtquerschnitt liefert.
D.h. aber, daB die Thermalisierung in einem 100% sz-Mo—
derator im wesentlichen durch den inelastischen Owpl=Quer-
schnitt erfolgt.

Die in dieser Arbeit durchgeflihrten experimentellen Unter-
suchungen sind auf AusfluBprobleme beschrdnkt. Wegen der
energieabhdngigen Transportweglidnge wird die Form des
Neutronenspektrums zum Rand eines Moderators hin orts- und
winkelabhdngig. AusfluBprobleme erfordern daher eine
exakte Behandlung der Ortsabhé&ngigkeit der -Bilanzgleichung
und eine m8glichst gute Behandlung der Winkelabh3ngigkeit
dieser Gleichung.

IXI.1 Die Berechnung stationdrer AusfluBspektren

Zur Berechnung von stationdren AusfluBspektren ist die orts-
energie-~ und winkelabhdngige Transportgleichung zu l1l&sen.
Sie lautet in integraler Form:

exp/-t (E)|z-z'|.7

[-S(E_'r E, Q) +

F(r,E,Q) =\dr' 5
4% x|
ITT.1

\dﬂ' %dE'ZS(E'aE,Q'—)Q)F(E',E',g‘)_/
Vg

Mit:

F(x,E,Q) orts~ energie— und winkelabhdngiger

Neutronenfluf



zt(E) = ZS(E)+Za(E) totaler makroskopischer Wir-
kungsquerschnitt
S(x,E,Q) vorgegebene orts- energie- und

winkelabhidngige Neutronenquelle

zs(Eﬁ—>E,g'—+g) doppelt-differentieller Streu-
guerschnitt, abhingig von dem
Energieiibertrag und der Flug-
richtungsdnderung des Neutrons
bei der Streuung

E maximale, in der Quelle vor-

kommende Neutronenenergie

Bei einer PO-Approximation des Streukerns und des winkelab-

héngigen Flusses vereinfacht sich Gleichung III.1 zu:

Eq
@ (x,E) = Sd;_'T(l:_',E JE) [/ S(z',E)+ sdE'ZO(E'—;»E)@(E',E')_] III.la
0
I, (E'>E) = ggdg_ dg' I  (E'->E,Q'->Q)
exp[zzt(E)|£-£1_7
T(r"r’E) -

4x|z-x'| ?

Der Transportkern T(r',r,E) gibt die Wahrscheinlichkeit dafiir
an, daB ein Neutron der Energie E ohne StoB vom Ort r' zum

Ort r gelangt.

Zur LOsung der Gleichung III.la in eindimensionaler Zylinder-
geometrie wird T(r',r,E) numerisch berechnet. Dazu wird die
Transmissionswahrscheihlichkeit fiir eine isotrope und in
axialer Richtung konstante Einheitslinienguelle nach



F(x) = 5 exp [=————0o1 7 4de I1II.1b

berechnet. Mit x: Projektion der Flugstrecke r,r' in die

(r8) -Ebene (siehe nachfolgende Skizze a)

Shi?.ze O Skizre b

F(x) gibt dann die Wahrscheinlichkeit an, daB ein entlang

der Linie r = rs emittiertes Neutron den Aufpunkt P bei r

a
ohne Stof erreicht. Zur numerischen Berechnung von T(r',x,E)

wird die Ortsvariable diskretisiert. Dann muB die Trans-
missionswahrscheinlichkeit F(x) Uber die Breite Ax des zuge-

hdrigen Ortsintervalls integriert werden. Man erhdlt:

-I (E)=F=x -1 [Ep==
Fl(x) = g F(x)dx =.34L_. %ine e © Sinede-gsine o t451n8d8}=
L (E)
% 0 0
= 1 . i 4T -

Dabei sind die Bickley und Nayler Funktionen Kin(x) definiert



als /50/:
A x
n"4 = : 8
Kin(x) = S sin 8 - e SN dae
4]

Fiir verschiedene Winkelrichtungen B8 wird dann die Wegstrecke
X = Xx(B) in den einzelnen Zylinderschalen berechnet, und an-
schlieBend wird durch Integration von Fl(x(B)) iiber B8 der
Gesamttransport aus der‘?.ten Zvlinderschale zum Punkt P in
der i.ten Schale bestimmt (s. Skizze b). In dieser Skizze
sind 3 Zylinderschalen gezeichnet, die stets dasselbe homo-
gene Material enthalten. Dann liefert z.B. die in der Skizze
mit 3 bezeichnete Zvlinderschale bei einer Einheitsquelle in
dieser Schale den Beitrag T(3,2,E) zum FluB8 im Aufpunkt P.
T(3,2,E) ist dabei gemdB III.2 gegeben durch:

g
3

AV
31 1 /3 ki /3 v
T(3,2,E) = 550 37 |d8 g(my KoL (B)S, (BL7-Kip/E, (B) (5508017

0

+ Kizlft(E)S5(BL7 - Kizlft(E)(SG(B)L7

mit

)
S,(8) = Y rg - rg sinzs - r, cos B
S3(B) = vhrg - rg sinzsi - r, cos B
Sg(B) = S, (Wr8)
Sg(B) = Sa(ﬁrr-s)
AV2 = Volumen der 2Zvylinderschale 2
AV3 = Volumen der Zylinderschale 3
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Wenn der Quellterm S(r,E) durch eine externe Neutronenquelle,
die Neutronen im MeV-Bereich erzeugt, gegeben ist, braucht
zur Berechnung thermischer Spektren S(r,E) nicht explizit
berlicksichtigt zu werden. Das Vorhandensein der externen
Quelle wird in der Bremsquelle manifestiert. Dazu wird der
Ausdruck fhzo(Eﬂ—>E)®(r,E')dE' durch Aufspaltung des Inte-
grals als Summe zwelier Terme dargestellt. Die Aufspaltung

wird bel einer Energie Eg durchgefiihrt, oberhalb der, der
EinfluB der chemischen Bindung und die thermische Bewegung

der Moderatorkerne vernachlissigt werden k&nnen, d.h. fiir
E)Eg befindet man sich im Bremsgebiet, in dem flir wasser-
stoffhaltige Moderatoren Neutronen durch elastische St&Re
abgebremst werden. Das Integral Q(r,E) = 25(E2_>E)¢(r,E')dE'
kann dann analytisch berechnet werden. Gleichung III.2 lautet
dann:

'

¢ (r,E) = Sdr'T(;‘,;,E)[@(r',E)+ ng'ZO(E'—aE)®(r',E'L7 IIT.3

0

Das Transportprogramm THERMOS [5;7 16st Gleichung III.3
numerisch fiir eindimensionale Probleme in ebener und zy-
lindrischer Geometrie. Durch eine einfache Transmissions-
korrektur kann man aus dem mit THERMOS berechneten iso-
tropen Fluff ¢(r,E) einen gerichteten FluB F(r,E,u) erhalten.
Fir die Winkelrichtung u = 1 erhdlt man am Rand (r=R) des

Moderators (senkrechtes Ausflufspektrum):
F(R,E,u=1) = gdr' exp[—zt(E)lR-r1_7 dE':_(E'SE)¢(E',r') TIII.4

0 0

In Gleichung III.4 ist die isotrope StoBquelle am Ort r':
P(r',E) = S dE'EO(Ete-E)Q(E',r')

L
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mit einem Faktor multipliziert, der die Wahrscheinlichkeit
flir die Transmission eines Neutrons der Energie E vom Ort
r' zum betrachteten Aufpunkt R angibt. In F(R,E,l) werden
die Neutronengruppen, deren totaler Wirkungsquerschnitt
klein ist, mit einem gr&Beren Gewicht versehen, d.h. sie

tragen stidrker zum AufluB bei.

I11.2 Die Berechnung asymptotischer AusfluBspektren

Ausgangspunkt zur Berechnung asymptotischer AusfluBspektren
ist die zeit- orts- energie- und wWinkelabhd3ngige Bilanz-

gleichung. Sie lautet:

JF_(r,E,Q,t)

ot

1
v + 9_ grad FO(EIEr&rt)+2t(E)FO(_r_rE19_lt) =

ITI.5

2y
%dE' & da't_(E'>E,2'»R)F_(r,E',2',t)+S(L,E,Q,t)
o bWy

Die Existenz eines asymptotischen Zustandes bedeutet, daB
sich im Moderator hinreichend lange Zeit nach dem EinschuB
der Quellneutronen eine Neutronenverteilung einstellt,
deren Form sich zeitlich nicht mehr &ndert. Dann kann
FO(EIE'ﬁ't) geschrieben werden:

F (£,E,Q,t) = F(r,E,Q2) e I1IT.6

mit a = ao + D082 - CB4 + = hBhere Glieder in B2



- 38 -

ITI.6 wird in III.5 eingesetzt und man erhdlt:

9 grad F(r,E,2)+(I (E)-3)F(r,E,Q) =

IIT.7
oo

Sdn' SdE'XS(E'9E,9_'->Q)F(_r_,E,Q_)+S(E,E,Q,t)
9

by

Gleichung III.7 fihrt nach einer Po—Approximation des Streu-~
kerns und des winkelabhingigen Flusses auf eine zu Gleichung
I1I.3 identische Integralgleichung, wobei lediglich Zt(E) zu
ersetzen ist durch:

a
Zt(E) -3 I1IT.8

Flir einen %—Absorber gilt: e = L5, V- Damit.heben sich in

o o
ITI.8 die Absorptionskomponenten auf. Filir einen grofien was-

serstoffhaltigen Moderator (B%{ 1) gilt weiterhin:

D B2'-CB4+-. -
O

1 (B) D

7

<ie

darstellbar ist als:

so dafl schlieBlich Zt(E) -

. (E) - ~ I_(E)

<le

Die Gleichung III.7 wird dann identisch mit der Gleichung
fiir das Milne-Problem /32/. Da Gleichung III.7 auf eine
zu Gleichung III.3 identische Integralgleichung fiihrt und
aus ¢ (r,E) nach Gleichung III.4 ein gerichtetes AusfluB-
spektrum berechnet werden kann, kann die Berechnung der
asymptotischen Ausflufispektren ebenfalls mit dem THERMOS-
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Programm erfolgen. Dazu wird die Quelle Q(r,E) in Gleichung
III.3 Null gesetzt und die verbleibende Integralgleichung
iterativ mit einer Maxwellverteilung als Ausgangsverteilung
fir ¢(r,E) berechnet. Eg wird so gewdhlt, daB Aufwirts-

streuprozesse fir EJ&Eg vernachlissigbar klein sind.

III1.3 Die Berechnung von zeitabhdngigen Spektren

Zur Bestdtigung der experimentellen Aussagde {iber die Existenz
eines asymptotischen Zustandes in einem OP-HZ—Moderator wurde

die zeitabhdngige Diffusionsgleichung:

ITT.O

Eq

1 38 (E,¢) _ —[ﬁa(E)+ZS(E)+D(E)B2(EL7<b(E,t)+ SZO(E'—>E)0(E',t)dE'
0

v It

nach der Methode der infinitesimalen Zeitschritte numerisch
gelsést /16,32,33/.

In II1.9 bedeuten:

1

D(E) : Diffusionskonstante D(E) = —
3/T (E)+I_(E) (1-u)7
BZ(E): geometrische Kriimmung, ¢ (E,t): energie- und zeit=-

abhdngiger FluB

Bq .
Der Term I (E'—)E)d(E',t)dE' wird wieder durch Aufspaltung
o

des Integrals als Summe zweier Terme dargestellt, wobei die
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Aufspaltungsenergie Eg so gewdhlt wird, daB fiir E‘>Eg die
Neutronen durch elastische St&BSe an freien ruhenden Kernen
abgebremst werden. Dann kann fiilr ein unendliches Medium
(Vernachlidssigung des Ausflusses) ohne Absorption die
FluBverteilung fir E}Eq analytisch bestimmt werden /3/.
Man erhdlt:

(Zovt?z L vt
¢ (E,t) = const. —2 e III.10

wobei Zo der energieunabhidngige Streuquerschnitt im epi-
thermischen Bereich ist.
Zur Berechnung des Integrals

EQ

SQJE%E)¢w'nﬂdE'

mufl noch ZO(EL,E) hekannt sein.
Unter der Annahme, die Streuung der Neutronen erfolge an
einem idealen Wasserstoffgas mit der Temperatur T, des Mo-

derators ist I (EYE) gegeben durch /57

erf E_ ITI.11

E? kT,

Mit ITITI.10 und III.1ll1 kann der von den epithermischen Neu-

tronen durch Abwidrtsstreuung geleistete Beitrag S(E,t) zum

thermischen Neutronenflufl berechnet werden. Man erhAlt:
B

- v t
S(E,t) = g ZO(EL>E)¢(E',t)dE' = const erf ©c9g

lt‘fl

t e

=

5
E?’ I1T.12

wobei vg die der Grenzenergie Eg entsprechende Geschwindig-
keit der Neutronen ist. Die Bremsphase ist bei wasserstoff-
haltigen Moderatoren auf ein enges Zeitintervall von wenigen

Mikrosekunden nach dem Einschufl der Quellneutronen beschridnkt.
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Da andererseits die Neutronenverteilung erst lange Zeiten
(>100 us) nach dem Quellneutroneneinschufl berechnet werden
soll, kann die Zeitabhdngigkeit von S(E,t) durch eine
6-Funktion bei E dargestellt werden.

E ist dabei definiert als:

tS(E,t)dt

= IIT.13

o
|
(-]
5 S(E,t)dt o g
0

Damit erhdlt Gleichung III.9 die Form:

&

1 O¥(E, t) _ _ 2 : ' '

L __St. = [Et(E)+D(E)B (EL7¢(E,t)+S I, (ELSE) (E',t)dE" +
0 ITI.14

erf %i 5 (t-t)

Bei bekannter Ausgangsverteilung ¢ (E,t)=const.Verf \‘%T ist

—-— -]
die LOsung von Gleichung III.14 flir Zeiten t»t zu bestimmen.

Formal kann die quellfreie Diffusionsgleichung geschrieben

werden:
B (E,E) _
Y = A® (E,t) ITI.15
mit A®(E,t) = -v/I_(E)+I_(E)+D(E)B”(E)]¢ (E,¢t)
(@0
+ v j ZO(E'waE)é(E',t)dE'
)

A: Integraloperator
Die L&sung von Gleichung III.15, zur Zeit At lautet: /33,347

OCs
n
% (E,At) = eAAt¢(E,O)=2:-Q¥uQ—-o(E,O) IIT.16

=D n.
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Zur numerischen Berechnung von ¢ (E,At) wird die Energie-
variable diskretisiert; der Operator A kann dann als
Matrix dargestellt werden. Die Reihenentwicklung in
Gleichung II1I.16 wird nach dem Glied ié%%ls¢(E,O) abge-
brochen. Flir eine ausfiihrlich Diskussion'zu Fragen der
Konvergenz der Reihenentwicklung und des Fehlers bei

Abbruch der Reihe siehe [I§7.

$(E,At) kann also geschrieben werden:

3 n
$(E,nt) = Z: Q‘-%F—) $(E,0) = B(At)®(E,O0) III.17
20 ’

Durch fortgesetzte Anwendung der Beziehung III.17 kann
das Spektrum zu beliebigen Zeiten 1At berechnet werden.
Man erhdlt:

¢ (E,1At) = B(At)®(E, (1-1)At) = Bl(AtM(E,O) I11.18

$(E,0) ist dabei gegeben durch:

$(E,0) = const. v erf

Zur Berechnung von & (E,lAt) nach Gleichung III1.18 wurde
das von Reichardt fiir die IBM 7074 geschriebene Programm
SPIZI [I§7 verwendet.

ITTI.19
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111.4 Die Berechnung von Zeitmomenten

t%e (E,t)dt

Zeitmomente sind definiert als tn(E) = IIT.20

$(E,t)dt

c&.—--.s o,_,.\g

Sie kdnnen beil bekanntem zeitabhingigem FluB berechnet werden.
Im Prinzip kdnnte der zeitabhingige Fluf mit der in Kapitel
IIT.3 beschriebenen Methode der infinitesimalen Zeitschritte
in Diffusionsndherung berechnet werden. Die Gliltigkeit der
zeitabhidngigen Diffusionstheorie bedeutet aber, daf die Zeit
zwischen zwei aufeinanderfolgenden Wechselwirkungsprozessen
vernachlidssigbar klein ist und damit, daB der Neutronentrans-
port von einem Ort r' zum Ort r ohne Zeitverschiebung abl&uft.
Diese Bedingung ist flir Wasserstoff mit einem hohen Parage-
halt nicht erfiillt. Die Transportweglinge ist hier mehrere

cm grofl und entsprechend grof werden die StofBzeiten.

Die Zeitmomente sind damit nicht durch Thermalisierungseffekte,
sondern durch die Flugzeiten der Neutronen im Moderator gege-
ben. In Beziehung III.20 ist demnach als weitere Variable

der Ort r einzufiihren.

Eine Ldsung der orts—- energie- und zeitabhingigen Transport-
gleichung ist ein sehr schwieriges Problem. Dagegen k&nnen
Integrale der Form ?>tn¢(E,£,t)dt berechnet werden. Dazu wird
die Integralgleichu%g fir ¢(x,E,t) durch Laplacetransforma-
tion in eine Integralgleichung fir L(r,E,S) transformiert [357.
Die Integralgleichung fiir den isotropen FluB ¢ (r,E,t) lautet:

EQ

exp/=t, (E)| r-r'|7 r-r'
¢ (r,E,t) =Sd£' dE'I_(E>E)e(r',B', t-—

ax|z-x[ ®

)

ITT.21
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Zum FluB & zur Zeit t, am Ort r und der Energie AE um E
tragen alle Neutronen der Energie E im gesamten Modera-
torvolumen bei. Dabei sind die Beitrd3ge von verschiedenen

Aufpunkten r' das Produkt aus der Zahl der in dr' um r'
jr-r'|
v
multipliziert mit der Wahrscheinlichkeit, daB8 diese Neu-
lr-r'|
v

zur Zeit t - erzeugten Neutronen der Energie E)

tronen nach der Flugzeit zur Zeit t den Ort r

erreichen.

Durch Laplace-Transformation der Gleichung III.21 erhidlt

man:

lr-r']
v

-S

L(E,E,s) =SST1(£,£')d£' dE'ZO(EL)E)L(E',E‘,s)e I1T.22

exp/~, (B) |r-zr'|7

4!}5'-.r_|2

mit T, (r,r'E)=

O

und L(r,E,s) = x o(r ,E,t)e Stat

0

Eine Taylorentwicklung von Gleichung II1.22 um s = O und

Koeffizientenvergleich der rechten und linken Seite liefert:

Oy
L(r,E,s=0) = S ¢ (x,E,t)dt = ¢_(r,E)
0
a (72
3% \ = - S te (r,E,t)dt = -0, (r,E)
=0 )]
I1T.23
7 (8]
3L = t%0 (r,E,t)dt = 6. (r,E)
25 2
5=0 0
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Mit IIT.23 erhdlt man ein gekoppeltes Integralgleichungs-
system filir die ¢n(£,E), welches in Operatoren-Schreibweise

folgende Form annimmt:

o, = T, [P®_+S/
- 4r-'p -
¢, = T, [Pe, - ——— (Pd _+5)/
v
[ [ 2
- Lrep qr-c'p -
°, T, [P®,-2—— P¢l+(——————) (Po_+S)/  TII.24
v v
Mit
"I (B) |z
Tl = Tl(g,r',E) = g e av! Transport-

) operator
av '

AV' bezeichnet dabei den durch die Diskretisierung der Orts-

variablen erzeugten, zum Punkt r' gehdrenden Ortsbereich

P =1 (E'>E) Streuoperator
EQ
S = S(E,E) = S ZO(E'—yE)¢(£,E')dE' Bremsquelle
—Zt(E)R
<l£“£'b’= S R e av'/T,(r',r,E) = mittlerer Weg, den
! ein Neutron ohne StoR
oV zuriicklegt

Eine richtige Berlicksichtigung der Tlugzeiteffekte im Moderator
ist nur durch eine LOsung des gekoppelten Integralgleichungs-

systems III1.24 in zweidimensionaler Geometrie mdglich. Dann



- 46 -

kann bei Beschridnkung auf Zylindergeometrie die Zeitver-

schiebung

der Neutronen der Energie E, die von dem zu r' gehdrenden
Ortsbereich zum betrachteten Ortsbereich bei r gelangen,

richtig bestimmt werden.

Formal lassen sich die Mafnahmen zur Erweiterung der Gleichungen
I11.24 auf zwei Dimensionen sofort angeben. Dazu hat in Gleichung
IIT.1b lediglich die 8-Integration zu entfallen. Dann kann fir
jeden Ortsbereich auBerhalb der (rg8)=—-Ebene de; Beitrag zum FluB

bei r zweidimensional behandelt werden.

Eckert l1l8ste das Gleichungssystem IIY¥.24 in (rz)-Geometrie
durch Erweiterung des THERMOS-Programms bei vdlliger Neufor-
mulierung der Berechnung des Transportkerns Tl(g,g',E).

Das Iterationsverfahren zur Bestimmung der @n(E,E) wird unter
anderem durch eine Renomierungsmethode erheblich beschleunigt
[51,3@7. Dazu wird nach jedem Iterationsschritt die gewonnene
verbesserte L&sung durch eine Bilanzbetrachtung normiert.

Die Bilanzgleichung ergibt sich aus der Forderung, daf die
Zahl der Quellneutronen im System gleich sein mufl der Zahl
der absorbierten und durch Leckage verloren gegangenen Neu-
tronen.

Zur Ldsung des gekoppelten Integralgleichungssystems III.24
wird zundchst die Integralgleichung fiir @O(E,E) iterativ ge-
16st. Daraus wird durch Multiplikation mit dem Streuoperator
P und Addition der Bremsquelle S der Quellterm P¢O+S fir die
Integralgleichung zur Bestimmung von @1(£,E) gewonnen.

AnschlieBend wird die Gleichung fiir @l(g,E) iterativ geldst.
Dieselbe Prozedur wird auch zur Berechnung von ¢2(£,E) ange-

wandt. Damit kdnnen nach Gleichung IIX.20 die Zeitmomente

t(E,r) und tz(E,E) berechnet werden und daraus schliefllich

nach Gleichung 1.2 die Varianz t(E,r).



IV. Die MeBmethode

IV.1 Wahl der MeBmethode

Bei einer Kenntnis des zeit- und energieabhidngigen Neutronen-
flusses $(E,t) sind auch das stationdre Spektrum ¢ (E) =
f@(E t)dt und das asymptotische Spektrum @ (E t), das sich
lange Zeit nach EinschuB der Quellneutronen in dem Moderator
einstellt, bekannt. AuBerdem k&nnen die Zeitmomente

[~

— ftnuE,t)dt
t (E) = 2

Te(e,t)at
[+]

berechnet werden. Zur Messung von ¢ (E,t) gibt es zwei Methoden:

1) Eine direkte Methode, welche eine unmittelbare Bestimmung
von ¢ (E,t) erlaubt [§,1Q7. Durch Verwendung eines Ein-
kristalls k&nnen einzelne Energiedruppen eines in der
Energie kontinuierlichen Neutronenstrahls durch Bragg-
Reflexion in bestimmten Raumrichtungen gesammelt werden.
Diese Methode hat den Nachteil, daB nur wenige Energie-
gruppen beobachtet werden konnen. So haben Fluharty et al.
[57 die Zeitabhdngigkeit von 7 Energiegruppen durch Bragg-
reflexion an einem Beryllium-Kristall gemessen. Die En-
ergiegruppen hatten die Energien: 12,7 meV; 50,9 meV;

79,6 meV; 114,7 meV; 203,8 meV;: 318,5 meV: 458,6 meV.
Untersucht wurden die Moderatoren Wasser und Polv3athvylen
bei T = 293°K und T = 77°K sowie Eis und Ammoniak bei

T = 77OK. Eine Erweiterung des MeBbereichs zu Energien
kleiner als 10 meV, wie sie zur Untersuchung von kalten
Moderatoren nétig ist, st8Bt bel dieser Methode auf In-

tensitdtsprobleme.

2) Die zweite Methode kann als indirekte Methode bezeichnet
werden 116,357. Im Prinzip kann das zeitabhingige Spektrum
auch mit der Flugzeitmethode in Verbindung mit einer ge-
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pulsten Quelle und einem Chopper gemessen werden. Dazu
miiBte allerdings die zeitliche Enderung des Spektrums
wdhrend der Chopperdffnungszeit klein sein. Dies be-
deutet die Verwendung schmaler Chopperschlitze,

Aus Intensitdtsgriinden ist diesnicht m&glich. Deshalb

muB mit einer endlichen Choppertffnungsbreite gearbeitet
werden. Dann miBft man leider nicht das zeitabhingige
Spektrum ¢ (E,t), welches bei einer idealen Chopperauf-
18sungsfunktion F(t) = §(t) alg Folge einer sehr schmalen
Schlitzbreite beschrieben werden kann,

&G
$(E,t) = S $(E',t')s(t-t')dt’ , Iv.1
0

sondern eine GroBe ZO(E,t), die durch eine Faltung von
$(E,t) mit der Aufldsungsfunktion F(t-t') gegeben ist.
Demnach ist eine direkte Messung von ¢ (E,t) nicht mehr
mdglich. Da aber F(t-t') durch die Wahl einer geeigneten
Form der Chopperdffnung linear in t-t' gemacht werden
kann, ist ZO(E,t) als Linearkombination des nullten und
des ersten Zeitmomentes darstellbar. Damit ist eine di-
rekte Bestimmung von Zeitmomenten méglich.

Eine Messung von Zeitmomenten mach dieser Methode liefert
zusdtzliche Informationen, wie z.B. die Energieverteilung
von stationdren und asymptotischen Neutronenspektren und
gibt damit AufschlufB {ber die Thermalisierungs- und die
Transporteigenschaften der untersuchten Moderatoren.

Da diese Eigenschaften fiir einen Fllissigwasserstoff-Modera-
tor bisher nicht untersucht wurden, wurde die indirekte
Methode als MeBmethode gewdhlt, obwohl sie sehr meBzeit-
intensiv ist und auch einen erheblichen apparativen Aufwand

erfordert.
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IV.2 Prinzip der MefBmethode

Abb.6 zeigt schematisch die zur Durchfiihrung der Messungen
verwendete Meflanlage. Eine gepulste Quelle erzeugt 14 MeV
Neutronen. Ein Bruchteil der schnellen Neutronen wird durch
StoBe mit den Moderatorkernen der Temperatur TO abgebremst,
bis ihre mittlere kinetische Energie im Bereich einiger kTO
liegt. Der BremsprozeB geht dann in die Thermalisierungs-
phase ilber. Da die Neutronen mit den Bewegungsmoden des
Moderators wechselwirken kOnnen, wird in dieser Phase die
Neutronenmenge von der Dynamik des Moderators geprigt.
AuBerdem wird das Neutronenschicksal von den Absorptions-

eigenschaften des Moderators und von seiner GrdBe bestimmt.

Zwischen Moderator und Flugkanal befindet sich ein Chopper.
Er sorgt dafiir, daB der Detektor die Moderatoroberflidche
nur zu ganz bestimmten Zeiten sieht. Er erm&glicht die Aus-
blendung einer Momentaufnahme des Zustands der Neutronen im
Moderator. Diese Momentaufnahme wird als eine Flugzeitver-
teilung gemessen, d.h. gemessen wird die Zahl der Neutronen,
die nach einer definierten Flugzeit T wdhrend eines kleinen

Zeitintervalls At den Detektor erreichen.

Das Prinzip der MeBmethode sei an der folgenden Skizze 1

erliutert.

Skizze 1

Quellneutronen =
ersignal RIS t

/
-A I§— 28— T

\| tlus)

To: Chopperdffnungszeitpunkt
Tg: ChopperschlieBzeitpunkt
: maximale Neutronenverweilzeit im
Moderator



Das Triggersignal bei t' =-A dient als Referenzsignal fir den
Start eines einzelnen MeBzyklus. Der Offnungszeitpunkt TO und
der SchlieBzeitpunkt Ts des Choppers relativ zum Triggersignal
ist bekannt. Im gezeigten Beispiel werden zur Zeit t' = O
kurzzeitig Quellneutronen in den Moderator injiziert. To us
spdter Offnet der Chopper. Er erlaubt damit die Beobachtung
des Neutronenspektrums, welches sich im Zeitintervall von TO

bis TO+2A im Moderator einstellt.

Da die Chopperdffnungsbreite endlich groB ist, mift man nicht
das zeitabhidngige Spektrum ¢ (T,t) zu einer bestimmten Zeit t
nach dem Quellneutronenimpuls, sondern man miBt eine zeitliche
Mittelung liber mehrere Momentaufnahmen. Dieser Mittelwert Z

ist als ein Faltungsintegral von % (T,t) mit der Chopperauf-
16sungsfunktion F({t) darstellbar und kann allgemein geschrieben

werden:

z2(T,t) = j F(t')e(T,t')dt’ Iv.2

Fiir eine sektorfdrmige Choppertffnung ist F(t') eine lineare
Funktion in t'. Dabei sei die Dicke der Chopperscheibe ver-
nachlissigbar. Die Chopperscheibe rotiert vor einer stationiren
Blende, deren Offnung dieselbe Form und Gr&Be hat wie die Chopper-
O0ffnung. Dann hat F(t') die in der Skizze 1 Uber der Basisbreite
2A eingezeichnete Form. F(t') ist Null bei t'=TO, erreicht ein
Maximum bei t'=TO+A (der Chopper hat den Strahl ganz geb&ffnet)
und wird bei t'=TO+2A wieder Null. Fir das in Skizze 1 gezeigte
Beispiel hat die maximale Verweilzeit der Neutronen im Moderator
den Wert t. Durch Verschiebung der zeitlichen Lage des Quell-
neutronenpulses kann t im Bereich von O us bis (TS+A) pus variiert
werden. Flir jeden Wert t erhdlt man eine zugehdrige Verteilung

Z(T,t), die gegeben ist durch:
+
[N Tst2a
7(T,t) = 3 (£'=T_)o(T,t')dt'+ ) (T_+28-t')e(T,t')dt’  IV.3

TO TO+ a



Aus IV.3 erhdlt man durch Substitution von: TO = t—2A:

t-a t

Z(T,t) = S (2A+t-t')®(T,t')dt'+ S (t-t")e(T,t")dt’ V.
t-2A t-a

Die endliche Chopperdffnungszeit und die endliche Zeitkanal-
breite zur Messung des Flugzeitspektrums bewirken eine Un-
sicherheit in der gemessenen Flugzeit T. Die gemessene Flug-
zeitverteilung Z(T,t) ist deshalb in Analogie zu IV.2 und
IV.4 durch ein doppeltes Faltungsintegral darzustellen:

00 O
Z(T,t) = F(t-t')dt? R(u)®(T-u,t')du Iv.

- Q0 -0

R(u) berilicksichtigt die durch die endliche Chopper&ffnungszeit
und die entliche Zeitkanalbreite erzeugte Ungenauigkeit in der
gemessenen Flugzeit T. Unter der Annahme, daB die Aufldsungs-
korrektur, welche den EinfluB der Flugzeitunsicherheit auf die
Flugzeitverteilung und damit auf die energetische Form des
Neutronenspektrums beschreibt, vorgenommen wurde, kann IV.5

geschrieben werden:

Qo

72(T,t) = g F(t-t')e(T-t,,t')at’ IV.

- 00

Gleichung IV.6 besagt, daB die gemessene Flugzeit T um tl zZu
korrigieren ist und daB die gemessenen 7 (T,t)-Werte durch
korrigierte Z(T,t)-Werte zu ersetzen sind (siehe Anhang Al).
Im folgenden werden mit Z(T,t) die MeBwerte bezeichnet, die
bereits einer Flugzeitaufldsungskorrektur unterworfen wurden.

Mit Gleichung IV.6 lassen sich zwel Sonderfidlle diskutieren.

1) Wenn die zeitliche Breite von 2 (T,t') klein ist gegen die

Halbwertsbreite A der Aufldsungsfunktion F(t), kann die



t-Abhdngigkeit von ¢ (T,t) durch eine &6-Funktion approximiert
werden mit:

m— .

® (T-t,,t) ~ 6 (t=t(T)) o (Tt )

oo
EXe

® (T—tl) stellt das stationdre Spektrum dar.

Damit folgt aus IV.4:

[e—— ols
o

Z(T,t)VM F(t-t(T))? (T—tl)

D.h. Z(T,t) nimmt bei festem T-—tl die Dreiecksform der

Auflosungsfunktion F(t) an. Das Maximum von Z(T,t) liegt

bei t=A+t(T)

2) Wenn sich 9 (T,t) widhrend des Zeitintervalls A wenig Andert,
folgt:

Z(T,t) @(T—tl,t)

Eine Messung von Z(T,t) flir groBe Zeiten t nach EinschuB
der Quellneutronen ergibt demnach das asymptotische Spektrum

V.1l Die Neutronenquelle

Zur Erzeugung der 14 MeV-Neutronen aus einer T(d,o)n—-Reaktion
wurde eine gepulste Quelle vom bewdhrten Duoplasmatron-Typ be-
nutzt [527. Deuteriumionenpulse werden auf einer Strecke von
wenigen Zentimetern von der auf Erdpotential liegenden Ionen-
quelle zu dem auf 150 kV Hochspannung liegenden Tritiumtarget
beschleunigt. Die Quellneutronenpulsbreite wurde im Bereich von

2 us bis 10 us variiert. Zur Messung von Z(T,t) fir kleine Zeiten
t wurde aus folgenden Griinden eine kleine Quellimpulsbreite, ge-—

koppelt mit einer hohen Pulsfolgefrequenz, gewdhlt:



1)

2)
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Zu Z(T,t) tragen nur epithermische Neutronen bei. Die
zeitliche Verteilung Ao(t) dieser Neutronen als Antwort
auf einen deltafdrmigen Quellimpuls ist nur wenige us
breit. Demzufolge wird bei einer endlichen Breite R(t)
des Quellimpulses Ao(t) verschmiert gemdf:

O
A(t) = g Ao(t-T)R(T)dT

- 09

Die zeitliche Breite der Antwort A(t) ist demnach von
der Breite des Quellimpulses abhingig und muB korrigiert
werden. Um diese Korrektur klein zu halten, wurde die

Quellimpulsbreite zu 2 us gewdhlt.

Der kleinen Flugzeit T der epithermischen Neutronen zu-
folge war die Pulsfolgefrequenz durch die Chopperwieder-

holungsfrequenz von 200 Hz gegeben.

Die Quellimpulsbreite von 10 us wurde zur Messung von
Z(T,t) fir groBe Zeiten t gewdhlt. Jetzt tragen nur ther-
mische Neutronen zu Z(T,t) bei, da die Intensitidt der
epithermischen Neutronen bereits vernachlidssigbar klein
ist. Die Breite der zeitlichen Verteilung der thermischen
Neutronen ist groB gegen 10 us, die Quellimpulsbreite
kann demnach vernachlidssigt werden. Gleichzeitig muBte
die Wiederholungsfrequenz wegen der langen Flugzeiten

der langsamen Neutronen auf 50 Hz reduziert werden.

Die Neutronenquellstidrke betrug, gemittelt iiber eine
Impulsperiode etwa 109 n/sec bei einem mittleren Target-

strom von 5 mA.



V.2 Der Moderator

Benachbart zur Neutronenquelle befindet sich wie Abb.6 zeigt,
das zvlindrische ModeratorgefidB mit einer HBhe von 16 cm

und einem Durchmesser von 14,8 cm, bestehend aus einem 1 mm
starken Aluminiumrohr mit eingeschweiften massiven Aluminium-
bi8den. Das ModeratorgefdR ist mit flissigem Wasserstoff ge-
fiillt. Der GefidBdurchmesser von 14,8 cm wurde gewdhlt, um
eine optimale AusfluBintensitidt bezliglich des Parawasser-
stoffs zu erreichen /14/.

Das ModeratorgefidR ist Bestandteil eines Kryostaten. Abb.7
zeigt eine Prinzipskizze von ihm mit dem Moderatoreinsatz.

Der Kryostat muB folgende Forderungen erfiillen:

1) Geringer Abstand zwischen Target und Moderator

2) Geringer Abstand und wenig Material zwischen Moderator
und Chopper, damit
a) die Transmissionsverluste im Neutronenstrahl klein
bleiben und
b) die noch zu besprechende Korrektur fiir die Flugzeit
der Neutronen zum Chopper klein ist.

Das Moderatorgefdf ist vollstdndig von einer 1 mm starken
Kadmiumhiille umgeben. Die Hiille hat am Neutronenextraktions-
ort eine Offnung von 25 mm Durchmesser. Um zu gewdhrleisten,
daB das ModeratorgefdB wdhrend eines MeBzyklus mit Wasser-
stoff gefillt bleibt, hat es iiber ein 10 cm langes Rohr mit

2 cm Durchmesser Verbindung mit einem ebenfalls mit Wasser-
stoff geflillten VorratsgefiBf. Das Verbindungsrohr trennt

das ModeratorgefdB von dem Vorratsgefdf und verhindert damit
mogliche Riickstreueffekte zwischen beiden Gefifen, welche die

effektive Moderatorgrdfie beeinflussen kdnnten.

Das Moderator- und das Vorratsgefdf werden von mehreren
Schichten Superisolationsmaterial (dinne, mit Aluminium be-
schichtete Kunststoffolien) und von einem auf T = 77°K ge-



kilhlten Kupferschild gegen Wadrmezufuhr durch Strahlung ge-
schiitzt. Die Verdampfungsverluste konnten damit und durch
vakuumisolation auf etwa 0,2 1/h reduziert werden. Dies
entspricht einer Blasenkonzentration kleiner als 1% im

Moderator.

0,1 mm starke Aluminiumfenster im Kupferschirm und im
Kryostatmantelgefdf bewirken, daf der extrahierte Neu-
tronenstrahl den Kryostat nahezu ohne Schwdchung durch
Absorption oder Streuung verldst.

V.3 Das Flugzeitspektrometer

Unter einem Winkel von 90O zur EinschufBrichtung der Quell-
neutronen werden die thermischen Neutronen extrahiert.

Durch diese Anordnung wird erreicht, daB die Ortsverteilung
der epithermischen Neutronen im Moderator in der Richtung
des Flugkanals zur Moderatorachse symmetrisch ist. Durch
einen 10 cm langen B4C—Eintrittskollimator mit einer sektor-
férmigen Kadmiumblende wird ein Strahldffnungswinkel mit
einer Divergenz von 3,3o definiert. Zwischen Moderator und
Eintrittskollimator kann wahlweise der Chopper einjustiert
und an das Flugrohr angeflanscht werden. Der Chopperrotor
besteht aus einer Aluminiumscheibe von 352 mm Durchmesser,
welche sich um eine Achse parallel zur Flugrichtung der
Neutronen dreht. Der prinzipielle Chopperaufbau wurde be-
reits anderweitig beschrieben [i§7, so daB hier nur die wich-

tigsten Daten angefiihrt werden sollen.

Die Aluminiumscheibe tridgt im Abstand R = 159,6 mm vom Zen-
trum einen 1 mm dicken Kadmiumring als neutronenabsorbieren-
des Material. An zwei einander diametral gegeniiberliegenden
Stellen der Scheibe befinden sich 2 sektorfdrmige Schlitze,

von denen der kleinere eine mittlere Breite b = 10,7 mm und
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eine HShe h = 11 mm hat. Zusammen mit der unmittelbar hinter
der Chopper-Scheibe liegenden sektorfdrmigen Kadmium~Ein-
trittsblende ergibt sich bei einer Drehzahl von 12700 gmi=
eine Chopperhalbwertsbreite & von 50,5 us. Die Divergenz

des Chopperschlitzes in der Flugkanalrichtung gewdhrleistet,
dafl die Transmissionsfunktion bis zu einer unteren Grenz-
energie von etwa 0,2 meV konstant ist. Der Chopper und das
Flugrohr werden gemeinsam evakuiert. Das Choppervakuum

wird wdhrend der Dauer der Messung stidndig liberwacht, um

ein HeiBlaufen des Choppers bei Driicken py» 0,5 Torr zu ver=

hindern.

Die in 310 cm Entfernung vom Chopperrotor aufgestellte De-
tektorbank besteht aus 8 parallelgeschalteten BFB—Zéhlrohren
von 5 cm Durchmesser und 41 cm empfindlicher Linge (Typ
40EB70/50G der Firma 20th Century Electronics). Die empfind-
liche Fliche der Detektorbank betrdgt damit ca. 40 x 40 cm.
Zur Verminderung des von der Neutronengquelle erzeugten Un-
tergrunds ist das Flugrohr innen auf seiner ganzen Linge

mit einer mindestens 10 cm dicken B203—Abschirmung ausge-
kleidet. Die am Flugkanalende aufgebaute Detektorbank ist
auflerdem von einer 20 cm starken B203-Abschirmung umgeben.
Die massive Abschirmung ist zur Ausschaltung des Streuneu-
tronenuntergrunds notwendig. Dieser Untergrund wiirde die
MeBergebnisse der intensitidtsschwachen Messungen empfindlich
stdren. Dank der guten Abschirmung konnte der Fremdunter-
grund eliminiert werden. Der Eigenuntergrund, verursacht
durch elektronische Stdrungen und schnelle Quellneutronen,

wird kurze Zeit nach dem Quellneutronenimpuls konstant und

betridgt etwa 2 lﬂﬁ%%ié_
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V.4 Elektronischer Teil der Mefanordnung

Die Abb.8 zeigt schematisiert die wesentlichen Teile der
Flugzeitspektrometer-MefBelektronik, dargestellt fiir den

Fall einer Messung mit Chopper. Zweil Photomultiplier mit
nachgeschalteten Verstdrkern und Pulsformern liefern
Rechteckimpulse der Breite 1 us. In einem der beiden Photo-
multiplier werden die Impulse durch ein Lichtsignal er-

zeugt, welches von einem auf der Antriebswelle des Chopper-
rotors rotierenden Spiegel auf den Photomultiplier geworfen
wird (Spiegelphotomultiplier). Bel jeder Chopperdrehung

wird ein Impuls erzeugt. Der zweite Photomultiplier ist

mit einer zentrierten Blende von 0,3 mm Schlitzbreite auf

das Choppergehduse geflanscht (Scheibenphotomultiplier).

Die Impulse beider Photomultiplier werden zur Kontrolle

des Choppers auf seine Drehzahlkonstanz und zur Uberpriifung
der Halterung des rotierenden Spiegels benlitzt. Sie dienen
weiter als Referenzsignale zur Triggerung der MeBelektronik.
Dazu werden die Impulse des Scheibenphotomultipliers = pro
Rotordrehung zwei Impulse - digital verzdgert, bis einer

der beiden Impulse koinzident wird mit dem Impuls des Spiegel-
photomultipliers. Ein nachgeschaltetes Koinzidenzglied lie-
fert in diesem Fall einen Ausgangsimpuls, der als Startimpuls
fiir die gesamte Messung dient. Dieser Startimpuls triggert
einen digitalen Verzdgerungsgenerator, welcher drei unabhingig
verzOgerbare Ausginge hat. Die drei Ausgangssignale dieses
Generators kénnen unabhdngig voneinander in Schrittweiten von
0,1 us bis 10 ms gegeniiber dem Eingangssignal verzdgert werden.
Sie dienen als Startsignal flir die gepulste Neutronenquelle,
fiir ein Monitorgate zur Untergrundmessung und zur Quellinten-
sitdtsmessung und als Startsignal fir zwei Vielkanalanalysatoren
zur Flugzeitmessung und zur parallelen Messung der asymptotischen
Lebensdauer.

Der in Abb.8 zwischen dem Koinzidenzglied und dem digitalen
Verzdgerungsgenerator eingebaute Untersetzer erlaubt eine Re-

duzierung der Mefzvklusfrequenz, die durch die Chopperdrehzahl
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gegeben ist. Dies ist flir die Messung von Z(T,t) fir groBe
Zeiten t notwendiqg, da die Fluggzeit T der langsamen Neu-

tronen gr8Ber war als die Zeit flir eine Chopperumdrehung.

Die Signale aus dexr Detektorbank gelangen nach einer ge-
eigneten Verstdrkung und nach Passieren eines Integraldis-
kriminators in den mit einem Flugzeiteinschub ausgeriisteten
1024~-Kanalanalysator vom Typ CN 110 der Firma TMC.

Bei Verwendung von maximal 512 Zeitkanilen entsprach die
maximal meBbare Zeit bei einer Zeitkanalbreite von 32 us
und dem Flugweg L = 3,1 m einer kleinsten Energie E von
0,19 meV. Die obere Energiegrenze ergab sich bei Verwen-
dung des Choppers aus der Kadmiumabschneideeneraiegrenze

zu etwa 300 meV.

Die Detektorbanksignale sowie die Signale von zwei im Ex-
perimentierraum untergebrachten Monitorzdhlrohre werden
zur Uberwachung der Neutronenproduktion des Beschleunigers
verwendet. Dazu Offnet ein Monitorgate fiir ein definiertes
Mefzeitintervall nach jedem Neutronenquellimpuls die drei
Zdhler Z3, Z4 und ZS‘ Die Offnungszeit und die Uffnungs-
dauer des Moniatorgates wird so gewdhlt, daf die Detektor-
bank widhrend des Mefizvklus nur schnelle Quellneutronen
registriert. Diese duBern sich als zeitabhdngige Z3hlraten

in den ersten 10 Zeitkandlen des Flugzeitspektrums.

V.5 Besondere Einrichtungen fiir den fliissigen Wasserstoff

V.5.1 Ortho-Para-Wasserstoff-Analyse

Im Rahmen dieser Arbeit wurden op-H2~Mischungen als Moderator-
Substanzen untersucht. In diesen Mischungen kommt es auf Grund
einer magnetischen Wechselwirkung dicht benachbarter Ortho-
Molekilile zu einer natiirlichen Ortho-Para-Konversion.

Bei der Temperatur T = 20,4OK des fllissigen Wasserstoffs ist
reiner para—H2 die thermodynamisch wahrscheinlichste Modifika-

tion. Durch den natilirlichen Konversionsprozef wird versucht,
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diese glinstigste Modifikation zu erreichen. Den gemessenen
Verlauf der natiirlichen Konversion zeigt Abb.9. Die Kon-
wversion ist ein ProzeB zweiter Ordnung und kann phidnomenologisch

durch folgende Differentialgleichung dargestellt werden:

d_x(t) ~kx? (t) V.1
dt
Gleichung V.1 hat die L3sung: x(t) = ktiC
o)

Mit x(t) = zeitabhdngige Orthokonzentration und Co = Ortho-

anfangskonzentration. Die durchgezogene Kurve in Abb.9 zeigt
x(t) mit
nen Wert

= 27,5% und dem aus der Literatur [357 entnomme-

1

Co -
k = 0,0113 h™ ",

Durch paramagnetische Substanzen, wie z.B. Cr203, Gd203 oder
Fe203 kann die OP-Konversion beschleunigt werden. Die kata-
lytische Wirkung dieser Substanzen beruht auf der Ortsab-
h&ngigkeit der Wechselwirkung zwischen den Kernspins des
Hz—Molekﬁls und dem durch die paramagnetischen Molekiile in

deren Umgebung erzeugten stark inhomogenen Magnetfeld [327.

Da sich die Thermalisierungseigenschaften von Ortho- und
Para~-Molekiilen betridchtlich voneinander unterscheiden, muf
die op-Konzentration der Moderatorflissigkeit bekannt sein,
und sie muB fiir die Dauer einer Messung konstant gehalten
werden. Dies erfordert eine kontinuierliche Analyse des Mo-
deratorwasserstoffes. Die bei der Analyse angewandte Me-
thode beruht auf der Messung der unterschiedlichen Wirmeleit-
fdhigkeit wvon opw-H2 Gasgemischen als Folge des Unterschieds
der Rotationsbeitr&dge_zur spezifischen Wdarme des Ortho- und
Para-Wasserstoffs /497.

Die Analysenapparatur ist durch ein Kupferrochr mit einem ein-

gebauten Magnetventil mit der Xrvostatabluftleitung verbunden.
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Ihr wesentlicher Teil besteht aus einer Wheatstonemefbriicke.
Ein Zweig der Brlicke wird von zwei auBen mit fllissigem Stick-~
stoff auf 77,30K gekiihlten MeBzellen mit Wolframwiderstands-
drihten, der andere Zwelg von zwel regelbaren Potentiometer-
widerstidnden gebildet. Eine der beiden Mefizellen wird mit

dem zu analysierenden Gas, die zweite mit Normalwasserstoff-
gas (75% ortho, 25% para) bei gleichem Druck (Druckgenauigkeit
f 0,5 mm H,0-Sdule bei 500 mm Fiilldruck) gefiillt.

In [3;7 wird gezeigt, daB eine maximale MeBempfindlichkeit
flir eine MeBdrahttemperatur von zirka ZOOOK erreicht wird.
Zum Vergleich: das Verhdltnis des Rotationsanteils der spe~-
zifischen Widrme von para- 2zu normal-Wasserstoffgas zeigt
bei einer Temperatur von 150°K ein flaches Maximum. Durch
Messung der Widerstands-Stromecharakteristik beider Zellen-
widerstdnde wurde der Zellenstrom bestimmt, bei dem die
Drahttemperatur ungefdhr 200°k betrug. Daraus ergibt sich
dann die Gr&fe des Brilickeneingangsstroms zu 380 mA,

Durch Herstellung definierter op-Mischungen wurde eine Eich-
kurve aufgenommen. Als Fixpunkt dient der sich bei T 77,350K
mit Aktivkohle als Katalysator einstellende Wert von 51,05%

Ehra—Wasserstoff. Er wurde mit dem aus Neutronenstreuexperi-
menten bestimmten Energiewert fir das 1. Rotationsniveau

von El = 14,74 meV [597 nach der Beziehdng

E
1

B _J=;LT2.4 (23+1)e IV 7p
- E

1
1A+ 5w
J=1;3,5 3(2J+1)e 2T

berechnet /427.

8 gibt das Konzentrationsverhdltnis von para- zu ortho-Wasser-
stoff an. '

Abb.10 zeigt die experimentell bestimmte Eichkurve als least-

squarefit-Kurve an die MeBpunkte. Die mittlere Abweichung der



MeBpunkte von der Geraden ergibt sich zu 1,4%, die MeB-
empfindlichkeit zu 0,122 mA/1% Anderung der Op-Zusammen-

setzung.

V.5.2 Hy-Sicherheitsanlage

Um eine gréBtmdgliche Sicherheit beim Umgang mit Wasserstoff
zu erreichen, sind folgende KontrollmaBnahmen ndtig:

1) Kontinuierliche Uberpriifung des Kryostatvakuums

2) Uberwachung des Hz-Gehalts der Luft des Experimentierraums

Zu 1): Lufteinbriiche im Kryostat k&nnen durch die starke
Eisbildung an den kalten Kryostatumenteilen gefdhrlich
werden, da m8glicherweise Stickstoff-Sauerstoff-Reak-
tionen ablaufen k&nnen, die zu einer Zerstdrung des
H,y-Behdlters fihren kdnnten 1237. Deshalb werden Luft-
einbriiche im Kryostat durch Messung des Kryostatvakuums
registriert. Bei einem Druckanstieg im Krvostat lber
0,1 Torr laufen die unten angefiihrten Sicherheitsmaf-

nahmen an.

Zu 2): Gasfdrmiger Wasserstoff bildet in Luft bei H2—Konzen-
trationen zwischen 4 und 75,6 Vol% ein ziindf&higes
Gemisch. Deshalb sind Lecks in den Hz—Anlageteilen des

Kryostaten gefdhrlich. Der H,-Gehalt der Luft des Ex-

perimentierraums wird durch éerqleich der Wirmeleit-
fadhigkeit der zu iiberwachenden Raumluft und gewthn-
licher atmosphdrischer Luft bestimmt. Dabei k&nnen
Wasserstoffanreicherungen kleiner als 1 Vol% nachge-
wiesen werden. Bei Erreichen der 1%-Grenze laufen
ebenfalls die folgenden Sicherheitsmafnahmen an.

Dies sind:

a) Die Abschaltung aller nicht explosionsgeschiitzten
elektrischen Anlagenteile, wie Neutronengenerator,

Chopper und Vakuumpumpen;
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b} die Abschaltung der gesamten MeBelektronik;

c) die Notstromversorgung der Magnetventile in

den Kryostatabluftleitungen;

d) eine erhdhte Frischluftzufuhr im Experimen-
tierraum durch drei explosionsgeschiitzte
Ventilatoren (pro Stunde wird die Raumluft

15 mal erneuert):

e) zusitzlich bei einem Lufteinbruch im Kryostat:

Notentleerung des Kryostatwasserstoffs.

S s G D R G S WD W Gl N oW e w G GO O T TS G G D W GHS G G S S s

VI.1l Die Durchfiihrung der Messungen

Durch Variieren der Zeit t zwischen O und 350 us wurden zeit-
abhdngige Z&hlraten Z(T,t) gemessen. Dabei bedeutet t das
Zeitintervall zwischen dem Quellneutroneneinschuf und dem
SchlieBzeitpunkt des Choppers, d.h. t gibt die maximal mdg-
liche Verweilzeit eines Neutrons im Moderator an. T bedeutet
die gemessene Flugzeit. Um fiir jeden Zeitwert t den Zustand
einer anndhernd gileichzeitigen Datengewinnung zu erreichen,
wurde die GesamtmeBzeit in MeRfintervalle von 5 Stunden unter-
teilt. Nach Ablauf dieser Zeit wurde ein neuer Wert t gewidhlt
und wieder ein Teilspektrum gemwssen. Die zeitabhdngigen Teil-
messungen missen auf die gleiche Quellneutronenintensitidt nor-
miert werden. Dies ist notwendig zur Bestimmung der Energie-

verteilung des stationiren und des asymptotischen Spektrums.

Zur Untergrundmessung, verursacht durch Epikadmium-Neutronen,

raumgestreute Neutronen,K sowie Dunkelstrom und Zwischenpulse

3
des Generators, wurde ein Neutroneninjektionszeitpunkt ge-

widhlt, bei dem der Chopper die Blende vorher geschlossen hatte.
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Eine erfolgreiche Messung setzt eine widhrend des MeRzeit-
intervalls konstante Aufldsungsfunktion F(t-t') voraus.
Dies ist nur méglich, wenn der Chopper mit konstanter
Drehzahl l4duft. Drehzahlschwankungen bewirken eine zeit-
liche Verschiebung der Photomultiplierpulse und damit,
falls diese Verschiebung grdBer als 1 us wird, eine Ver-
letzung der Koinzidenzabfrage. In diesem Fall ist der
Mefzyklus unterbrochen. Die Langzeitdrift der Chopperdreh-
zahl wird im Verlauf einer Messung stidndig iiberwacht.
Anderungen werden durch die Einstellung neuer Verz&gerungs-

zeiten an beiden Verzdgerungsgliedern ausgeglichen.

Der Zeitpunkt der Strahldffnung bei fester Chopperdrehzahl
wird optisch bestimmt. Dazu wird der an dem Chopper ange-
flanschte Eintrittskollimator mit der sektorfdrmigen Kad-
miumblende durch eine zentrierte Schlitzblende mit Photo-
multiplier ersetzt. Der Zeitpunkt der Strahldffnung ist
durch den Zeitabstand zwischen dem Impuls dieses Photomul-
tipliers und dem des Spiegelphotomultipliers gegeben.

Der Offnungszeitpunkt kann durch eine sorgfiltige Zentrie-
rung der Bleénde auf etwa ¥ 0.5 us bestimmt werden. Dann ist
auch der Zeitpunkt TS,“zu dem die Blendendffnung gerade
wieder geschlossen ist, bekannt. Durch digitale Verzdgerunag
des vom Spiegelphotomultiplier gelieferten Impulssignals,
welches ca. 700 us vor TS liegt (bei P = 12600 ﬁ%ﬁ
ein Signal erzeugt werden, welches eine bestimmte Zeit t

), kann

vor T liegt., Dieses Signal dient als Triggersignal flir
die gesamte MeRapparatur.

Zur Durchfiihrung der Messungen muBte die op-H,-Konzentration

fiir die Dauer der Messung konstant gehalten wérden. Da sich
(siehe Abb.9) das Ortho-Para-Mischungsverhdltnis in der Fliissig-
keit bei einem hohen Orthoanteil zeitlich zugunsten des Para-
Anteils verschiebt, wurde flir jede Teilmessung (Dauer 5 Stunden)
durch Analyse die mittlere Parakonzentration bestimmt. Durch
Mischen von fliissigem Wasserstoff mit verschiedener Parakonzen-
tration im Kryostat konnte der Konzentrationswert konstant ge-

halten werden.
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Aus dem Zeitverlauf der Z(T,t)-Werte kann das stationdre Spek-
trum gewonnen werden. Durch Vergleich dieses Spektrums mit
einem direkt gemessenen, ist eine Kontrolle der gemessenen
Z(T,t)~Werte mbglich. Zur direkten Messung stationdrer Spek-
tren wird der Chopper aus dem Flugzeitspektrometer entfernt.
Als Startzeitpunkt der Flugzeitmessung dient der in den Mo-

derator inijizierte schnelle Neutronenquellimpuls.

huBerdem wurde mit einem kleinen BF3—Zahlrohr der zeitliche
Zerfall des Neutronenfeldes an der Oberfléche der Moderatoren
gemessen., Damit wurde die Lebensdauer des asymptotischen Spek-

trums flir verschiedene Op~H2-Mischungen bestimmt.

VI.2 Die Auswertung der MeBdaten

Die im Vielkanalanalysator gespeicherten Mefwerte ?(T,t) miissen
mit Korrekturen versehen werden, die die jeweiligen spezifischen
MeRverfahren berlicksichtigen. Dabei zeigt es sich, daf die MeB-
daten zur Bestimmung der Zeitmomente nach Ausflihrung der Flug-
zeitaufldsungskorrektur direkt ausgewertet werden k&nnen.

Die numerischen Methoden dieser Auswertung werden im Kapitel
VI.2.2 beschrieben und die zugrunde liegenden Annahmen disku-
tiert.

VI.2.Y% Korrektur der Mefdaten

Die Abb.11 und 12 zeigen als Resultat einer jeweils 400-stiindi-
gen Mefireihe die gemessenen zeitabhingigen Zihlraten Z(T,t?)fﬁr
einige ausgewBhlte thermische Energiegruppen fir zwei OP-Hz—
Mischungen mit 77% bzw. 98% sz. Fiir die beiden Messungen waren
die Chopperdrehzahlen und die Schlitzbreiten voneinander ver-
schieden, Fir die Méssung an dem 77% sz-Moderator (Mischung 1)
betrug die Halbwertsbreite A der Aufldsungsfunktion F(t-t')

50,5 us. FUr die Messung an dem 98% pH2 Moderator {(Mischung 2)

%
)GeméB Gleichung IV.6 wurde bereits die Flugzeitauf-

losungskorrektur durchgefiihrt.
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war A = 43,6 us. Die gezeigten MeBSkurven sind untergrund-
korrigiert, und die Kurven jeder Abbildung sind auf die-
selbe Quellneutronenintensitdt normiert. Die Punkte geben
die MeBwerte wieder. Die durchgezogenen Kurven sind zur
besseren Ubersicht zeichnerisch an die MeBwerte angepaft.

Die Chopperscheibe rotiert in einer Entfernung 4 (4 = 1,5 cm)
von der Moderatorextraktionsfldche. Ein Neutron der Energie
E, das t us vor dem Chopperschlieflizeitpunkt in den Moderator
injiziert wurde, befand sich demnach nur (t-a) us (a = %)

im Moderator. Zur Bestimmung der Zeitmomente ist dies die
einzige Korrektur, die an Z(T,t) angebracht werden muB.

Die in den Abb.1l1 und 12 gezeigten MeBwerte sind um diesen
Effekt nicht korrigiert. Eine Korrektur wiirde wegen der
Linearitidt der Auflésungsfunktion F(t-t') eine Parallelver-

schiebung der Z(T,t)-Kurven um den Betrag a(T) = ent-

e
v(T)
lang der negativen t-Achse bedeuten. Dies erkl&rt teilweise
die zeitliche Verschiebung der gezeigten Kurven, die mit ab-
nehmender Energie (entsprechend wachsendem a) zu positiven
t-Werten verschoben sind. Ein weiterer, von der MeBapparatur
unabhdngiger Grund fir die zeitliche Verschiebung der Z(T,t)-
Werte ist der langsame Aufbau der niederenergetischen Neutro-

nen im Moderator 'in Verbindung mit ihrer geringen Intensitit.
Da spdter auch die gemessenen Spektren diskutiert werden,
werden die zu ihrer Auswertung notwendigen Korrekturen im

folgenden angegeben:

1) Umrechnung der gemessenen Flugzeitverteilung Z(T,t) in eine
Energieverteilung ¢ (E,t) gemiB: o(E,t)mJT3Z(T,t)

2) Korrektur der Neutronenverluste ld&ngs des Flugweges
3) Energieabhdngige Ansprechwahrscheinlichkeit der ZHhlrohrbank
4} Zeitaufl&sungskorrektur

5) Fiir die Bestimmung der asymptotischen Spektren: Korrektur

um den endlichen Abstand zwischen Moderator und Chopper
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Zu 2): Durch Strukturmaterialien (5 mm Aluminium, 1 mm Kupfer)
und Gasreste im Flugrohr wird der Neutronenstrahl durch Ab-
sorption und Streuung geschwicht. Der Einfluf der Neutronen-
streuung wurde experimentell durch Variieren der Dicke der
Transmissionsmaterialien und durch Variieren des Gasdrucks
bestimmt. Er erwies sich bei den verwendeten Materialien als
50 gering, daB er vernachl8ssigt werden konnte. Die Trans-
missionsschwdchung wurde unter Verwendung der in 1247 ange-
gebenen Absorptionsquerschnitte bei der Auswertung berick-

sichtigt.

Zu 3): Die energieabhdngige Detektorempfindlichkeit wurde der
Arbeit von Beckurts [Z§7 entnommen und durch Vergleich eines
gemessenen mit einem gerechneten Spektrum iiberprift. Der Ver-
gleich wurde flir einen gquaderfdrmigen Wassermoderator mit den
Abmessungen 27,4 x 27,4 x 22,5 durchgefiihrt. Das Spektrum
wurde aus der Moderatormitte extrahiert. Das mit dem Trans-
portprogramm THERMOS berechnete Spektrum war innerhalb der
MeRgenauigkeit (¢ 10%) mit dem gemessenen Spektrum identisch.

Zu 4): a) Aufldsungskorrektur bei der Messung stationdrer
Spektren

Durch die endliche Verweilzeit t der Neutronen im Moderator
ist der Startzeitpunkt zur Messung der stationdren Neutronen-
flugzeitverteilung Z (T) verschmiert. T ist die Flugzeit, ge-
messen vom Zeitpunkt des Einschusses der Quellneutronen an,
bis zur Ankunft des Neutrons an der Detektorbank. Zur Z&hl-
rate Z(T) tragen auch Neutronen einer anderen Flugzeit

T' = T-t bei. Die ohne Chopper gemessene Laufzeitverteilung
Z(T) ist demnach als Faltung der beil idealer Aufldsung ge-
gebenen Flugzeitverteilung ZO(T) (alle Neutronen einer Ener-
gie verlassen den Moderator gleichzeitig) und einer Aufld-
sungsfunktion R(t) darstellbar /46/:

[~}
2(T) = j Z_(T-t')R(t')dt’ VI.1
[0 ]
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R(t) beschreibt dabei die Zeitabhdngigkeit der Neutronen-
emission, die durch den statistischen Charakter der Brems-
und Thermalisierungsprozesse eine endliche Breite aufweist.
Durch Taylorentwicklung von Z_(T-t') um T-t folgt aus Be-
ziehung VI.1 (wenn T3 t, wobei t das erste Zeitmoment der
Funktion R(t) bedeutet, kann die Tavlorentwicklung nach

den 3 ersten Gliedern abgebrochen werden):

-5 = _lzvm o 2oe2 |
ZO(T t) = Z(T) [ 1 5 7 (T) (t™ =t )J VI.2
OQ“
_  {fryat = _,
In VI.2 bedeuten: t"= e t"=+" = Varianz der
{ R(t)dt
o

zeitlichen Verteilung R{t) des Neutronenpulses. Nach Gleichung
VI.2 hat eine Korrektur der gemessenen IFlugzeit T um die mitt-
lere Bremszeit der epithermischen Neutronen bzw. um die mitt-
lere Verweilzeit der thermischen Neutronen im Moderator zu
erfolgen. AnschlieBend ist bei bekannter Varianz t die Lauf-

zeitverteilung ZO(T-t) nach Gleichung VI.2 zu berechnen.

b) Aufldsungskorrektur fir asymptotische Spektren

Durch die endliche Chopper&ffnungszeit ergibt sich eine Ver-
schmierung der gemessenen Flugzeit T und gleichzeitig wegen
der Zeitabhidngigkeit der gemessenen Neutronenverteilung eine
Zeitmittelung. Wenn das Neutronenfeld einen Zustand erreicht
hat, bei dem jede Energiegruppe rein exponentiell mit der
energieunabhdngigen Zerfallskonstanten a zerfdllt (asympto-
tischer Zustand), k&nnen beide Auflbsungskorrekturen ausge-
fihrt werden (siehe Anhang A2). Man erhilt:

2

. 2 82
1 ¥°2(T,t) 1 alh
z (T-t rt) = Z2(T,t)|1 - "'l\ £ ( > VI.3
o 2 2 z(T,t) | \1-e%?
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2
Mit A2 = oL, 2% At, zeitkanalbreite
3 6 A Halbwertsbreite der Chopperaufldsungs-
funktion F(t-t"')
At1
t, =8+ 5=

Zu 5): Zur Korrektur des Abstands zwischen Moderator und Chopper

sind die t-Werte der Z(T,t)-Kurven um den Betrag a = zZu

-
v {(T)
verringern. Im asymptotischen Teil der Z(T,t)-Kurven ist dies
gleichbedeutend mit der Multiplikation der Z(T,t)-Werte mit

- d -
dem Faktor exp/ aVTTT-/'

Zur Bestimmung der Spektren aus den MeBdaten wurde ein Programm
geschrieben, welches die genannten Korrekturen ausfihrt.

VI.2.2 Numerische Auswertung zur Bestimmung der Zejitmomente

Nachdem die Aufldsungskorrzektur zur Beriicksichtigung der Flug-
zeitunsicherheit ausgefiihrt ist, besteht die einzige weitere
Korrektur der Z(T,t)-Kurven zur Bestimmung der Zeitmomente in
einer Transformation des t-MeBstabs. Die im folgenden angege-
benen Beziehungen zur Auswertung der Mefdaten gehen davon aus,
daB diese Transformation erfolgt ist. Damit vereinfachen sich
alle weiteren Gleichungen. In dem Auswerteprogramm zur Be-
stimmung der Zeitmomente wird die Transformation nicht explizit
durchgefihrt, sondern die Zeitmomente werden um diesen Effekt
korrigiert. Wie man auch anschaulich zeigen kann, ist die Pa-
rallelverschiebung der Z(T,t)-Kurven wegen der Linearit&t der
Funktion F(t-t') gleichbedeutend mit einer Verringerung des
ersten Zeitmoments um a = % (d = Abstand zwischen der Neutro-
nenextraktionsfldche am Moderator und dem Chopper, v = Ge-
schwindigkeit des Neutrons). Die Varianz einer PFunktion ist

ein Maf filir die Breite dieser Funktion und ist damit unab-
hdngig von Translationsoperationen.

Eine Bestimmung der Zeitmomente ETF) und tz(T) setzt die Kennt-
nis der folgenden GréBen voraus:



o0
QO(T) = ( $(T,t)dt
0
(o<
¢1(T) = S to (T,t)dt V1.4
0
o
o (1) = S £26 (T,t) dt
0
Entsprechend der Definition der Aufldsungsfunktion F(t-t')
fiir die verschiedenen Zeitbereiche t kann Z(T,t) durch fol-
gende Ausdriicke dargestellt werden:
t
7 (T,t) =g(t—t')¢(T,t')dt' t{a
o]
t-5 t
Z{(T,t) =S (2A=t+t") o (T,t°)dt'+ g(t—t')¢(T,t')dt'A5t42A VI.5
0
1-a
$-a t
Z(T,t) =S (2A-t+t')®(T,t')dt'+8 (t=t")o(T,t')dt’ t>24A
't‘ZA t-A
:’n‘c)
Wenn ¢ (T,t) eine exponentielle t-Abhidngigkeit gemdf:
a(T,t) = o(me *(T*
zeigt, erhdlt man aus der dritten Gleichung VI.5:
: 2
-2 (T)a _
Z(T,t) =(3& s (T)e (Tt VI.6a
[+
fk)

der Zeitmomente ohne Bedeutung ist.

Der Faktor %7 wurde weggelassen, da er bei der Bestimmung



Damit erhdlt man aus VI.4:

O\/\D

@o(T) = $(T,t)dt + B
A
_ 1
@l(T) = S t¢(T,t)dt + B (A + ETTT) VI.6
)
A
_ 2 2 A 2
QZ(T) = S t7o(T,t)dt + B (A" + 2 3 (T) + aZ(T))
0
_ a(T)Z(T,A)
mit B = (1—e°(T)A)2

Die Indizierung a = a(T) soll andeuten, daR jede Energie-
gruppe mit einem anderen a zerfallen kann. Wie die Abb. 11
und 12 zeigen, gehen die Z(T,t)-Kurven fiilr Neutronen mit
thermischen Energien nach einer hinreichend langen Zeit

t = A in eine exponentielle t-Abhdngigkeit llber, entsprechend
der Tatsache eines exponentiellen Zerfalls jeder Energie-
gruppe. Die zweiten Glieder in den Ausdriicken fiir die On(T)
kdnnen damit berechnet werden. Es verbleibt noch die Be-
stimmung der Ausdriicke

A

£™ (T,t)dt fir n =0, 1, 2 .

Setzt man A = NA und betrachtet Z(T,nA) fir n = 1,...N, so
erhdlt man aus den GleichungenﬁVI.S N G].eichunc_x&n,n aus denen
¢ (T,t)dt und fir (te(T,t)dt

eine Bestimmungsgleichung fiir ﬁ
°
gewonnen werden kann. Man erhilt: 0
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Na N+ (NM)Q

S o (T,t)dt = % Z Z (T,¥A) - -[1; S /(N+1) A-£/0 (T, t)dt VI.7
0 v=1 NA

NA N (N"")A

S to (T, t)dt = Z YZ (T, (W+1)A)-N S /(N+1)A-t/0 (T,t)dt VI.8

=4
0 v NA

Die zweiten Terme in den Gleichungen VI.7 und VI.8 kdnnen
exakt berechnet werden, da N so gewd&hlt wurde, daB 2 (T,t)

und damit nach VI.6a auch ¢(T,t) eine exponentielle Abhdngig-
keit zeigen. Fiir Mischung 1 wurde N = 5 gewdhlt, entsprechend
einer Zeit t = 252,5 us. Filir Mischung 2 war N = 6 entsprechend
t = 261,6 us. Damit war gewdhrleistet, daf alle Energiegruppen
einen exponentiellen Zerfall aufweisen.

Der Term t2¢(T,t)dt kann nicht direkt aus den Beziehungen
VI.5 gewonnen werden, sondern erst nach einer partiellen
Integration. Man erhdlt schlieBlich:

Na Na N-4
\ £20 (T,t)dt = (NA)Z g ¢(T,t)dt—ZNAZ(\H-l)Z(T,NA—YA) +
0 V=D

Nt 0 Ma-va

VI.9
ZZ (v‘\"l) S Z(T,t)dt
V=0 )
X n
Mit der Beziehung S 8 (T,t)dt = (Y1) E%%T:—'-E’— VI.%a
t=X-yA {s.Anhang

0 V=0 N A3)
t2¢(T,t)dt auf die Aus-
wertung der gemessenen Z(T,t)-Kurven zurlickfihren.

148t sich auch die Bestimmung von

Zur numerischen Auswertung der Z(T,t)-Kurven nach den Bezie-
hungen VI.7 bis VI.9 miissen flir ein festes T die Z(T,t)-Werte
und deren Ableitungen 1a ég:t' an den Stitzstellen t = YA be-

kannt sein.
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Die epithermischen Neutronenenergiegruppen zerfallen sehr
rasch, so daB Z(T,t) im wesentlichen durch F(t-t') gegeben
ist. Abb.}3 zeigt die gemessenen, untergrundkorrigierten
und quellintensitdtsnormierten MeBwerte Z(T,t)*fﬁr einige
epithermische Energiegruppen fir den 98% sz-Moderator.
Die Halbwertsbreite & von P (t-t') betridgt 43,6 us. Z(T,t)
ist durch die erste der Gleichungen VI.5 gegeben. Da ¢ (T,t)
klein ist flir t»A, kann diese Gleichung auch geschrieben

werden:
oo oG

Z(T,t) = t&@(T,t')dt'-gt'dﬂT,t')dt' = A(T) ¢+ - B(T) VI.10
Y 0

d.h. es ergibt sich eine ggrade. Durch least-square-fit

wurde die Steiggng A(T) =\ 6(T,t*)dt' und der Achsenab-

schnitt B(T) =S t'o(T,t')dt' bestimmt. Daraus erhdlt man:
[

£(T) = g%%% = t(B) VI.10a

Das zweite Zeitmoment wurde nach der aus Gleichung VI.9 fol-
genden einfacheren Beziehung fiir Tl('A bestimmt.

ol T 1-4

g £26(T,t)dt = 2 SZ(T,t)dt-zTIZ(T,Tl)+Tf S ® (T, t)dt VI.11
0 0 0

Abb.13 zeigt, daB die z(T,t)=-Kurven fir kleine t eine positive
Krimmung haben und erst nach einiger Zeit eine lineare t—-Ab-
hdngigkeit zeigen. Mit der Beziehung (Gleichung VI.%a):

%

S $(T,t)dt = !E%%LEL filr x< A 148t sich Gleichung VI.1l1 an-

0 t=7\

schaulich interpretieren.

K)Die Flugzeitaufl&sungskorrektur ist bereits ausgefiihrt.
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oD
thQ(T,t)dt ist gegeben durch 2 F_(T)+
0

82 (1)

A(T)

Damit erhdlt man fir die Varianz =t (E):
A.icnts

- 11/2
FT(T)

RA(T)

t(T)=1(E) = |2 VI.12

% )

wobei FT(T) die schraffierte Fliche

bedeutet, ' @
B(T) /‘L“‘”ﬁ”ﬂm

Zur Bestimmung der epithermischen Varianzwerte t(E) miissen
demnach MefBwerte mit geringer Zihlrate Z(T,t) ausgewertet
werden. BAufierdem geht der gekriimmte Verlauf von Z(T,t) iber
t bereits fiir £t> 25 us in einen linearen {iber. Der Wert von
FT(T) ist demnach klein. Deshalb wurde zur Bestimmung von

1 (E) eine Kontrollmessung im Intervall 0<£t430 us in dqui-
distanten t-Schritten der Schrittweite At = 4 us durchge-
fihrt. Die Quellneutronenimpulsbreite betrug 2 us. Diese
Kontrollmessungen wurden an einem 98% sz—Moderator durchge-
fiihrt. Die Halbwertsbreite A der Aufldsungsfunktion F(t-t')
betrug 50,5 us.

VII.1 Asymptotische und zeitabhdngige Spektren

Wenn alle Neutronenenergiegruppen in einem Moderator einen
einheitlichen exponentiellen Zerfall aufweisen, bedeutet dies,
daB ein bezliglich der energetischen Form der Spektren asympto-
tischer Zustand existiert. Im Rahmen der Untersuchung der
Thermalisierungseigenschaften des fliissigen Wasserstoffs wurde
die Existenz eines asymptotischen Zustands an verschiedenen
op—H2 Mischungen experimentell und theoretisch Uberpriift.

\-'_W
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Abb.14 zeigt das gemessene senkrechte AusfluBspektrum fir
einen 72% sz-Moderator zu verschiedenen, in der Abbildung
angegebenen Neutronenverweilzeiten im Moderator. Die Form
der Spektren idndert sich flir die gewidhlten Zeiten nicht.

Die Vermutung, daB ein asymptotischer Zustand existiert,
liegt demnach nahe. Da aber die Neutronenverweilzeiten im
Moderator, flir welche Spektren gemessen werden kdnnen, aus
Intensitidtsgriinden nach oben begrenzt sind, mufl die Frage
der Existenz eines asymptotischen Zustands theoretisch ge-
prift werden. Zur Beantwortung dieser Frage geniigt eine
Berechnung des zeitabhidngigen Flusses in Diffusionsndherung,
denn ein asymptotischer 2Zustand zerfillt in der Moderator-
mitte mit derselben Zerfallskonstanten a wie an der Ober-
fliche. Da nur die Existenz eines asymptotischen Zustandes
zu beweisen ist, ist die Frage der FluBanfangsverteilung,
mit der Gleichung III.18 zu 1l8sen ist, unbedeutend.

Die im folgenden zitierten Ergebnisse der Berechnung des
zeitabhingigen thermischen Flusses wurden mit der nach
Gleichung III.19 gegebenen Anfangsverteilung ¢ (E,t=t) be-
rechnet, wobei t =

Tov ist. Um festzustellen, ob die Grenz-
enerqgie Eg einen numergschen EinfluB auf den asymptotischen
Zustand hat, wurden Rechnungen mit zweil verschiedenen Grenz-

g2 = 268 mev)durchgefﬁhrt.

Da im Hz—Molekﬁl hShere Rotationsiibergidnge 1 mit El = 0,00737 1%
(1-1) mSglich sind, wirken sich chemische Bindungseffekte auch

im epithermischen Energiegebiet aus. Die asymptotische Lebens-

energien Eq(Egl = 45,7 meV und E

dauer 1/a und das asymptotische Spektrum sind als Ergebnis
dieses numerischen Tests unabhingig von der Wahl der Grenz-
energle Eg. Nicht angeregte Freiheitsgrade der Bewegung im
Moderator, zu deren Anrequng durch inelastische Prozesse das
Neutron einen Energlelilbertrag im epithermischen Energiebereich
leisten mufl, beeinflussen nur die Zeltabhdngigkeit des Brems-
prozesses., Flir die asymptotischen Gréfien ist der Bremsprozef
aber unbedeutend, denn das thermische Neutron hat nach wenigen

StdB8en seine Herkunft vergessen.

Zur anschaulichen Interpretation zeigt die Abb.15 den mit
Gleichung III.18 berechneten Zeitverlauf einiger ausgewdhlter
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Energiegruppen fiir den 77% sz—Moderator. Wie Abb.15 zeigt,
ist etwa 250 us nach EinschuB der Quellneutronen die Ther-
malisierungsphase beendet. Es hat sich ein asymptotischer
Zustand gebildet, der mit der Abklingkonstanten 1/¢ = 123 us
zerfdllt. Eine Lebensdauermessung ergibt fir Mischung 1 ab
ca. 160 us nach dem Einschuf der Quellneutronen einen expo-
nentiellen Zerfall mit der Abklingkonstanten 1/a = 125 us.
Der gerechnete Wert fiir 1/a ist in befriedigender Uberein-
stimmung mit dem gemessenen Wert. Aus der Berechnung des
zeitabhingigen Spektrums fiir Mischung 1 ergibt sich, daB

die mittlere Energie E(t) mit:

E¢ (E,t)dE

VII.1
$(E,t)dE

0._/\2 Rl

180 us nach dem Einschuff der Quellneutronen nur noch 2,5%
liber dem asymptotischen Wert liegt. Abb.16 zeigt den berech-
neten Zeitverlauf der mittleren Energie fiir den 77% sz— und
einen 85% sz—Moderator. Aufgetragen ist der Quotient E/2kT.
Er gibt die Abweichung der mittleren Energie von der eines
Maxwellspektrums M(E) an. Fiir den 85% sz-Moderator ist die
Thermalisierungsphase erst ca. 350 us nach dem EinschuB der
Quellneutronen beendet. Die Messung eines asymptotischen
Spektrums ist dann aus Intensit8tsgriinden nicht mehr m8glich.

Deshalb wurden die Messungen nur an Moderatoren mit pH.,-Kon-

2
zentrationen 80% durchgefiihrt.

Die Abb.17 zeigt gemessene und berechnete senkrechte Aus-
fluBspektren filir die drei sz-Konzentrationen 41%, 59% und

66%. Zur besseren Ubersicht sind die Spektren in Abb.17 mit
willkUrlichen Normierungsfaktoren multipliziert. Die Spek-

trumsform allér gemessenen Spektren weicht betrdchtlich von
einer Maxwellverteilung ab. Zum Vergleich zeigt Abb.17 eine
Maxwellverteilung bei T = 20,4OK. Durch bevorzugte Energie-
gewinnprozesse (Rotationsiibergang 1-+0, d.h. Ubergang eines

Ortho= in ein Para-Molekiil) liegt die mittlere Energie der
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Spektren betridchtlich {iber der Energie E = kT= 1,76 meV
bei T = 20,4OK. Dabei werden bevorzugt niederenergetische
Neutronen durch Aufwirtsstreuung in das Energiegebiet um
14,7 meV gestreut. Die Form der Spektren ist abhingig von
der OP-Zusammensetzung. Ihre mittlere Energie wichst mit
steigender oHZ—Konzentration, entsprechend einer Zunahme

der Energiegewinnprozesse,

Abb.18 zeigt die aus den gemessenen asymptotischen Ausflufi-
spektren F+(R,E,1) bestimmte mittlere Energie als Funktion
der Ortho-Konzentration. Die durchgezogene Kurve 1 ist zur
besseren Ubersicht an die MeBwerte zeichnerisch angepafBt.
Kurve 2 zeigt den Verlauf der in Diffusionsniherung berech-
neten mittleren Energie. Beide Kurven zeigen dieselbe Ab-
hdngigkeit von der OHZ-Konzentration. Wegen der Energieab-
h8ngigkeit der Transportweglinge sind die AusfluBspektren
stets heifer als Spektren aus der Moderatormitte (Milne-
Problem /47,48/). Die FluBhirtung ergibt sich als mittlerer
Abstand der beiden Kurven zu ca. 18%. Sie liegt damit in

derselben GrdBenordnung wie fiir einen H,0-Moderator [Z§7.

2

| I | l | I

sas MeflBwerte

2
Diffusionsrechnung

10 | | l | | | | |

70 60 50 40 30 20 0 ——
. oﬁo C)“fiz
Abb.18 Mittlere Energie der gemessenen asymptotischen Ausflus-
spektren in Abhingigkeit von der Ortho~Konzentration und

Vergleich mit in Diffusionsniherun e
fir die Moderatormitte 9 gerechneten Werten
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Zur Berechnung der asymptotischen Ausflufispektren in Zylinder-
geometrie wurde der THERMOS-Code verwendet, siehe Kapitel III.2.
Die Berechnung erfordert eine Behandlung der winkelabhingigen
Transportgleichung. Dazu wurde die in THERMOS berechnete iso-

trope orts- und energieabhdngige StoBdichte

By

P(x,E) = g ZO(EL+E)¢(E'X)dE'
O

in die winkelabhingige Integralgleichung eingefiihrt. Man erhilt

fiir v = 1 (senkrechte Ausflufrichtung) am Rand des Moderators:

.
F,(R,E,u=1) = g P(r',E)exp[:zt(E)lR-r4_7dr' VII.2

0

Die Ubereinstimmung der gemessenen und berechneten senkrechten
asymptotischen AusfluBlspektren ist, wie man aus den Abb.14 und
17 ersieht, gut. Da die Spektrumsform stark von einer Maxwell-
verteilung abweicht, diese Abweichung aber eine Folge der Streu-
eigenschaften des Ortho—Hz-Molekﬁls ist, hdngen die gerechneten
Spektren empfindlich von der Glite der verwendeten Streukerne ab.
Abb.19 zeigt einen Vergleich von gerechneten Spektren mit einem
gemessenen Spektrum fir eine Parakonzentration von 52%. Als
Streukerne wurden der Gaskern /18/ und der nach Gleichung II.15
aus einer Phononenfrequenzverteilung p(B) berechnete Streukern
in PO—Néherung verwendet. Wie Abb.19 zeigt, Uberschitzt das
2—Molekﬁle.

Da in diesem Modell das Molekil unbehinderte Translationsbe-

Gasmodell die Thermalisierungseigenschaften der H

wegungen ausfiihren kann, kann ein Neutron bei jedem StoB Energie

an das Molekill Ubertragen.

Die Tabelle 4 zeigt schliefllich die durch Mittelung liber be-
rechnete asymétctische Spektren (fir B2=O) ermittelten Neu-
tronentransportweglingen ;;r in fllissigem Wasserstoff in Ab-
hdngigkeit von der OPHZ-Konzentration. A ist dabei definiert

tr
als:



B
g ¢aS(E)dE
T (E)+2a(E)—Zl(E)

- [®]
Aep = = VII.3
S ®_ . (E)dE
Q
Tabelle 4
% pH, 33 38 47 62 66 72 85 90 95
Ny 0,868 (0,926 | 1,051,378} 1,5|1,75| 2,75 | 3,54 | 5,18
(cm)

Es gibt leider keine experimentellen Daten iber Transport- und
Diffusionslédngen in Wasserstoff, so daB die Giite der in Tabelle

2 angegebenen Daten nicht Uberprift werden kann.

VII.2 Die Zeitmomente

Die Abb.20 und 21 zeigen das erste Zeitmoment t(E) und die
Varianz =t (E) = Qtz(E) - ETE)z fiir die beiden OPHz-Mischungen

77% sz und 98% sz. Die Punkte geben die Ergebnisse der

Messung, die durchgezogene Linie den gerechneten Verlauf
wiader. Zur Berechnung der Zeitmomente wurden die Streu-
kerne fir flissigen Wasserstoff in PO—Néherung behandelt.
Die Grenzenergie wurde bei Eg = 1,5 eV angenommen. Die Rech-
nung startet demnach mit dem bei Eg = 1,5 eV vorgegebenen
zeitabhdngigen FluB ¢(Eg,t), wobei die Zeitabhdngigkeit als
6§-Funktion um t = O angenommen wird. In Wirklichkeit miissen
die 14 MeV-Quellneutronen durch StofBRprozesse abdgebremst
werden, d.h. die in der Rechnung benutzte 1,5 eV-Ausgangs-
vertellung besitzt eine zeitliche Verteilung P(t) mit end-

licher Breite. Dann ist die zeitliche Verteilung &(t) des
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thermischen Neutronenpulses gegeben als:

o(t) = dtG(t-Tt)P (1) VII.3

-

G(t) ist die Zeitverteilung des thermischen Neutronenpulses
bei 6-fbrmiger Ausgangsverteilung P(t). Aus VII.3 folgt, daB
das erste Zeitmoment und die Varianz der gefalteten Funktion
¢ (t) darstellbar sind als:

|
"
o+
+
ot |

G p

VII.4
2 2 2
T = o *t g

E; berechnet sich bei der Bremsung von Neutronen an freien
3

ruhenden Kernen zu t. = ~ 2 uys flir E_ = 1,5 eV flir
=~ P Iov L 29 3
Wasserstoff /5/. Analog erhdlt man fir LN TESVSTI

Die Zeitmomente (Index G) sind damit gemd3B VII.4 zu korrigieren.

Diskussion der ZeitmomentmeBergebnisse fiir Mischung 1 (Abb.20):

Fiir Energien E > 40 meV zeigen sowohl die Varianz als auch das
erste Zeitmoment einen %-Verlauf, wie er aus Berechnungen des
zeitabhdngigen Flusses /5/ bei Annahme eines unendlichen Mediums
und eines energieunabhingigen Streuquerschnitts zu erwarten ist.
Die Werte fiir ET%) und t(E) sind in dem betrachteten Energie-
gebiet klein und proportional zur Stofizeit t ~ mit

S Iov
Lo = energieunabhdngiger Streuquerschnitt (20,3 barn).

Im Energiegebiet um 40 meV geht der Bremsprozef in einen Ther-

malisierungsprozef i{ber. Dies erkennt man an dem steilen An-

stieg der t(E})=- und t(E)-Werte. Dabei liegen die Varianzwerte
iiber den t(E)-Werten entsprechend der Tatsache, daB der expo-

nentiell abklingende Teil der ¢ (t)-Kurve einen wesentlichen
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Beitrag zu t(E) liefert. Das Energiegebiet, in dem Therma-
lisierungsprozesse bedeutsam werden, liegt als Folge der
bevorzugten Energiegewinnprozesse (Aufwidrtsstreuung der
langsamen Neutronen durch den Rotationsilibergang 1-»0) in
einem Bereich, in dem flir einen Moderator, der das Prinzip
des detaillierten Gleichgewichts erfiillt, Bremsprozesse
dominieren sollten.

Im Energiegebiet E< 10 meV erreicht die Varianz einen ange-
ndhert konstanten Wert, der durch die Lebensdauer % des ther-
malisierten Neutronenfeldes gegeben ist und der von den Ab-
sorptions~ und den Thermalisierungseigenschaften des Modera-
tors abhidngt. ETE) zeigt Aauch in diesem Energiegebiet einen
energieabhdngigen Verlauf, der dadurch zustande kommt, daf
sich ein Gleichgewichtszustand fiilr die langsamen Neutronen
erst nach lingeren Verwellzeiten im Moderator einstellt.

Die berechneten ETE) und 1 (E)~-Werte geben den energieab-
hdngigen Verlauf der gemessenen Werte befriedigend wieder.
Allerdings Uberschdtzt die Rechnung den Beginn der Ther=-
malisierungsphase. Dies ist nicht auf einen Fehler im ver-

wendeten Streukern zurickzuflihren. Testrechnungen an H,O,

die mit dem Haywood-Streukern /49/ durchgefiihrt wurden?
zeigen diesen Effekt ebenfalls. Weiterhin zeigen die Rechen-
ergebnisse eine starke Ortsabhidngigkeit der thermischen

t (E) -Werte. t(E) steigt um ca. 20% an bei Ubergang von der

Moderatoroberfldche zur Moderatormitte.

Eine Berechnung der Zeitmomente filir einen in axialer Richtung
unendlich ausgedehnten Zylinder reduziert diese Ortsabhingig-
keit auf ca. 10%. Der Radius des unendlichen Zylinders wurde
aus der Bedingung, dafl das geometrische Buckling flir beide
Zylinder gleich sein soll, zu 6,1 cm bestimmt. Dabei wurde

die Giiltigkeit der Extrapolationsldngenbeziehung ¢ = 0,71 Atr

angenommen. Atr wurde der Tabelle 4 entnommen. Als Ergebnis
dieser Rechnung erh&hen sich sowohl die t(E)-Werte als auch
die Varianzwerte flir Energien E< 20 meV um ca. 13% gegeniiber

den Werten flir den endlichen Zylinder. Damit stimmen jetzt
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die t(E)~Werte gut mit den MeBwerten ilberein, widhrend die

gerechneten Varianzwerte um 13% zu hoch liegen.

Diskussion der ZeitmomentmeBergebnisse flir Mischung 2 (Abb.21)

Flir den 98% sz—Moderator zelgen ETE) und 1 (E} einen &hnlichen
Verlauf mit der Energie. Da eine asymptotische Verteilung nicht
existiert (jede Energiegruppe zeigt einen andersartigen Zerfall),
wird die Varianz 1 (E) im thermischen Bereich keinen konstanten
Wert annehmen. Durch den scharfen Abfall des Streuquerschnitts
fiir Energien { 30 meV wird nur eine unvollst&ndige Thermali-
sierung erreicht. Deshalb ist der Ubergang von der Brems=- in

die Thermalisierungsphase nur schwach ausgebildet. E?E) und

1 (E} werden, nachdem das Neutron die Thermalisierungsphase
durchlaufen hat (EC 15 meV) durch die Flugzeit im Moderator
bestimmt und damit wieder proportional zu %.
Ein %—Verlauf von t(E) bringt bei TOF-Experimenten gegeniliber
einem konstanten t(E) keine Verschlechterung der TOF-M8glich-
keiten. Da die Flugld&nge L stets nach den Bedlirfnissen der
Energieaufldsung gewdhlt wird, erhdlt man fiir ein konstantes

t(E}) mit abnehmender Energie eine besser werdende Energieauf-
8E ., 1(E)
E L
Kanalzusammenfassung zur Verbesserung der Statistik ermdglicht.

18sung gem&B: v , die nur die M&glichkeit einer
Dagegen bedeutet ein %-Verlauf von T (E) eine konstante Ener-

gieaufldsung.

Die berechneten t(E)- und t(E)-Werte geben den gemessenen Ver-
lauf befriedigend wieder. Die Rechnung ilberschidtzt die Varianz-
werte im Thermalisierungsgebiet, bleibt aber im gesamten Ener-

giebereich innerhalb der experimentellen Fehlergrenzen.

Fehlerdiskussion der Zeitmomentmessunden
Die Neutronenverweilzeiten im Moderator sind aus folgenden
Grinden unsicher:

1) Der Chopperdffnungszeitpunkt kann nur auf * 0,5 us genau
bestimmt werden. 0,5 us bedeutet bei einer Chopperdrehzahl
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von 12600 U/min eine Ortsunsicherheit von 0,11 mm,
Daraus folgt, daB der Chopperschlitz und die Strahlblenden~-
schlitze sorgfdltig zentriert und sehr sauber gearbeitet

sein miilssen.

2) Die Koinzidenzpriifung erlaubt ebenfalls Pulsschwankungen
von t 0,5 us, da mit Impulsen endlicher Breite gearbeitet

werden muB.

3) Der Quellimpuls hat eine endliche Breite, die im Bereich
von 2 us bis 10 us variiert wurde. Dabei wurde die Ver-
weilzeit stets von dem Zeitmittelpunkt des Quellimpulses

gemessen.

Aus Punkt 1) und 2) folgt, daB die Verweilzeiten auf % 1 us
genau sind. Diese Zeitunsicherheit kann bei der Bestimmung
der Zeitmomente im thermischen Bereich vernachldssigt werden.
Sie muB aber im epithermischen Bereich beriicksichtigt werden.
In die Bestimmung von t(E) nach Gleichung VI.10a geht die
Zeitunsicherheit voll ein, da der Achsenabschnitt der Geraden
bei einer Zeitunsicherheit von ¥ 1 us nur im Bereich B(T)A(T)

bestimmt werden kann.

Auf Grund der anschaulichen Deutung der Bestimmung der epi-
thermischen Varianz {(Gleichung VI.12) folgt, da8 durch die

_ Zeitunsicherheit von ¥ 1 us verbunden mit den statistischen
Fehlern auf Grund der geringen Z&hlrate Unsicherheiten bei
der graphischen Bestimmung der Fl&che FT von bis zu % 60%
mdglich sind. Dies bedeutet aber Fehler in den Varianzwerten
von % 30%.

Zur Auswertund von ETE) und t(E) flir Mischung 1 wurde fiir
Energien E» 23 meV der Beitrag zu QI(T) und 02(T) (Gleichung
VI.6) durch den exponentiell mit der asymptotischen Zerfalls-
konstanten % = 125 us zerfallenden Teil von Z(T,t) rechnerisch
bestimmt. Dazu wurde durch Fit einer Exponentialfunktion mit
der gemessenen Zerfallskonstanten % an die Mefpunkte flr
t.>215 s der Amplitudenfaktor Z{(T,A) bestimmt, Die in der
Abb.21 angegebenen Unsicherheiten in den t(E)- und 1 (E)-Werten



sind durch die statistischen Fehler der MefBdaten bedingt.

Durch lange Mefzeiten wurden diese unter 10% gehalten.

Im Zwischengebiet (Ubergang von der Brems= in die Therma-
lisierungsphase) konnte aus Intensitdtsgriinden fiir die
Energiegruppen mit E > 23 meV ein exponentieller Zerfall der
Z{T,t)=-Kurven nicht nachgewiesen werden (vgl. Kurve 1 der
Abb. 11). Die Messungen asymptotischer Spektren und die Be-
rechnung des zeitabhidngigen Flusses bestd3tigen die Existenz
dieses Zerfalls. Die Amplitudenwerte Z(T,t) bei t = 252,5 us
wurden aus der hochenergetischen Form der asymptotischen
Spektren (sie kann, wie Abb.17 zeigt, durch einen Maxwell-
verlauf bei der Temperatur T = 36°K dargestellt werden) be-
rechnet. Mit diesen Werten und der asymptotischen Zerfalls-
konstanten % = 125 us wurden die Beitrige zu den Zeitmomenten
im Energiegebiet 23 meVg{ E:(BS meV berechnet. Fiir hdhere Neu-
tronenenergien ist der exponentiell abklingende Teil der
Z{T,t)-Kurve ohne Belang, da die Neutronen—-Intensitit bei
Erreichen des asymptotischen Zustands vernachlissigbar klein
ist.

In dem 98% sz—Moderator existiert keine asymptotische YEE?
teilung; deshalb sind die Beitrige der Z(T,t)-Werte zu t(E)
und t(E) fir t> 328 us nicht genau bekannt. Unter der Annahme,
daf jede Energiegruppe fiir t> 6A = 261,6 us exponentiell zer-
f&81lt, k&nnen diese Beitrdge aus den gemessenen Z(T,t)-Kurven
ermittelt werden. Dazu wird die Amplitude Z(T,6A) und die

zerfallskonstante durch Fit einer Exponentialfunktion

.
a(T)
an die MeBwerte fiir £> 261,6 us bestimmt. Dies ergibt eine
Abschdtzung nach unten hin, denn die Zeitabhidngigkeit der
Z{(T,t)~-Werte kann flir groBe t nur schwdcher werden, entsprechend
einer Vergrdferung der é—Werte. Da andererseits die Intensitit
der Energiegruppen,deren Zerfallskonstante klein ist (z.B. Kurve
No. 2, 3, 4, und 5 in Abb.12), bereits bei t = 300 us gering

fir £ > 300 us in den t(E)-

ist, wird sich eine Anderung von E%TT
und Tt (E)-Werten nur wenig bemerkbar machen. So erh&ht sich z.B.

flir E = 5,3 meV t£(E) unter der Annahme, daB der im Intervall
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250 us§t$300 us an die MeBwerte andgepasste i—-Wert fir
£ » 300 us in den Wert % = 90 us {ibergeht um ca. 4%.

1 (E) erhdht sich unter denselben Annahmen um ca. 11,6%.

VII.3 Stationdre Ausfluflispektren

Bei bekannten Z{(T,t) kann nach Gleichung VI.7 das stationdre
Spektrum ¢O(T) berechnet werden. Damit ist eine einfache Kon-
trolle der MeBmethode zur Bestimmung der Zeitmomente auf
systematische Fehler mdglich. Die nach Gleichung VI.7 berech-
neten stationdren AusfluBspektren fiir die Mischungen 1 und 2
wurden mit direkt gemessenen verglichen. Dabei konnten keine
systematischen Abweichungen festgestellt werden. Die Uber-
einstimmung lag im gesamten Energiegebiet im Rahmen der MeB-

genauigkeit, d.h. innerhalb weniger Prozent.

Stationdre Spektren sind zur amschaulichen Interpretation der
Thermalisierungs- und Transportprozesse in Wasserstoff be-
sonders geeignet. Abb.22 zeigt die an fliissigem Wasserstoff

fir verschiedene opH,-Mischungen gemessenen Spektren, normiert

2
auf die gleiche Quellneutronenintensitit.

Im AusfluB zeigt das 98% sz—Spektrum eine um bis zu 45%
h&here Intensitdt im thermischen Energiegebiet als die OP-
HZ—Spektren. Der maximale Intensitdtsunterschied ergibt sich
2 und dem 33% pH2

sitdtsunterschied ist eine Folge des Streuquerschnittverlaufs

zwischen dem 98% pH Spektrum. Dieser Inten-
des sz-Molekﬁls. Der Wert von og-para f411t unterhalb von
ca. 20 meV auf wenige barn ab (vgl. die Abb.3 und 4).

Dadurch wird der pH.,-Moderator fiir Neutrenen mit Energien E <

20 meV transpareni. Zur Intensitd: des Ausflufspektrums bei
der Energie E tragen Neutronen bei, die einen letzten StoB in
einer Schichtdicke von einigen Kér gemacht haben.'T;r erreicht
fiir den 98% pHZ-Moderator die Gr&Benordnung des Moderator-

radius, so daB das ganze Moderatorvolumen zum Ausfluf beitrigt.
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Die thermische Spektrumsform weicht stark von einer Maxwell-
verteilung ab, da die Neutronen wegen der nur wenige ;;r be-
tragenden GefdBdimension nicht mit dem Moderator ins Gleich-
gewicht kommen k&nnen. Demzufolge ist die thermische Spek-
trumsform flir den 98% pH2~Moderator von den Gefidfdimensionen
abhingig. Sie wiirde bei verschwindender Leckage (B2 = 0) fiir
einen reinen sz—Moderator in eine Maxwellverteilung ilibergehen.

Die opH,-AusfluBspektren zeigen im Energiegebiet unterhalb

20 meV éinen prinzipiell Zhnlichen Verlauf mit der Energie

wie das sz—Spektrum. Die von einem Maxwellverlauf deutlich
abweichende Form der Spektren ist eine Folge der Thermali-
sierungseigenschaften des Ortho Hz—Molekﬁls. Die thermische
Spektrumsform im Bereich von 33% pH2 bis 92% ist unabhdngig
von der para-Konzentration im Gegensatz zu der Form der asymp-
totischen Spektren. Dies deutet darauf hin, daB im thermischen
Energiegebiet kein Gleichgewichtszustand erreicht werden kann,
weil die AusfluBwahrscheinlichkeit eines Neutrons, welches
einen Energiegewinnprozef durchlaufen hat, gr&fier ist als die
Wahrscheinlichkeit, daB das Neutron3durch eine anschlieBende
Wechselwirkung mit den Phononen des Gitters mit dem Moderator

)
ins Gleichgewicht kommen kann.

Im epithermischen Energiegebiet zeigen die Spektren einen Ver-
lauf, der von der Ortho-Konzentration abhdngt. So zeigt das
98% sz—SPektrum gegenliber dem 33% sz-Spektrum eine deutliche
Absenkung im Energiegebiet 35 meV{ E{ 120 meV. Diese Unter-
schiede lassen sich aus dem Verlauf der Teilquerschnitte fir
das Ortho- und das Para-Moleklil erkldren (vgl. Abb.5a und 5b).

Der Teilquerschnitt 1 = 2 ist filir das pH -Molekﬁlﬁgroﬁ, d.h.

die Wahrscheinlichkeit fir inelastische grozesse, bei denen

das Neutron durch Rotationsanregung des sz-Molekﬁls Energie
verliert, ist groB. Damit werden die Neutronen bevorzudt aus
dem betrachteten Energiegebiet herausgestreut. Filir das Ortho-
Molekil ist der Teilquerschnitt fiir 1 = 3 fiir EnergienE{120 meV
kleiner als der C = 2 Teilquerschnitt; demnach ist die Wahr-

scheinlichkeit einer Herausstreuung aus dem betrachteten Ener-

o
)(im betrachteten Energiegebiet)
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giegebiet durch Ortho-Para-iibergdnge klein. Der Hauptbeitrag
zum Streuguerschnitt des Ortho-Moleklils kommt vom Teilguer-
schnitt 1 = 2. Damit wird das epithermische Neutron im we-
sentlichen durch elastische Prozesse gebremst, so daf die
Spektrumsform den bekannten Verlauf (proportional %) zeigen
sollte.

Abb.23 zeigt die mit dem THERMOS-Code nach Gleichung III.4
berechneten senkrechten AusfluBspektren flir den 77% pH2—
Moderator flir zwei verschiedene Streukernmodelle. Kurve 1
wurde filir ein Wasserstoffgas gerechnet. Der Kurve 2 liegt

das realistische, in dieser Arbeit entworfene Streukern-
modell fiir die Flissigkeit zugrunde. Die thermische Spektrums-
form wird von Kurve 2 befriedigend wiedergegeben. Die Rechnung
liberschdtzt die Intensitdt des thermischen Spektrums aus fol-

genden Grlinden:

1) Fiir Energien E > 160 meV wird das Gasmodell zur Streukern-
berechnung verwendet. Dieses Modell Uberschidtzt die Ab-
widrtsstreueigenschaften des flissigen Wasserstoffs.

2) Die Winkelabhdngigkeit des verwendeten Streukerns wird in
Po-Néherung (isotrope Ndherung) approximiert. Diese Ndherung
vermag die Spektrumshidrtung des stationdren AusfluBspektrums
nicht exakt wiederzugeben, wie in [Z§7 fir einen HZO—Moderator
gezeigt wird.

Kurve 1 ergibt auch im thermischen Energiegebiet keine gute
Ubereinstimmung mit dem gemessenen Spektrum. Das Gasmodell
Uberschitzt offensichtlich die Thermalisierungseigenschaften
der Flissigkeit.



Die vorliegende Arbeit beschreibt Untersuchungen zur Neutronen-
thermalisierung in fliissigen Ortho-Para-Wasserstoffgemischen
der Temperatur T = 20,4 OK. Untersucht wurden fiir mehrere OP-
H2—Mischungen im Bereich 33% sz bis 98% sz stationdre und

asymptotische Spektren. AuBerdem wurde das erste Zeitmoment

t(E) und die Varianz t(E) fiir eine 77% und eine 98% sz—Mischung

experimentell bestimmt.

Es zeigte sich, daBR auf Grund der verschiedenartigen neutronen-
2—Mole—
kiils deutliche Unterschiede in den Thermalisierungseigenschaften

physikalischen Eigenschaften des Ortho- und des Para-H

der beiden Molekiile feststellbar sind. Insbesondere ergab sich
neben dem Nachweis der Existenz eines asymptotischen Zustandes
in Ortho-Para-Mischungen eine Abh3ngigkeit der asymptotischen
Spektrumsform von der Ortho~Konzentration. Mit steigender Ortho-
Konzentration steigt auch die mittlere Energie der Spektren,
d.h. der Anteil der "hochenerdgetischen" Neutronen nimmt zu.

Dies ist auf das Auftreten von Spinumklapp-Prozessen, hervor-
gerufen durch die spinabhdngige Neutron-Proton-Wechselwirkung,
zurlickzufiihren. Diese inelastischen Prozesse stellen Energie-
gewinnprozesse dar, bel denen das niederenergetische Neutron

den Energiebetrag AE = 14,74 meV gewinnt.

Die Form des thermischen Teils der stationdren Spektren ist
dagegen fiir Ortho-Konzentrationen > 10% unabhingig von der OP-
Konzentration. Sie weicht allerdings ebenso wie die Form der

asymptotischen Spektren stark von einer Maxwellverteilung ab.

Zur theoretischen Interpretation der experimentellen Resultate
ist eine Berechnung des Streukerns XO(E”ﬁ>E) nbétig. Dabei konnte
ein existierendes Rechenprogramm zur Berechnung des doppelt-
differentiellen Streuguerschnitts dzo/dnde verwendet werden.

In diesem Programm wird der Translationsanteil von dzo/dﬂde

in Gasndherung behandelt. Diese N&herung ist, wie in der vor-

liegenden Arbeit gezeigt wurde, nicht geeignet zur Beschreibung
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der Thermalisierung in flilissigem Wasserstoff. Deshalb wurde
das Translationsmodell durch ein realistischeres Modell zur

Beschreibung der Dynamik der Flissigkeit ersetzt.

Die mit diesem Modell berechneten stationdren und asymptotischen
Spektren sind in guter Ubereinstimmung mit den gemessenen Spek-
tren. Dabei wurde zur Berechnung der stationdren und der asymp-
totischen Spektren das THERMOS-Programm verwendet. Die zeitab-
hdngigen theoretischen Untersuchungen wurden im Rahmen der
Diffusionsndherung nach der Methode der infinitesimalen Zeit-
schritte durchgefiihrt. Zur Berechnung der Zeitmomente wurde
schlieBlich eine zweidimensionale Erweiterung des THERMOS~-

Codes verwendet.
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ANHANG

A 1 Aufldsungskorrektur zur Bestimmung der Zeitmomente

Durch die endliche Choppperdffnungszeit wird die vom Zeit-
punkt der Chopper&ffnung an gemessene Flugzeit T unsicher.
Eine weitere Unsicherheit in der gemessenen Flugzeit T er-
gibt sich aus der endlichen Breite der zur Zeitmessung ver-
wendeten Zeitkandle. Die endliche Chopper&ffnung bewirkt
aber auch eine zeitliche Mittelung der zeitabhingigen Form
des Neutronenspektrums. Beide Effekte lassen sich durch ein
doppeltes Faltungsintegral darstellen:

oa (]

~
Z(T,t) = F{t-t')dt’® R(u) ¢ (T-u,t')du All siehe
Gl., IV.6

—od — 064

Da beide Faltungen auf verschiedene Variablen wirken, kdnnen

sie unabhingig voneinander ausgeflihrt werden. Mit der Defini-

tion
(o)

Zl(T,t) = S R(u)e (T~-u,t)du erhdlt man aus All:
- 00
oo

~

Z(Trt) = F(t-t')Zl(T,t')dt'

-~ o
1) Bestimmung von Zl(T,t):

Die Aufldsungsfunktion R{u} setzt sich aus einer Rechtecks-

funktion der Zeitbreite At, (Atl = Breite des Zeitkanals) und
aus einer Funktion zusammen, deren B}eite fiir t$'2A t=-abhingig
ist und deren Verlauf als Funktion von u durch F{u) gegeben ist.

Die gesamte Halbwertsbreite beider Aufldsungsfunktionen sei tl’
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Da tléfT kann ¢ (T,t) um T--t1 in eine Taylorreihe entwickelt
werden. Die Entwicklung wird nach dem dritten Glied abge-
brochen. Man erhdlt fiir Zl(T,t):

T ¥
1 2 Q(T-tl,t)
Z.(T,t) = ¢(T-t,,t)+ (t,~-u) "R{u) du Al2
1 1 2 1 aTz
-0
)
Da t1 so gewdhlt wurde, daB: t1 = S uR(u)du folgt, daB das

-3
in (tl—u) lineare Glied verschwindet, d.h. durch Transforma=-

tion der Flugzeit, die von der Mitte dercéufldsungsfunktion
an gewdhlt wird, verschwindet das Glied g (t,-u)R(u)du.

~ ol

Al2 wird in All eingesetzt. Man erhdlt:

o oSO
oo
~d 1 2 Bzob—tlt)
Z(T,t)= | F{t-t")dt'e(T-t, ,t')+= (t,=u) "R(u)du \ F(t=t')dt " e
1 2 1 éTz
— 00 — ob —ob
Al3
Ndherungsweise gilt:
i 2
2y X (T,t,,t)
T QT
— 00
Damit erhdlt man aus Al3:
oo oo

2 2

~ 32y
Z(T.t)=z(T,t)-—7§13LEl 1 (tl-u)zR(u)du= F(t-t') o (T-t, , t')dt
T

—o0 —o0 AlS



2) Bestimmung von

(o]
A2 () = g (tl—u)2R(u)du Al6
— O

Eine einfache Abschdtzung von A2(t) ergibt sich, wenn man
fir R(u) eine Rechteckfunktion mit fir tSfZA t-abhdngiger
Breite annimmt. Dies bedeutet eine Abschdtzung nach oben.
Dann erhdlt man fir A2(t):

Atf o2
-3 + 3 t L 2A

Az(t) = Al7
el 2 .
R =2

und entsprechend fiir tl(t):
At
1 t

-+ 3 t42a

tl(t) = AlS8
Atl
T+A t}'2A

Mit Al6 erhdlt man schliefflich aus Al5:

(&2
%% (1, t)

Z(T,¢)=Z (T,t)-3A% (¢) v
T

t')ydt' Al9

= g F(t—t')¢(T-t1,

— D

Die gemessenen Z(T,t)~-Werte werden gemdfl Gleichung Al9 einer
hufldsungskorrektur zur Berlicksichtigung der Flugzeitunsicher-
heit unterworfen. AnschlieBend werden dann die korrigierten
Werte Z{(T,t) zur Bestimmung der Zeitmomente ausgewertet.



. A4 -

Die Aufldsungskorrektur betrug weniger als 5% und lag damit
stets grdBenordnungsmidfiig im Rahmen der statistischen Fehler-

grenzen.

A 2 Aufldsungskorrektur zur Bestimmung des asvmptotischen

Spektrums

Zur Ableitung der Beziehung VI.3 fiir t> 2A (asymptotisches
Spektrum) dient Gleichung All als Startgleichung. R(u) ist
jetzt identisch mit F(u)( u = t-t')und gegeben durch die
auf 1 normierte Chopperaufldsungsfunktion.

Damit erh&lt man nach Ausfilhrung der Laufzeitaufl&Ssungs-

korrektur:
(2]
1.23%z2 (T, ¢)
Z(T,t)=sA " er——t=l = R(u)du ¢ (T-t,,t-u) A2l
2 2 1
9T
—R

Dabei sind A2 und t1 durch die Gleichungen Al7 bzw. Al8 fir

t > 2A definiert.

Wenn das Neutronenfeld einen asymptotischen Zustand erreicht
hat, ist ¢(T,t) darstellbar als:

_ =at
®(T,t) = ¢aS(T) e

Damit erhdlt man aus A2l:

2

2 -
1 .2 3%z (T,t) 1 7( —98_ A22

rTEeR s A ar? z(r,e)T 1-e®t
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A 3 Beziehung zwischen ¢ (T,t) und Z(T,t)

Aus der ersten Gleichung VI.5 folgt durch einmalige t-
Ableitung: ’

£

92(T,t) 'y A

T $(T,t')dt téa A31
)

Aus der zweiten Gleichung VI.5 erhdlt man durch Ableiten
und Einsetzen der Gleichung A3l:

L-s £ t -4
9-5-%;;-3—)- = - % 8 (T,t')At '+ \ & (T, t")dt'=\0(T,t')dt"' -2 X@(T,t')dt'
0 1~ 0 0

t
= % 5 (T,t')dt' -2 9z (T,t) £< 24 A32
- ) = <

9

1-a

Analog erhdlt man aus der 3. Gleichung VI.5 durch Ableiten
und Einsetzen der Gleichungen A31 und A32

o t
Q-Zl—%'-éf—cl - - % 5 (T,t')dt' + o (T,t')dt' =
t‘l’f-?/b t—A {'—“a&&
= S o (T,t')dt' - 2 g 5 (T,t')dt' -3 o (T,t')dt"
) 0 o
i ) Y2 (T, £)
_ T Z(T,t)  _ 2 (T, t
= % ®(T,t*)dt 2 ———SE——‘ 3 ————377—
0
t-a t-2A

£> 24 A33
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Durch sukzessives Anwenden von A33 erhdlt man schlieBlich:

X n

S (T,t')dt' = Z (v+1) Q—Zg—"—tl x £(n+l)A
ot

0 N=0

‘{;: X-—VA
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Abb.9 Zeitlicher Verlauf der natiirlichen Ortho-Para-Konversion

durch Svpinwechselwirkunao benachbarter Ortho-Molekiile in

fliissigem Wasserstoff der Temperatur T = 20,4 Ok
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versehenen Mefwerte Z(T,t) fiir einige epithermische Enerdie-

agruppen fiir den 98% bHZ—Moderator
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Die Punkte geben die Mefwerte, die durchgezogenen Linien
die Resultate der Rechnung wieder.
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Abb.19 Vergleich eines gemessenen asymptotischen senkrechten Aus-

fluBspektrums mit gerechneten AusfluBspektren unter Verwen-
dung verschiedener Streukerne XO(E'ﬁ>E)
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Abb.20 Erstes Zeitmoment t(E) und Varianz t(E) filr den 77% DHZ—Moderator
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Abb.21 Erstes Zeitmoment t(E) und Varianz t{(F} flr den 98% DHZ—Moderator
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