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Zusammenfassung

Das Verhdltnis der Wirkungsquerschnitte von 2350 fiir Einfang

und Spaltung, o, wurde im Neutronenenergiebereich von 200 eV
bis 20 kéV mit dem Bremszeitspektrometer gemessen. Die Summe
der Einfang- und Spaltrate wurde mit einem Gammaproportional-
zdhlrohr, das von den zu untersuchenden zylindrischen Proben
umschlossen war, bestimmt. Zur Bestimmung der Spaltrate allein,
wurde eine Spaltkammer verwendet.

Eine sorgf&dltige Eichmessung des'Z§hlrohrs wurde an der ther-
mischen S&dule des STARK durchgefilihrt. Die gewonnenen o-Werte
von 2350 besitzen einen mittleren Fehler von 13% bis 20%.

Auf Grund der Fehlerfortpflanzung resultieren etwa 80% des

gesamten Fehlers aus Unsicherheiten in den Eichfaktoren.

235

Measurements of the ratio of U cross sections for capture

and fission in the neutron energy range from 200 eV to 20 keV

Abstract

235U'cross sections for capture and fission, o,

The ratio of
has been measured in the neutron energy range from 200 eV
to 20 keV with the slowing-down-time spectrometer. A gamma propor-

tional counter surrounded by the cylindrical 235

U samples
was used to determine the sum of capture and fission events.

The fission rate alone has been measured with a fission chamber.

A careful calibration of the counters has been carried out
at the thermal column of the STARK-reactor. The measured

a-values of 235U have an error between 13% and 20%. Due to
the error propagation, about 80% of the total error result

from inaccuracies in the calibration factors.
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1. Einleitung

Der ElnfluB des Elnfangquerschnltts auf dle krltlsche Masse,
die Brutrate und dle Slcherheltsanalyse von schnellen Reaktoren
mit U-235 Brennstoff 1st bekannt und das European~ Amerlcan "
Nuclear Data Commlttee (EANDC) hat daher als gewunschte
Genaulgkelt fiir den Elnfangquerschnltt von U—235 + 5 % 1m

Energleberelch unterhalb 2 keV angeqeben AVE

Infolge der Schw1er1gke1ten, dle bei der Trennung von’ Spalt—
und Elnfangerelgnlssen, bei der Bestlmmung des Neutronen-
flusses, des Untergrunds und der Eichfaktoren bestehen, sind
die gemessenen Einfangquerschnitte von spaltbaren Isotopen

mit groBen Fehlern behaftet. - e

Da Spaltquerschnitte wesentlich einfacher und genauer bestimmt
werden konnen als Llnfangquerschnltte,‘lst es mogllch 1etztéré
aus elner dlrekten Messung des Verh#ltnisses o = oc/o zu
berechnen.

Die blsher gemessenen a Werte von 235U weisen im Energle—
bereich von einigen hundert eV bis zu etwa 20 keV grofe
Diskrepanzen auf: 20 v 60 %. Das hier beschriebene Experiment
soll zur Kldrung dieser Diskrepanzen beitragen.

Ziel dieser Arbelt ‘war daher die Messung dér a—Werte von

235U im Energleberelch von O 2 keV bis 20 keVv m1t einem

Bremszeltspektrometer.

1.1 Uberblick ﬁber Methoden zur Méssung von o (E)

Die meisten bisher angewahdtén Methoden zur Messuhg'vbn a(E}

kénnen entweder nach der Art der verwendeten Neutronenquelle
oder nach der Methode, die zur Trennung der Einfang- und
Spaltereignisse angewendet wurde, eingeteilt werden.

Flir o(E)-Messungen verwendete Neutronenquellen.

Zum Druck eingereicht am: 6.8.1975



Cepulster schneller Reaktor

Hierbei wird ein schneller Reaktor durch eine rasche Anderung
seiner Reaktivitdt gepulst. Innerhalb des Leistungsimpulses
ist er ﬁberkritisch, auBerhalb unterkritisch. Der Forschungs-
reaktor IBR im russischen Kernforschungszentrum DUBNA /2/

ist ein Beispiel filir diesen Typ von Neutronenquelle. Seine
mittlere Leistung betrdgt 1 KW. Die Halbwertsbreite des
Leistungspeaks ist 36 us, die Periode 8 bis 80 Impulse/sec.
Bei einer Flugwegldnge von 1000 m betrdgt das AuflSsungs-
vermbgen 0.04 us/m. Diese Neutronenquelle wurde bei den in

/3 - 5/ beschriebenen o (E)-Messungen verwendet.

Van de Graaff—Beschléuniger

Der Van de Graaff—Beschleuniger mit den Reaktionen 7Li(p,n)
7Be und T (p,n) 3Hé eignet sich insbesondere filir die Messung
von o(E) oberhalb etwa 100 keV /6 - 8/. Flir diese Neutronen-
energien muB der gepulste Beschleuniger unmittelbar oberhalb
der Reaktionsschwelle betrieben werden. Die Neutronen-

energie wird mit der Flugzeit-Methode bestimmt.

Elektronen—Linear—BeSchleun;ger

Die Neutronen werden durch die Bremsstrahlung beschleunigter
Elektronen, die auf Targets mit hoher Ordnungszahl auffallen,
erzeugt. Targets aus Tantal und Wolfram werden meistens ver-
wendet. Der groBe Vorteil dieser Anlagen ist ihre hohe
Neutronenintensitdt, welche lange Flugwege und damit sehr

gute Energieaufldsung ermbglicht. Die Anlage ORELA in Oak
Ridge ist ein typisches Beispiel fiir solch einen Beschleuniger
/9, 10/. |

Pir die Trennung der Einfang- und Spaltereignisse werden

hauptséchlich zwei Methoden benutzt:
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Die Spaltkammer wird im Zentrum eines groBen Gamma-Szintilla--
tionsdetektors angeordnet. Die gepulste Neutronenquelle ist
kollimiert und die Energie der Neutronen wird mit der Flug-
zeitmethode bestimmt. Da die Spaltkammer nur Spaltereignisse
und der Szintillationsdetektor sowohl Spalt- als auch Einfang-
ereignisse registriert,liefert die Koinzidenzz&hlrate zwischen
beiden Detektoren den Beitrag der Spaltrate zur Gesamtzidhl-
rate im Szintillationstank. Bei dieser Messung ist eine hohe
Neutronenempfindlichkeit der Spaltkammer notwendig. Daher ver-
wendet man normalerweise Multiplattenspaltkammern, die mehrere
Gramm 235U enthaltén. Die Nachweiswahrscheinlichkeiten der
Detektoren werden entweder mit thermischen Neutronen oder

aus den Parametern mehrerer aufgelOster Resonanzen bestimmt.
Die Schwierigkeiten dieser Methode liegen im kleinen MegB-
effekt /10/, denn das Verh&dltnis von Signal zu Untergrund

ist v 1. Der Grund hierflir ist die geringe Reaktionsrate

der Spaltkammer. AuBerdem ist der Untergrund der gestreuten
Neutronen von der Spaltkammer in den Szintillator, bzw. vom
Szintillator in die Spaltkammer schwer zu bestimmen. Diese
Tatsachen bestimmen wesentlich die Genauigkeit der Messer-

gebnisse.

o e n o> S e e e T e S Gt e D D G G (e = e ) O W S e O T G e O e T e D D S G et 5D I D S e

Bei dieser Methode wird ein groBer Szintillationstank von
etwa 1 m Durchmesser verwendet /8/, der zusdtzlich mit einem
Isotop, das einen hohen Absorptionsquerschnitt besitzt, ver-
giftet wird (Cadmium, Gadolinium). Die Empfindlichkeit dieses
Detektors ist dann nahezu gleich eins. Die zu untersuchende
spaltbare Probe wird in der Mitte des Szintillationstanks an-
geordnet. Bei Einfangereignissen in der Probe liefert der
Detektor nur einen prompten Impuls. Beil Spaltereignissen

entsteht nicht nur ein prompter Impuls, sondern auch ein



verzdgerter Impuls, der von der Absorption der moderierten
Spaltneutronen in der Vergiftung herriihrt. Spaltereignisée
lassen sich daher von Einfangereignissen liber eine ver-
zO0gerte Koinzidenzmessung trennen.

Die Lebensdauer eines Neutrons im Szintillationstank be-

trdgt ungefdhr 10 ps und die Zeitdauer, flir die das Cate

der Koinzidenzeinheit nach dem ersten Impuls zur Registrierung
des zweiten Impulses gedffnet bleibt,wird auf ~ 40 psec ein-
gestellt /4/. Die Lebensdauer und die Verzdgerungszeit sind
natiirlich vom Tank abhdngig.

Mit einer Wahrscheinlichkeit von v 18 % wird nach der

Spaltung kein Neutronenimpuls registriert, was zu MeBfehlern
flihren kann. Um einen grofen MeBeffekt zu bekommen, werden
dicke Proben (v 4.5 « 10°]

Der hohe Untergrund entsteht durch Neutronen, die von den

Kerne/cmz) verwendet /4, 7/.

Kollimatoren, den Konstruktionsmaterialien und den Proben
gestreut wurden. Der kleine MeBeffekt (Verhdltnis von Signal
zu Untergrund ist auch v 1) und die Schwierigkeiten bei der
genauen Messung des Untergrunds sind die hauptsdchlichen
Griinde fiir die Unsicherheiten dieser Mefmethode.

235U wurden bisher fast ausschlieflich

Die a(E)-Werte von
mit den soeben beschriebenen Flugzeitspektrometern ge-
wonnen. In Abb. 17 und Abb. 18 sind die Ergebnisse einiger
Autoren /3 - 6, 9/ dargestellt, die spdter zusammen mit

den hier gewonnenen Ergebnissen noch ausfiihrlicher diskutiert
werden,

Im allgemeinen ist der statistische Fehler groB, 20 % bei

den Messungen von Ryabov und Kurov, 25 % bei den Messungen
von de Saussure. Die Abweichungen zwischen verschiedenen
Messungen sind ebenfalls gro (20 % ~ 60 %). Diese erheb-
lichen Abweichunéen sind sicher zum Teil dadurch zu er-
kldren, daB der Untergrund bei den Flugzeitmessungen hoch

und schwer zu erfassen ist.



2. Prinzip des Bremszeitspektrometers .

Die Bremsung von schnellen Neutronen durch elastische StéBe
in Blei erzeugt eine schmale Energieverteilung, deren Mit-
telwert von der Bfemszeit abhidngig ist. Auf dieser Tat-
sache beruht das‘Prinzip des Bremszeitspektrometers /11/.
Es besteht normalerweise éus einem Bleipile mit einer Kan-
tenlédnge von 1 bis 2 m, in dessen Miﬁte sich eine gepulste
Neutronenquelle befindet. Diese liefert periodisch 14 MeV
Neutronen mit Hilfe der T(d,n) 4He—Reaktion. Das hohe Atom-
gewicht, der konstante Streuquerschnitt und der kleine Ab-
sorptionsquerschnitt machen insbesondere Blei fiir die Veff
wendung in einem Bremszeitspektrometer geeignet. Im ein- '
zelnen spielen sich nach dem Neutronenimpuls folgende
Vorgdnge im Bleipile ab. Durch anfdngliche inelastische
St6B8e werden die 14 MeV Quellneutronen sehr schnell

(~300 nsec) auf Energien unterhalb 0.57 MeV (niedrigstes
Anregungsniveau von Blei) abgebremst . Danach setzt der rein
elastische StreuprozeB ein. Nach_Beendigung des inelasti-
schen Abbremsvorgangs haben die Neutronen eine breite
Energieverteilung. Bei der sich anschlieBenden nur elas-
tischen Abbremsung tritt zundchst eine Fokussierung be-.

ziiglich der Energie ein.

Mit dem Neutronenfeld des Bleipiles und einem Vielkanal-
analysator der die zeitabhingige Neutronenreaktionsrate/11-25/
registriert, kann man energieabhdngige Wirkungsquer-

schnitte, Selbstabschirmungsfaktoren, Resonanzintegrale

und Resonanzparameter bestimmen.



2.1 Beziehung zwischen mittlerer Neutronenenergie und

Abbremszeit

Fiir Moderatoren groBer Massenzahl (A>>1) und mit vernach-
ldssigbarem Absorptionsquerschnitt kann man unter der
Annahme, daB der mittlere logarithmische Energieverlust
pro StoB8 & und der Streuquerschnitt des Moderators unab-
hdngig von der Neutronenenergie sind, eine Beziehung zwi-
schen der mittleren Neutronenenergie und der Abbremszeit

herleiten.

Fir die elastische Streuung ist die Zahl der StdBe (dn)
in der Zeit dt fiir ein Neutron mit der Geschwindigkeit
v(t)

dn

]
]
.
&
I

(2.1.1)

Eo

- (2.1.2)
"E(t)

um den Faktor & zu. Die gesamte Zunahme der Lethargie
nach dn St6B8en ist

Ev(t) «dt

Ag !

du(t) = -d(1lnE(t)) = Edn = (2.1.3)

und E(t) = % mNG(t)z.



Man erhdlt

Ev(t)dt _ _ 2dv(t)
g V(t)

E, (t)
mit £ = 1n ! po 2

= > fliir A>>1

-~
~

pd O

Durch Integration

t o= AN (—— -

oder E(t)

]
S|
2

s

>

mit
1 2.2 . 2
C =3 mA"A] = 167 [keVeusecc/

t = -\;—3’- = 0.265 [usec/.

(2.1.4)

(2.1.5)

(2.1.6)



Dabei sind:

my = Neutronenmasse

A = Atomgewicht des Moderators (Blei)

X = mittlere Streuwegldnge im Moderator
= 2,71 cm fliir Blei

Vo = mittlere Anfangsgeschwindigkeitvder Neutronen
bei Beginn der rein elastischen Abbremsung
ZS = makroskopischer Streuquerschnitt des Moderators

Die Konstante C wurde experimentell bestimmt. Dazu wurden
Substanzen mit bekannten Einfangresonanzen benutzt. Die
Ergebnisse sind in Abb.1 dargestellt. Die Konstante to
hdngt von der Dauer des inelastischen Bremsvorgangs ab.
Ihre Bestimmung ist mit Hilfe von Monte-Carlo-Rechnungen
/21/ mdglich.

2.2 Neutronenfeld im Bleipile

Der NeutronenfluB ¢(r, t, E) im Bleipile 14Bt sich durch
die instationlire energieabhdngige Transportgleichung be-
schreiben. Eine analytische L&sung dieser Gleichung ist
nur mdglich, wenn der FluB in Ort, Zeit und Energie

separiert werden kann:

¢ (X, t,E) = 9(X)o(t)o(r) (2.2.1)

Hier ist ¢(r) ortsabhdngige Verteilung der Neutronen
o (t)

¢ (E) = Energieverteilung der Neutronen zu einem

I

zeitliche Abnahme des Neutronenflusses

bestimmten Zeitpunkt.

Die ortsabhdngige Verteilung der Neutronen ¢ (r) bekommt

man aus der LOsung der elementaren Diffusionsgleichung.
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1 Na-23(2850eV) 11Mo-97 (70.9 eV)
05 L 2 Zn-64(2637eV) 12 Au (61.5 eV)
: 3 Cu-63(1984eV) 13 Mo-95 (45.1 eV)
4L Fe-56(1167eV) 14 Ag-107(16.3 eV)
5 Cu-63( 577¢V) 15Ta (10.34eV)
04 6 Mn-55( 337eV) 16 Ag-109( 5.2 eV)
T 7 Zn-67( 225eV) 17 Au ( 49 eV)
8 Cu-65( 227eV) 18Ta ( 4.28eV)
9 Co-59( 132¢V) 1SIn (1.456 eV)
03 L 10 Mo-96(131.4 eV) 20Rh  (1.257eV)
02+
o1
, t(us)
—_—
0 / l 1 1
0 100 200 1300 400
Abb. 1 Gemessener Zusammenhang zwischen Bremszeit t und mittlerer Neutronenenergie

1

E

(evi 2

E im Bleipile
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Fiir einen Bleipile mit den effektiven Kantenl&ngen
2ax2bx2c lautet diese L8sung /26/:

=y . JT(21+1)x T(2m+1)y T(2n+1) z
o (T) _1zm i # o cos—5— cos—+ cos —=—=
14 r 14 r
(2.2.3)
und flir den Grundmode (l=m=n=0):
) = X y Iz
o(r) = ¢O COS3T COSZi- COS3= (2.2.3)

Die zeitliche Abnahme des Neutronenflusses ¢(t) wird
durch Absorption und Leckage verursacht. Einen Ausdruck
fir ¢(t) erhdlt man durch die LOsung der zeitabhdngigen
Diffusionsgleichung unter Verwendung der Fermi-Alter-
Gleichung fiir eine punktfdrmige isotope Quelle /26/:

‘ -t ~(a+1) %
p(t) = LX) " (2.2.4)
t
o
dabei sind
Axisg
a = 3 = 0,36 fiir einen kubischen pjile

mit 2m Kantenl&nge

T = ————— = Lebensdauer der Neutronen im
oy unendlichen Moderator

il

810 us im Blei

Bg = geometrisches Buckling des Bleipiles fiir
den Grundmode
2
=T L+ L+ 2y nit 2ax2px2c -
4 2 2 2
a b c

Abmessuncgen des Quaders.
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Die Abhdngigkeit der Neutronendichte von der Bremszeit
wurde mit Hilfe eines 1/v-Detektors (BF3
Die Ergebnisse flir den Bleiquader sind in Abb.2 dargestellt.

-Zidhler) gemessen.

2.3 Auflésungsvermdgen

Das energetische Aufldsungsvermdgen des Bremszeitspektro-
meters wird durch die Art und Weise des Moderierungspro-
zesses bestimmt. Solange die Energie der Neutronen gr&s-—
ser als die des niedrigsten Anregungsniveaus des Modera-
tors ist, kOnnen die Neutronen inelastische StHBe er-
fahren. Die inelastischen St&8e ergeben eine sehr breite
Energieverteilung, welche bei der sich anschlieBenden
elastischen Streuung zundchst eine Fokussierung e.fdhrt.
Diese Fokussierung kann man folgendermaBen verstehen.

Ein Neutron mit der Geschwindigkeit v macht pro Zeitein-
heit ——

Ag
zur Geschwindigkeit wenn Ag=const. ist. Die mittlere

St6Be. Die Zahl der St&Be ist also proportional

Geschwindigkeitsdnderung in der Zeiteinheit ist dann propor-
tional der Geschwindigkeit. Im Zeitpunkt t m&gen die
Neutronen eine mittlere Geschwindigkeit v (t) habeh. Fiir
Neutronen, deren Geschwindigkeit grdBer bzw; kleiner als
v(t) ist, ist die relative Geschwindigkeitsdnderung pro
Zeiteinheit gréber bzw. kleiner als die der Neutronen mit
der mittleren Geschwindigkeit v(t). Die Neutronen werden
daher nach einiger Zeit in den Bereich der mittleren Ge-
schwindigkeit fokussiert. |

Andererseits verbreitertsich beim BremsprozeB die Energie-
verteilung der Neutronen, da es sich um einen stoéhastischen
ProzeB handelt, so daB sich schlieBlich eine asymptotische
Energieverteilung einstellt, die durch eine Gausfunktion be-
schrieben werden kann /27/:

3A

E 2
- (= -1)
cp(g) - /& . 0% (2.3.1)



8(n,q)Li
Reaktionsrate
10+
52 eV Ag-Absorptionsresonanz
10 [
<¢— Cd- Absorption
3 / \ n(t) T
10
t(ps)
—_—

2 i 1 | 1
10100 10 10° 108 10°
100keV  10keV  1keV  100eV  10eV  1eV  0leV o E

| | t
Abb. 2 Gemessene Neutronendichte n(t) im Bleipile und Neutronendichte n(t)e

nach Korrektur der Absorption in Blei mit T = 810 us in Abhingigkeit
von der Bremszeit ¢t

_ZL_
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Fiir Energien unterhalb etwa 10 eV verbreitert sich die:
Energieverteilung infolge der thermischen Bewegung und-

der chemischen Bindung der Moderatoratome /28/.

Fiir das gesamte Aufldsungsvermgen des Bremszeitspektro-.

meters erhdlt man dann den Ausdruck /21/:

s _ /% | Bv) , <»6E )2 ] <’_ E(t)> . 5. KT
E(t) E B \E (t)/ = - B CE(t) |
(2.3.2)

dabei sind Eo = mittlere Neutronenenergie nach Beendi-

gung der inelastischen StdBe (eV)
2
<_6E ) =84, ln2.
E(t) /o

Durch die Ungenauigkeit bei der Zeitbestimmung ist je-

[98)

doch das tatsdchliche Aufldsungsvermdgen etwas grdBer.

Die Zeitungenauigkeit

st = Sen? v (st ?

fihrt zu einer Verbreiterung der theoretischen Energie-
verteilung zum Zeitpunkt t. At1 ist die Breite des erzeug-
ten Quellneutronenpulses und At2 die Kanalbreite des Zeit-
analysators. Diese Verbreiterung der Energieverteilung

148t sich mit Hilfe der Gleichung (2.1.5) die die Beziehung
zwischen der Neutronenenergie und der Abbremszeit angibt,
berechnen. Fiir den Fall, At1 = 0.5 us und At2 = 0,25 us,
ist der Anteil der Zeitungenauigkeit an der gesamten
Energieaufldsung ~10% bei 200 eV und ~30% bei 20 keV /12/.



Die gesamte Energieaufldsung in Abh&ngigkeit wvon
E(t) sowie die gemessenen Halbwertsbreiten einiger Ein-
fangresonanzen als Funktion der Resonanzenergie sind
in Abb.3 dargestellt., Die Energieaufldsung des Blei-
piles von 1 keV bis 100 keV wurde mit Hilfe einer Monte

Carlo-Rechnung gewonnen /21/. Im MeBSbereich E(t)=200 eV

~20 keV. liegt die Energieaufl&sung zwischen 25%

~50%.,

E
E(t)

Der nutzbare Energiebereich des Bremszeitspektrometers
wird daher durch das Aufldsungsvermdgen begrenzt. Die

untere Grenze ist ~1 eV und die obere Grenze ~50 keV /11/.



O6E

z (%)
50 |
3 » Gleichung(2.3.1)

1 I

25 L L
E(eV)
4——_—-—___

0 ‘ ! ! L I
10° 10° 10° 10 16°

Abb. 3 Gemessene Halbwertsbreite des Neutronenspektrums in Abhdngigkeit wvon

der mittleren Neutronenenergie
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3. MeRmethode

AuBer den im Abschnitt 1 beschriebenen Methoden eignet sich
auch das Bremszeitspektrometer filir die Messung von Einfang-
querschnitten in Spaltmaterialien. Diese Methode wurde
zuerst von Bergman et al. filir die Messung der oa-Werte von
Pu-239 angewendet /29/.

Der wesentliche Punkt bei der a-Messung ist die Unterscheidung
von Einfang- und Spaltereignissen, denn beide Prozesse liefern
Gammaquanten. Zur Bestimmung der Summe der Spalt- und Einfang-
raten wurde ein Gamma-Proportionalzdhlrohr verwendet, das

von den zu untersuchenden zylindrischen Proben umschlossen
war. Die Empfindlichkeit des Proportionalzidhlrohrs flir den

Nachweis von y-Quanten ist ihrer Energie proportional, d.h.

g = const - EY (3.1)

dabei sind

€ Empfindlichkeit des Detektors

E

Y Energie der y-Quanten.

Bei Einfangereignissen ist EY die totale prompte y-Energie,

g Nijh(\)i - vj) (3.2)

M
[EY]Einfang =i£1 i35

N

btﬂ

Anteil des tUbergangs (i-+j) nach einem

It

cabei sind‘ N

ij
Einfangereignis
M = Anzahl der angeregten Niveaus des Compound-
kerns
h = Plancksche Konstante

vi,vj= Frequenzen der entsprechenden angeregten
Niveaus i und j

Bn = Neutronenbindungsenergie des Compoundkerns.
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Im MeBbereich ist die kinetische Energie des einfallenden

Neutrons im Vergleich zur Neutronenbindungseﬁergie des

Compoundkerns vernachldssigbar. Deshalb erh&dlt man

€s = const~Bn. (3.3)

D.h. die Nachweiswahrscheinlichkeit ist filir Einfanger-
eignisse der Neutronenbindungsenergie proportional und
nicht vom Zerfallschema des Compoundkerns abh&dngig.

Die Nachweiswahrscheinlichkeit fiir Spaltereignisse ist

= const * E_. . (3.4)

€¢ £

Dabei ist Ef = mittlere prompte Gammaenergie pro Spaltung.

Die zur Zeit t nach dem Neutronenimpuls im Zeitanalysator
registrierte y-Zdhlrate ist flir diinne Proben unter der An-

nahme, daB Bn und E_. unabhédngig von der Neutronenenergie

£
sind, gegeben durch

ZY(t) = N-At f [ec UC(E) + ?f Gf(E)] ¢(E,t)dE

+ Untergrund. (3.5)

Unter der Voraussetzung, daB f 0c(E) ¢(E,t)dE durch
o(E(t))*9(t) ersetzt werden kann, was eine gute N&herung

darstellt Wwie Klunker in /21/ gezeigt hat, erh&lt man

z (£) =k, [o (E(£)) + B8 op(E(E))] ¢(t)

+ Untergrund, " (3.6)

=z
i

dabei sind gesamte Kernzahl der untersuchten Probe

At = Kanalbreite des Zeitanalysators
€

B = EE ist das Verhdltnis der Nachweis-
c

empfindlichkeiten flir ein Spaltereignis

und ein Einfangereignis.

Aufgrund der Eigenschaften des y-Z&hlrohrs ist B auch gleich
Ef/Bn'



- 18 -
Die Spaltrate allein wird mit Hilfe einer Spaltkammer bestimmt:
Zo(t) = ke o (E(t)) ¢(t) (3.7)

Aus der mit dem Untergrund korrigierten Gleichung (3.6) er-
hdlt man zusammen mit (3.7):

- _ kf ZY(t)
a(E(t)) = T EETET - B (3.8)
Y

Der Normierungsfaktor kf/kY wird mit Hilfe der Eichmessung

in einem thermischen Neutronenfluf unter Verwendung der
bekannten thermischen Spalt- und Einfangquerschnitte bestimmt.
Dabei wird angenommen,daf kf/kY bei der thermischen Eich-

messung und bei der Messung im Bremszeitspektrometer gleich

ist.
th _ th th th
ZY = kY (cc + B o Y ¢ + Untergrund (3.9)
th _ th . th
Zg =kgpog ¢ (3.10)

Nimmt man an, daB auch Ef unbekannt ist, so ist eine weitere

Messung mit einer nicht spaltbaren Stancardprobe notwendig.

gth - St gth th

Y st y c, st + Untergrund (3.11)

Dabei sind ogh, Ozhst' ogh die thermischen Einfang- und
’

Spaltquerschnitte. ¢th ist der thermische NeutronenfluB.

Aufgrund der Eigenschaften des y-Z&hlrohrs erhdlt man

k i
Y _ X X ¢ _x "x 'n
k$ - st st (3.12)
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It

dabei sind nX effektive Anzahl von Kernen in der Probe

nst = effektive Anzahl von Kernen in der Stan-
dardprobe

d f‘ = A i °

Mx, Lst Monitorzahl

Aus den Gleichungen (3.9), (3.10) und (3.11) erhdlt man nach
der Untergrundkorrektur:

st th th

k o Z
= .Y ¢,st ¥ _ Jth
Y £ Y,st

th

k : Z
Lo oty £, (3.14)

k th
Y Z
Y

dabei ist ath = Verhdltnis der thermischen Neutronenguer-

schnitte fir Einfang und Spaltung.

Das hier beschriebene MeBverfahren besteht demnach aus zwel
Teilen: 1.) aus einer Eichmessung zur Bestimmung der Eich-
faktoren kf/kY und B mit Hilfe von bekannten thermischen

Wirkungsquerschnitten und 2.) aus der eigentlichen o (E)-Messung.
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4. Aufbau und Durchfiihrung der Experimente

4.1 Eigenschaften des y-Proportionalz&hlrohrs

Das verwendete zylindrische Gamma-Proportionalz&hlrohr wurde
im INR gebaut und bestand aus AlMg3 mit einer Dicke von

5.5 mm und enthielt eine Anode aus Wolfram von 50 pu Durch-
messer. Das Zdhlrohr wurde mit 1.5 bar Argon (reinst) und
0.02 bar Kohlendioxyd gefiillt. Es hatte einen AuBendurch-
messer von 27 mm und eine Ldnge von 370 mm. Die hOchste
Betriebsspannung betfug 2500 Volt. Das mit einer Co-60-Gamma-
quelle gemessene Impulshdhenspektrum ist in Abb. 4 darge-
stellt. Es &ndert sich nicht mit der y-Energie. Zur
Eliminierung des Rauschens wurde die Schwelle, wie in

Abb. 4 angedeutet, angeordnet.

Bei Anordnung einer y-Quelle an der Oberfliche des Zihl-
rohrs betrdgt die axiale Ausdehnung des Bereichs konstanter
Empfindlichkeit mindestens 200 mm. Abb. 5 zeigt die Anderung
des axialen Verlaufs der Empfindlichkeit flir wachsende

Abstdnde zwischen Gamma-Quelle und Z&hlrohrachse..

Die zu messende Probe wurde innerhalb des Bereichs konstanter
Empfindlichkeit direkt an der Oberfldche des Z&hlrohrs an-

geordnet.

Ein Proportionalzdhlrohr mit der effektiven Wandstérke

deff 2 Ry (Re = Reichweite der energiereichsten Sekunddr-
elektronen) hat eine Empfindlichkeit, die proportional zur
Y-Energie /30-32/ ist. Diese Proportionalitdt geht im Fall
deff < Ry Verlqren. Falls deff < Ry ist,bewirkt eine das
Zihlrohr umgebende Probe auBerdem eine Erhdhung der Zdhlrohr-
empfindlichkeit, da Sekunddrelektronen aus der Probe in das
Zdhlrohr gelangen kSnnen. Dies muB unbedingt vermieden werden,
da sonst der gemessene y-Untergrund von der Probendicke ab-

héngig ist.
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Andererseits sollte die Wandstdrke auch nicht unndtig grof
sein, da sonst Neutronenstreuungen in der Z&hlrohrwand das
Energiespektrum verdndern kdnnen. AuBerdem wird sich die
Empfindlichkeit des Z&hlrohrs mit der unnétigen Zunahme

der Wandstdrke vermindern.

Die geeignete Wandstdrke des y-Zdhlrohrs l1ldB8t sich aus der
Berechnung der Reichweite der energiereichsten zu erwarten-

den Elektronen gewinnen.

Die Proportionalitdt der Empfindlichkeit zur Energie der
einfallenden y-Quanten wurde experimentell nachgepriift.
Dazu wurde ein geeichter Satz von y-Quellen des "Radio-
chemical Centre, Amersham, England" verwendet. Die Quell-
stdrken des Satzes waren am 1.11.1973 bestimmt worden.

AuBerdem wurde eine 24Na Yy=Quelle durch Bestrahlung wvon

23Na in der thermischen S&dule des FR2 hergestellt. TIhre
Quellstdrke wurde mit einem Ge-Detektor bestimmt, dessen
absolute Empfindlichkeit zuvor mit den Standardquellen

und unter Verwendung einer gerechneten Empfindlichkeitskurve
/33/ bestimmt worden war. Dies ist in Abb. 6 dargestellt.
Die an die gemessenen Werte angepaBte gerechnete Kurve wird
dazu benutzt,um die Empfindlichkeit des Ge-Detektors bei

der 24

Na-Linie zu bestimmen.
Die Abhdngigkeit der Empfindlichkeit von der y-Energie

ist in Tab. 1 und Abb. 7 dargestellt.
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Tabelle 1

Empfindlichkeit des y-Zdhlrohrs in Abhdngigkeit von der Energie

Quellstérke | Halbwerts— | y-Energien | Anteil der *grrektive Q-E ff'Zhi ¥ Gemessene | € /E off
vy-Quelle | Q(uc) zeit T1/2 E ; (keV) Gammas pro| y-Energie Zhi(%) (M ;7 ec) Zihlrate Yy
‘ Y Zerfall E__po(keV) eV/s (1/sec) | (1/MeV)
n; (%) Y
Am—2L41 12.32 485.1 y gg'gg 3223 S5T.41 38.4 1.01.10h L. 46-10 h.h3.io'3
i 1‘4.)4 ' 10.7 )4 _
Co-5T7 7.86 271.6 a 122.0 85.3 112.1 10k4. 4 3.40-10 L. %9.10 .32.1073
136.4 8.k
Hg-203 5.4 46.57 4 279.1 81.55 279.1 81.55 h.55-1oh 4.05-10 8.90-1o'h
Na—22 9.71 0.603 y | 211-0(B*) | 179.7 784.0 279.6 7.88-10° 1.00-10° | 1.27.1073
127Lk.6 - 99.94
Cs—137 10.76 29.82 y | 661.6 - 84.6 661.6 8k.6 2.23.10° 2.75:10° | 1.24.1073
Mn-5k 8.09 313 a | 835.0 100 835.0 100 2.50.10° 3.29.102 | 1.32.1073
Co—60 12.06 5.263 y };g§°g 188 1253.1 200 1 12.106 1.65-103 .h8'10_313%
897.5 92 ‘ 5 o -3
Y-88 6.35 106.6 d |1836.2 100 1390.6 - 192.6 6.29-10 9.23.10 L4710
2734 ,1 0.63
Na-2L 1.46 15 h ;?gg‘g :88 2059.0 200 2.22-10° 3.44.10° | 1.55.1073+8%
T In; B
yeff = T h. X*Entfernung der Quelle von der Z&hlrohrachse = 18.2 mm
e 1 1
Au 6513 .38.107 3467
Ag 693k .50+ 10 3+64

- G2 -
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Fir Quellen, die Gammas mit verschiedenen Energien emittieren,
wurde eine effektive y—-Energie berechnet:
? hi Eyi

.
- !
E hi v

Eyeff (4.1.1)

dabei sind hi Anteil der Gammas pro Zerfall

E

vi Y-Energie des i-ten Zerfalls

EYeff Effektive <y-Energie.

Da flir y-Energien oberhalb 2.8 MeV keine geeigneten Quellen
zur Verfligung standen, konnte die Linearitdt der Empfind-
lichkeit zu noch h&heren Energien hin nur mit Hilfe von
Gold- und Silberfolien iiberpriift werden, die nach Neutronen-
einfang eine y-Kaskade von bekannter Gesamtenergie, ndmlich

der Neutronenbindungsenergie,emittieren.

Die Aussagekraft dieser Messungen flir die Linearitdt der
Zahlrohrempfindlichkeit hdngt wesentlich von der Energie-
verteilung des emittierten Einfanggammaspektrums ab. Wie
man den in /41/ vertffentlichten gemessenen Spektren ent-
nehmen kann,ist insbesondere bei Au der Anteil der direkten
Ubergédnge sehr groB, wodurch die Goldmessung sehr gut zur
Uberpriifung der Linearitdt der Z&hlrohrempfindlichkeit auch
bei hohen y-Energien geeignet ist.

Diese Messungen wurden zusammen mit den oben beschriebenen
Eichmessungen an der thermischen S&ule des STARK durchge-
fihrt. Der NeutronenfluBf wurde dazu mit einer Argon-gefiillten
235U-Spaltkammer, deren Empfindlichkeit genau bekannt war,
bestimmt, Die vom Gammazihlrohr registrierte Einfangrate
der Gold- und Silberfolien ist von der gesamten prompten
Gamma-Energie des Einfangereignisses d.h. der Neutronen-

bindungsenergie abh&dngig.
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Die Nachweisempfindlichkeit der Argon-gefiillten 235U—Spalt—
kammer erhielt man aus /34/
Zeff = 7.87 - 1017 2 % Kerne/Spaltkammer
Der NeutronenfluB ergibt sich dann aus
ot = e, (4.1.2)
berg ' Of
dabei sind R = Zdhlrate der Spaltkammer
ozh = thermischer Spaltquerschnitt.

Flir die vom Gammazdhlrohr registrierte Einfangrate erhielt

man andererseits:

th

RAu = EAu'ZAu i) (4.1.3)
_ = th '
RAg = eAg ZAg ¢ ’ (4.1.4)
dabei sind EAu’ ng = thermischer makroskopischef Einfang-
‘ querschnitt von Gold bzw. Silber,
gemittelt liber das Neutronenspektrum.
€au’ eAg = Empfindlichkeit des Gammazd&hlrohrs

bei einer Gamma-Energie von 6.51 MeV
bzw. 6.93 MeV /35/.

Der Anteil der epithermischen Neutronen an der Reaktions-

rate ist vernachlissigbar Gold-Folien mit 5,66-1020,

3,54.10%9, 2,89.10%°, 2.36-102°, 1,77.10%°
und Silber-Folien mit 17,58.10%°, 11,72.10%°, 3,75.10%°

20 20
Atomen pro cm2 wurden verwendet. Ihre Zdhlraten wurden

Atomen pro cm2

schlieflich mit Hilfe von geometrischen Rechnungen auf
die Foliendicke Null extrapoliert, um den Selbstabschirmungs-

effekt zu berlicksichtigen.
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Da Silber aus zwei Isotopen besteht, muB die effektive

Bindungsenergie mit Hilfe der Formel

110
107zc 108B + 1092_c . B
Befs = 67 GE (4.1.5)
L+ I
c c
berechnet werden.
C 107 R . 107
babei sind ZC = Einfangquerschnitt von Ag
10920 = Einfangquerschnitt von 109Ag
108B = Neutronenbindungsenergie von 1O8Ag
110 , , 110
B = Neutronenbindungsenergie von Ag
Bogg = effektive Neutronenbindungsenergie

des Silbers.

4.2 Durchfiihrung der Eichmessungen

Das Blockschaltbild des flir die Eichmessungen verwendeten
Aufbaus ist in Abb. 8 dargestellt. Die Anordnung besteht
aus einem MeBkanal und einem Monitorkanal. Bei den Eich-
235U—Spaltkammer (FC 35 Zoth

als Monitor. Als Neutronenquelle wurde die thermische S&dule

messungen diente eine Century)
des STARK verwendet. Flir dieses Experiment wurde der Reaktor
mit einem thermischen Core beladen. Abb. 9 zeigt den Aufbau
der thermischen Sdule des STARK. Die Eichmessungen wurden
vor der thermischen Sdule in Strahlgeometrie durchgefiihrt.
Fiir die Messungen wurde der Reaktor mit einer konstanten
Leistung von 5 Watt gefahren. Der Anteil der epithermischen
Neutronen wurde mit Goldfolien bestimmt. Dazu wurden sechs
kreisfbrmige Goldfolien von 10 mm Durchmesser und 50 u Dicke
verwendet, von den sechs Folien waren drei von Cadmium um-

geben. Ihre Aktivitdt wurde mit einer 4mng-y Koinzidenz-An-
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lage gemessen. Dabei ergab sich,daB der Anteil der epithermischen
Neutronen nur 0.007 % betrug und im Vergleich zur Aktivierung
durch thermische Neutronen vernachlé&ssigbar ist.

Die Stabilitdt des Gammaproportionalzdhlrohrs wurde zwischen

den Messungen mit einer Cobalt-60-Quelle gepriift.

Die Z8hlrate des von einer Uranfolie umgebenen Prbportiénal-
zdhlrohrs im Neutronenflufl setzt sich zusammen aus einer
Untergrundzdhlrate (Reaktorgammas, Einfanggammas in der Z&hl-
rohrwand, natlirlicher y-Untergrund der Uranfolien) und einer
Zdhlrate aufgrund von Einfanggammas sowie prompten und ver-
zOgerten Spaltgammas in der Uranfolie. Die verzdgerten Spalt-
gammas stellen einen zeitabhidngigen Untergrund dar, der bei
der Bleipilémessung eliminiert wird und daher auch bei der
Eichmessung eliminiert werden muB. Gelingt es, den Neutronen-
fluB genﬁgend schnell ein - oder auszuschalten, so ergibt

die Differenz der Z&hlraten vor und nach Abschalten des
Neutronenflusses tatsdchlich nur den Beitrag der Einfang-
gammas (in der Folie und in der Z&hlrohrwand) und der prompten
Spaltgammas. Der NeutronenfluB vor der thermischen Sdule

des STARK wurde mit Hilfe eines 7 MM starken Boralbleches,
das durch sein Eigengewicht oder zus&tzlich beschleunigt
herunterfallen konnte,abgeschaltet. Damit konnten Ein- und
Ausschaltzeiten von etwa 1/100 sec erreicht werden (Beispiel:
Fallhbhe 20 cm

_ cm _ 3.7 _ -2
vV = 200 oo At = 555 Sec = 1.35.10 seq)

Der Anteil der verzbgerten Gammas im Zeitintervall bis

1/100 sec ist klein und wurde vernachldssigt.

Die zeitabhdngige Z&hlrate wurde mit einer Multiscalingeinheit
gemessen (Logic 214, TMC). Es wurden stets mehrere Kandle

vor und nach dem Sprung registriert. Zur Verbesserung der
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Statistik wurde die Schrittzeit mit 0.1 sec pro Kanal er-
heblich groBfer gewdhlt als die Abschaltzeit. Gemittelt
iiber eine Vielzahl von Messungen sollte daher die Zihlrate
in dem Kanal,in dem der Sprung erfolgte,den Mittelwert

der beiden benachbarten Kanalinhalte ergeben.

Da die Neutronenselbstabschirmung in den verwendeten Uran- ,
Gold- und Silberfolien betrdchtlich ist, wurden jeweils

drei Folien unterschiedlicher Dicke filir die Messungen ver-
wendet. Die Daten dieser Folien sind in Tab. 2 - 4 zusammen-
gestellt.

Tabelle 2 Dicke der verwendeten Folien

Folie Dicke (Atome/cmz)
Angereicherte 3.57 - 1022
Uran-Folien® » 8.92 . 1O20
17.84 « 10
Abgereicherte 3.77 - 1022
Uran-Folien® 9.42 . 1020
18.84 « 10
1.77_. 1029
2.36 . 10%°
.lco1a®* .89 . 1020
3.54 - 10%°
5.66 + 1020
3.75 .+ 1020
Silber _ 11,72 - 1020
17.58 - 10°°
* hergestellt von der Firma Nukem
X

¥ hergestellt von der Firma Degussa
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Tabelle 3 Isotopenanalyse der Uran-Folien

Isotop U-234 U-235 U-236 U-238
Angereicherte Folie 0.72 % 93.05 % 0.28 % 5.95 %
Abgereicherte Folie 0.002 % 0.406 % 0.004 % 99.588 %

Tabelle 4  Verunreinigungen der Uran-Folien

Elemente (ppm) Ag |B c |ca CoCr {Cu |Fe |Ni [Si |Sn|Zr

Angereicherte Folie | 0.1 ) <0,08]570(<0.07]|<1 (27 |0.9 [195(110]20 |<5|260

bgereicherte Folie | 0.04] <0.08[730(<0.0T7I<1[12{1.4| 72| 35|38{<5] 50

Die MeBergebnisse fiir die verschiedenen Folien wurden dann
mit einer weiter unten beschriebenen Methode auf die Dicke
Null extrapoliert.

Abb. 10 zeigt eine fiir die dickste Uranfolie mit der Multi-
scalingeinheit registrierte MeBkurve. Bei abgeschaltetem
Neutronenfluf werden in den mit A bezeichneten Kan&dlen Unter-
grundgammas vom Reaktor, der natiirlichen Uranaktivitdt,
sowie der Aktivitdt von in vorangegangenen Bestrahlungen er-
zeugten Spaltprodukten registiert. Nach Einschalten des
Neutronenflusses wird in den mit B bezeichneten Kandlen
dieselbe Untergrundzdhlrate registriert(bis auf die geringe
Verdnderung der y-Quellstdrke durch das Boralblech, die

aber bei einer Messung ohne Uranfolie gleichfalls auftritt
und daher berilicksichtigt werden kann) zus&tzlich erhdlt man
jedoch die Z&hlrate von den Einfang- und prompten Spalt-
gammas sowie von der sich allmdhlich aufbauenden Aktivitdt
der Spaltprodukte. Durch Extrapolation auf den Sprungzeit-
punkt erhdlt man die Differenzzdhlrate, die allein von den
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Einfanggammas und den prompten Spaltgammas herriihrt. Diese
Differenzz&hlrate muB noch um den Beitrag, der von den Ein-
fanggammas in der Zdhlrohrwand herriihrt, korrigiert werden.
Zu diesem Zweck wird die gléiche Messung mit blofem Z&hl-
rohr durchgefiihrt. Dabei berlicksichtigt man auch den geringen
EinfluB, der vom Boralblech herriihrt. Ein kleiner Fehler
entsteht allerdings dadurch, daB man die Abschirmwirkung

der Folien flir Reaktorgammas nicht berilicksichtigt.

Ebensolche Messungen wurden mit abgereicherten U-Folien durch-
gefithrt, um den Beitrag zur Zdhlrate, der von U-238 Einfédngen
in der angereicheérten Folie herriihrt, zu eliminieren.

Die Schwdchung der Reaktorgammas in der Uranfolie ist ver-
nachlidssigbar. Diese Aussage l&dB8t sich aus Messungen mit den
abgereicherten Folien ableiten. Bei abgeschaltetem Neutronen-
fluB rithrt die Yy=Zdhlrate n8mlich nur von der natlirlichen
Radioaktivitit der abgereicherten Proben und von Reaktor-
gammas her. Falls die Reaktorgammas eine nicht vernachl&ssig-
bare Schwdchung in der Uranprobe erfahren, sollte die Z&hl-
rate pro Dicke von der Probendicke abhdngig sein. Die

Messung zeigt jedoch keine Abhdngigkeit der reduzierten
Zdhlrate von der Probendicke.

Zur Auswertung der Eichmessungen wurde die Abhdngigkeit der
Reaktionsraten von der Foliendicke mit Hilfe eines einfachen
Modells, das die elastische Streuung in den Folien und im
Zzdhlrohrk&rper vernachlédssigt, berechnet. Diese Rechnungen
(Anhang) wurden dazu benutzt,um auf die Foliendicke Null

zu extrapolieren. Die experimentellen Werte stimmten sehr

gut mit den berechneten iberein (Abb. 11). Fiir diese Rechnungen
wurden die in Tab. 5 zusammengestellten Querschnittsdaten
verwendet, |
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Abb. 11 Extrapolation auf die Foliendicke Null fiir die Eichmessungen, Vergleich von

Rechnung und Messung
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Tabelle 5. Bei der Eichmessung verwendete-thermische Querschnitte

Elemente | Kerndaten bei f(1) Kéindaten flir
| E = 0.0253 eV Maxwellverteilung

og = 580.2 £1.8 b /42/ [0.9735 | of" = 564.8 b
U-235 =

o = 0.1694 * 0.0021 /42/|1.0149 | oFP = 0.1719
Au-197 o, = 98.6 + 0.3 b /49/ |1.005 [ o= = 99.1 b
Ag-107, 109| o_ = 63.6 + 0.6 b /49/ [1.004 | otP = 63.8 b

o | |

(1) o, = f . Oyt f ist der Westcott—Faktor /26/.
Die beschriebenen Eichméssungen lieferten B = 1.09 + 0.035,

woraus man flr die mittlere prompte Gammaenergie pro Spaltung
Ef = 7.17 MeV berechnet, was mit anderen Messungen (Tab. 6)
gut Ubereinstimmt. Flir den: Normierungsfaktor - ¢

k k

Eé ergab sich Eﬁ = 0.0059 *+ 0.00029.

Y Y

Tabelle 6 Mittlere prompte Gammaenergie pro” Spaltung, Ef,

von anderen Autoren

Autor B E; (MeV/Spaltung)

Peelle et al. /36/ 7.25 * 0.26
Peelle ot al. 7507 T 7.2 £ 0.8

Maienschein et al. /51/ 7.2 % 0.8




- 39 -
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Da der Fehler von B auch gr&ftenteils den Fehler von kf/kY
bestimmt - wie man aus Gleichung (3.14) erkennen kann - ist
es vor allem wichtig,ersteren so klein wie mbglich zu

machen, Die Schwierigkeit bei der beschriebenen Eichmethode
liegt in der Eliminierung der verzdgerten Spaltgammas. Dies
gelingt nur durch pldtzliches Ein- oder Ausschalten des
Neutronenflusses. Da die Zeitintervalle der Multiscaling-
einheit m&glichst klein gewdhlt werden miissen, um den Auf-
oder Abbau der verz&gerten Gammas innerhalb dieser Inter-
valle vernachldssigen zu kdnnen, ist die Statistik der
Zihlraten in diesen Intervallen natilirlich schlecht und

die Extrapolation auf den Zeitpunkt des Ein- oder Ausschaltens
daher mit einem relativ groBen Fehler behaftet., Dieser konnte
nur durch eine Vielzahl von Messungen auf einen Wert
reduziert werden, der zu dem angegebenen Fehler von 3.2 %

flir B fihrte.

4.3 Aufbau und Durchfiihrung der MesSsungen am Bremszeit-—

spektrometer

Der Aufbau des Bremszeitspektrometers ist in Abb. 12 darge-
stellt. Es besteht aus einem Bleipile und einem Neutronen-
generator. Zum Aufbau des Bleipiles mit den Abmessﬁngen

2 x 2 x 2 m3 wurden Bleiziegel aus Feinblei mit einem
Reinheitsgrad vén 99.99 % benutzt. Eine Abschdtzung der Aus-
wirkungen der Verunreinigungen auf die Eigenschaften des
Spektrometers zeigt, daB diese bei dem hier beschriebenen
Experiment vernéchléssigt werden konnen. Das T-fdrmige
Kanalsystem, bestehend aus einem MeB- und einem Targetkanal,
verlduft in der waagerechten Mittelebene des Bleipiles. Die
Kanile besitzen einen Querschnitt von urspriinglich 10 x 10 cmz.

Der MeBkanal wurde jedoch fiir diese Messungen auf einen Durch-
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messer von 40 mm umgebaut. Flir die Monitorzdhlrohre wurden
drei Bohrungen von 35 mm ¢ und 600 mm Ldnge vorgesehen. Der
Neutronengenerator vom Cockcroft-Walton-Typ (Fa. Accelerators
Inc., USA) hat die folgenden technischen Details:

a) Beschleunigungsanlage zur station&dren und pulsfdrmigen
Erzeugung von 14 MeV-Neutronen durch die Reaktion

34(d,n) “me

b) Ionenquelle: Deuterium

¢) max. Ionenstrom: 3.5 mA Deuteronen im Station8rbetrieb

50 uA Deuteronen im Impulsbetrieb
d) max. Beschleunigungsspannung: + 150 kV

e) Target: Tritium.

Das Deuteriumgas strdmt aus einem Palladiumventil und wird
durch eine Hochfrequenzspannung von 40.68 MHz ionisiert, |
und durch einen Ringmagneten konzentriert und fokusiert.
Die Ionen werden durch eine Elektrode abgesaugt und zur
Beschleunigungsstrecke geleitet. Das Tritium-Titan-Target
befindet sich in einer Tiefe von 85 cm im Targetkanal. Das
Vakuum in der Beschleunigungsstrecke wird durch eine Turbo-
Molekular-Pumpe und eine Vorvakuumpumpe aufrecht erhalten.
Bei den Messungen wurde der Neutronengenerator mit einer
Impulsfolgefrequenz von 625 Hz und einer Impulsdauer von

N 0.5 uséc betrieben. Die Impulsfolgefrequenz wurde so ge-
wdhlt, daB die Neutronenintensit8it aus vorhergehenden

Zyklen nicht mehr als 1 % betrug.

Mit einer U-238-Spaltkammer in der Ndhe des Targets wurde
der zeitliche Verlauf der Neutronenerzeugung gemessen
(Abb. 13). Das erste Zeitmoment dieser Verteilung diente

zur Bestimmung des Zeitnullpunktes flir den Abbremsvorgang.
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Abb. 13 Zeitliche Verteilung des Quellneutronenpulses,

gemessen mit einer U-238 Spaltkammer in der

Ndhe des Targets
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Das Blockschaltbild der MeBanordnung ist in Abb. 14 dargestellt.
Die Anordnung besteht aus dem Monitorzweig und dem eigentlichen
MeBzweig. Hier diente ein BF3—Zahlrohr als Monitor. Als Zeit-
analysatoren wurden ein schnelles Schiebe-Register mit 32
Kandlen (Kanalbreite 0.2 usec) und ein TMC-Zeitanalysator

mit 256 Kandlen (Kanalbreite 0.25 usec) verwendet.

Der Neutronenimpuls hat eine konstante Verz&gerung von 2.8 usec
gegeniiber dem Hauptimpulsgeber, der den Mefvorgang initialisiert.
Dadurch kann in den ersten fiinf Kandlen des Schiebe-Registers
der Untergrund, herriihrend von der natiirlichen Radioaktivitdt
und der Aktivierung der Folien wdhrend der MeBdauer, sowie

von Neutronen aus vorhergehenden Zyklen, registriert werden.

Der zeitabhdngige Untergrund wdhrend des MeBzyklus (Einfang-
gammas im Bleipile und im Z&éhlrohrkOrper) wurde aus Messungen
mit bloBem Gammazdhlrohr bestimmt. Messungen mit dem Gamma-
zdhlrohr mit und ohne angereicherte und abgereicherte Uran-
Proben und mit der Spaltkammer wurden alternierend durchge-
fihrt. Die Stabilitdt des Gammaz&hlrohrs wurde regelmdBig

mit einer Cobalt-60-Quelle gepriift.

Der Neutronenenergiebereich oberhalb 6 keV wurde mit dem
praktisch totzeitfreien Schiebe-Register gemessen, weil bei
hohen Neutronenenergien infolge der hohen Neutronenintensitédt
sehr groBe Zdhlraten auftreten. Fir den Energiebereich unter-
halb 6 keV, in dem die Z&hlrate kleiner ist, wurde der TMC-
Zeitanalysator verwendet. Eine genligende Uberlappung der beiden
MeBbereiche wurde durch eine geeignete Verz&gerung des TMC-
Triggersignals eingestellt. .

Das Gammazéhirohr wurde in einer Tiefe von 56 cm (Mitte des
Z&hlrohrs) im Megkanal angeordnet. Die Z&hlrohrsignale werden
liber Vorverstdrker, Hauptverstdrker, Diskriminator und
Impulsformer gleichzeitig im schnellen Schiebe-Register und

im TMC-Vielkanalanalysator registriert. Ein einzelner MeB-

zyklus beginnt mit dem Triggerimpuls des Hauptimpulsgebers,
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dieser steuert die Hochspannungspulsgerdte, die den Deuteronen-
strahl zur Frzeugung des 14-MeV-Impulses kurzzeitig (0.5 us)
auf das Target lenken. Das schnelle Schiebe-Register wird:

ohne Verzdgerung mit dem Triggerimpuls des Hauptimpulsgebers
gestartet, dagegen wird der TMC-Vielkanalanalysator mit einer
Verzdgerung von einigen Mikrosekunden nach Ende des Target-

impulses gestartet.

Die Dauer einer Messung wurde durch das Erreichen einer vor-
gewdhlten ImpulsZahl des als Monitor verwendeten BF3—Z5hl-
rohrs bestimmt. Die Monitorvorwahl war so eingestellt, daR
bei jeder Messung etwa 107 Zyklen ( v 4 Stunden) durchlaufen

wurden.

Die‘Méssungen mit dem Gammazdhlrohr bestehen aus folgenden

drei Schritten:

a) Messungen mit dem bloBen Gammazdhlrohr

Dieser Mefvorgang liefert den zeitabhidngigen Untergrund,
némlich Gammas von Einfangreaktionen im Blei, in den Ver-
unreinigungen des Bleipiles und im Z&hlrohrk&rper. Nach
Korrektur dieser Zdhlraten fir Beitrdge von Neutronen aus
vorhergehenden Zyklen erhdlt man Zo(t), die Untergrund-

zdhlrate des Bleipiles zur Zeit t nach dem Neutronenimpuls.

b) Messungen des Gammazdhlrohrs mit angereicherten Uran—-Proben

Das Gammazdhlrohr wurde von den zylindrischen angereicherten
Uran-Proben (93.5 % U-235) umschlossen. Die Z&hlrate, die in
den ersten flinf Kandlen des Schiebe-Registers registriert
wird, stammt jetzt von der natlirlichen Radiocaktivitdt, der
Probenaktivieruhg und von Neutronen aus vorhergehenden Zyklen.
Nach Abzug dieser Zdhlrate bekommt man aus dieser Messung

die zeitabhdngige Spalt- und Einfangrate in der Probe und

im Z&hlrohr, sowie den Untergrund des Bleipiles. Das Ergebnis
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dieser Messung bezeichnet man als Zan(t). Die angereicherte
Uran-Probe enthdlt 5.95 % U-238 und 1 % U-234, U-236. Der

Beitrag von U-234 und U-236 wurde vernachldssigt.

c) Messungen des Gammazdhlrohrs mit abgereicherten Uran-Proben

Der Beitrag des U-~238 zur Z&dhlrate Zan(t) wurde durch eine ,
238U) bestimmt.

Diese Messung wird in der gleichen Art und Weise wie die

Messung mit abgereicherten Uran-Proben (99.6 %

Messung mit den angereicherten Uran-Proben durchgefiihrt und
korrigiert., Wir bezeichnen das Ergebnis dieser Messung mit

Aus diesen drei Messungen kann man schlieBlich die Spalt-

und Einfangrate in den U-235 Folien gewinnen. Unter der An-
nahme, daB die Untergrundgammas des Bleipiles keine Schw&dchung
in den Uran-Proben erfahren, bekommt man die zeitabhidngigen

Reaktionsraten der Spaltung und des Einfangs im U-235 aus:

z2, (£) = [B,.(t) - 2 (8)]- 0.0595+[2_, (t) - 2Z_(t)]
(4.3.2.1)

Die folgenden Beispiele (Tab. 7) flir Neutronenenergien von

En = 0,2 keV und 5.11 keV verdeutlichen das Verhdltnis von

Signal zu Untergrund.
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Tabelle 7 Beispiele der Z&hlraten des y-Z&dhlrohrs im

Bleipile
E . 0.2 keV 5.11 keV
z, Impulse 86 1927
\Monitorzahl.sec/ ,
7y, |——IRuise 311 | 2330
Monitorzahl-.sec :
7, Impulse 1473 4657
Monitorzahl-sec
Z, Impulse 1374 2706

Monitorzahl.sec

Diese Daten gelten flir die dlinnsten Uranfolien. Das Signal
zu Untergrundverhdltnis flir die dickste Folie ist daher

noch erheblich besser.

Zur Bestimmung des Selbstabschirmungseffekts wurden die
Messungen mit drei verschieden dicken angereicherten Folien
und drei verschieden dicken abgereicherten Folien durchge-
flihrt. Die Daten der Uranfolien wurden bereits in Tab. 2 - 4

angegeben.

Messungen mit der Spaltkammer

235

Die U Spaltrate wurde mit Hilfe wvon 235

235

U-Spaltkammern
bestimmt ,und zwar wurden zweli geeichte U-Spaltkammern
(pc 144 2oth Century) zusammen mit einer Additionsstufe
verwendet, Nach Korrektur der Z&hlrate flir Beitrdge von

Neutronen aus vorangehenden Zyklen gewinnt man die 235U—
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Spaltrate Zf(t), die bei der Berechnung der o-Werte mit

Hilfe der Formel (3.8) verwendet wird.

Die Vorteile dieses experimentellen Aufbaus sind:

a)

b)

c)

Die Detektoren und die zu untersuchenden Proben befinden
sich an einem Ort mit nahezu isotropem Neutronenfeld
im Bleipile. Durch die Streuung in der Probe und im
Material des Detektors &dndert sich das Neutronenfeld

nur wenig (siehe Abschnitt 5.4).

Die o-Werte, die mit dem Bremszeitspektrometer gemessen
werden, sind innerhalb breiterer Energiegruppen mit
einem Wichtuhgsspektrum (Gaquerteilung) gemittelte

Werte und daher direkt in Multigruppensétzen verwendbar.

Die Schwierigkeit der Untergrundbestimmung ist gegen-

Uiber der Flugzeitmethode erheblich reduziert.
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5. Auswertung der Messungen

5.1 Selbstabschirmung in den Proben

Die Gleichung (3.8) aus Abschnit£A3'gilt nur flir sehr diinne
Proben. Flir dicke Folien miissen die MeBergebnisse zundchst

bezliglich der Selbstabschirmung korriegiert werden.

Flir die Extrapolation der mit dem Untergrund korrigieften
y-Z&hlraten auf die Foliendicke Null wurden die Gleichungen
von Wigner benutzt /39/:

-0
o
o = —l— (5.1.1)
Y 1+n0tl
(@)
g
o = —2& (5.1.2)
1+nctl

= oYy nt
cnY+B O f

damit ergibt sich aus Gleichung (3.65

Zy(e) =k [0 (B)+8 o (B)] ¢(t)

=k e
Y 1 oQ(m)1

- 6% (B)+8 0O (&) |
DYy .nf ]qb(t) (5.1.3)

oder :
1 1 Op (B)

, + nl - {(5.1.4)

A TSRt

A



Dabei sind:

GnY = effektiver Einfangsquerschnitt.
cgy = Einfangsquerschnitt fiir Foliendicke Null

Onf = effektiver Spaltquerschnitt

”ogf =vSpaltquers¢hhitt fir Foliendicke Null
og = totalér Wirkungsquerschnitt
n = Atomzahldichte, Atome pro cm3
1:‘:= mittlere Séhqenlénge‘

Die mittlere Sehnenlidnge flir die hohlzylindrische Probe

wurde aus der folgenden Beziehung erhalten /14/:
e L (5.1.5)

dabei sind:

Ro = duBerer Radius der Probe
Ri = jinnerer Radius der Probe.
L = Probenlénge.

Aus den Messungen mit Proben unterschiedlicher Dicke er-
hdlt man Z$(t) durch Extrapolation mittels der linearen
Beziehung (5.1.4).

Die Extrapolation wurde durch Anpassung einer Geraden an

die MeBergebnisse mit Hilfe der Methode der kleinsten
Fehler-Quadrate durchgefiihrt /37/. Ein Beispiel zeigt Abb.15.

Die Selbstabschirmungsfaktoren in den Proben wurden auch
mit Monte Carlo Rechnungen bestimmt. Hierfiir wurde das
Karlsruher Monte-Carlo-Programm KAMCCO /40/ verwendet.
Dabei wurden die bendtigten Wirkungsquerschnitte und

Kerndaten von KEDAK genommen. Bei den Rechnungen wurde
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eine isotrope Neutronenquelle in der Mitte des Z&hlrohrs

an der Oberfldche der Uranfolien angenommen. Die Dicke

der Uranfolien wurde iliber einen weiten Bereich variiert,
und die Ergebnisse der Rechnungen wurden schlieBlich auf _
den MeBwert der dicksten Uranfolie normiert., Wie in Abb.15
gezeigt, ist die Ubereinstimmung zwischen dem mit Hilfe |
der Wignerschen Formel erhaltenen Extrapolationswert und
dem mit Hilfe der Rechnungen extrapolierten Wert zufrieden-
stellend. Die‘Extrapolation wurde fir jeden MeBpunkt ge-
macht.

5.2 Totzeit-Effekte

Fiir die oberen Neutronenenergien,bei denen hohe Z&hlraten
auftreten, wurde das schnelle Schieberegister als Zeit-
analysator verwendet. Das Schieberegister hat praktisch
keine Totzeit. Wegen der beschrinkten Kanalzahl’(SZ;Ka—
nile) des Schieberegisters muSte der TMC-Zeitanalysator
fiir die unteren Neutronenenergien benutzt werden. Die

im TMC-Zeitanéiysator registrierte Z&hlrate muBte jedoch
fiir dié konstante Totzeit des Analysators von 16 uéec
korrigiert werden. Dies geschah mit Hilfe der folgenden
Gleichungen /21/: -

- i 7. (%) e '

tot _ L o 116 :

2 (0) 5% = 2, (6) | 144L, —J——ZYKL:I , fr i<'gg (5.2.1)
- Z.(t) -

tot _ i j v . 16 _

Zi(t) = Zi(t) _j+j§i-;g AT , fir i>em (5.2.2):

Dabei sind:

tqt

' Zi{t), = korfigierte Impulsanzahl im Kanal i
Zi(t) = unkorrigierte Impulsanzahl wdhrend eines
MeBvorgangs im Kanal i -
KB =, Kanalbreite in usec des Zéitanalysators



ZYKL = Zykluszahl eines MeBvorgangs

Die Totzeit-Korrekturen blieben bei allen Messungen
stets unterhalb 4%.

5.3 Schwdchung des zeitabhdngigen y-Untergrunds durch

die Proben

Durch die Uranfolien wird der aus dem Bleipile kommende
y-Untergrund geschwicht. Bei der Untergrundmessung mit
bloBem Z&hlrohr wird diese Schwidchung nicht erfaBft. Man
miBt daher einen etwas zu hohen Untergrund. Falls das
Y-Spektrum eine erhebliche Intensitdt unterhalb einiger
100 k&V besitzt, kann die Schwdchung der gesamten Unter-
grundzahlrate fiir die dicksten Uranfolien betrichtliche
Werte annehmen. Zur Untersuchung dieses Problems wurde
das Gammaspektrum mit Si(Li) Detektoren im Energiebereich
von 150 keV bis 3 MeV bestimmt. Das primdr gemessene
Comptonspektrum wurde dazu mit Hilfe von experimentell
bestimmten Antwortfunktionen entfaltet. Abb.16 zeigt das
S0 gewonnene Gammaspektrum, das in einem Zeitintervall
von 5 usec bis 15 usec nach dem Neutronenimpuls gewonnen
wurde. Die Abhdngigkeit des Gammaspektrums vom Zeitpunkt
nach dem Neutronenimpuls wurde durch mehrere Messungen
fir folgende Zeitintervalle liberpriift: von O usec bis

10 usec und von 5 usec bis 30 usec. Leider konnten’die
Messungen aus Intensit&dtsgriinden nicht zu noch spdteren
Zeiten durchgefﬁhrt werden. Aus den obigen Messungen darf
man jedoch schlieBen, daB innerhalb des filir die a-Mes-
sungen wichtigen Zeitintervalls von 5 usec bis 30 usec
dié’Zeitabhéngigkeit‘des Y-Spektrums filir das hier be-
trachtete Problem der Schwichung in den Uranfolien von
untergeordneter Bedeutung ist. Das in Abb.16 gezeigte
Spektrum fd1lt unterhalb 200 keV steil ab, da die
Y-Absorptionsquerschnitte von Blei im Energiebereich

darunter stark anwachsen. Das Spektrum der Abb.16 wurde
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Abb.16 Gemessenes Gammaspektrum im Bleipile
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nun dazu benutzt,um Schwidchungsfaktoren filir die Uran-

folien auszurechnen:

20 - fEmaX e (E)¢_ (E)dE (5.3.1)
r r
Emin
Emax U (E) t
Zr = f e(E)¢r(E)e dE (5.3.2)
Emin

Dabei sind:

é(E) = Empfindlichkeit des Gamma-Z&hlrohrs

¢r(E) = Gamma-F1luB

t = effektive Dicke der Probe

ue(E) = Gamma-Energie-~Absorptionsquerschnitt in cm—1
Z$ = Gammazdhlrate ohne Schwidchung in den Folien
ZY : = Gammaz&dhlrate mit Schwdchung in den Folien.

Dann bekommt man den Korrekturfaktor aus:

Emax -ue(E)t
f e(E)¢Y(E)e dE
Ex Emin
- (5.3.3)
7.0 Enax
L f € (B) ¢, (E)dE
“Enin

Dabei ergaben sich Korrekturfaktoren von maximal 1.03 filir
die dickste Uranfolie. Dieser Wert stellt mit Sicherheit
eine obere Grenze dar, da das y-Emissionsspektrum von Blei



nach Neutroneneinfang nur eine monoenergetische Linie von.
7.38 MeV /41/ besitzt. Im Untergrundspektrum des Bleipiles
sollte diese Linie daher eine erhebliche Intensitdt im
Vergleich zum Restspektrum besitzen. Diese Tatsache bringt
jedoch die Korrekturfaktoren noch né&her an den Wert 1.00
heran. Diese SchluB8folgerungen werden auch dadurch er-
hdrtet, das8 die auf die Foliendicke reduzierten Zdhlraten
der drei Uranfolien filir Energien,bei denen die Neutronen-
selbstabschirmung vernachl&ssigt werden kann, innerhalb

der sonstigen Fehlergrenzen gleiche Werte ergében.

5.4 Streueffekte im y-Zihlrohr

Die Neutronenenergieverteilung im Bleipile ist bereits im
Abschnitt 2.2 béschrieben worden. Hier miissen noch die
Neutronen-Streuungen im y-ZdhlrohrkSrper (Al) betrachtet
werden, die zu einer Anderung der Neutronénenergiever—
teilung fihren kdnnen. Diese Effekte wurden mit Hilfe von
Monte—Caflo—Rechnungen untersucht. In diesen Rechnungen
wurde eine isotope monoenergetische Neutronenquelle in

der Mitte eines Zdhlrohrs an der Oberfl&che der Uranfolie
angenommen, das sich in einem Hohlzylinder aus Blei mit

10 cm Wandstdrke befand. Neutronen, deren Energien kleiner
als die der Quellneutronen sind, haben entweder Streuungen
an den Pb-Atomen des simulierten Bleipiles und/oder den
Al-Atomen des Zdhlrohrs gemacht. In einer zweiten Rech-
nung wurde das Z&hlrohr éntfernt, die Neutrdnen jedoch
vom gleichen Ort gestartet. Aus einem Vergleich der

beiden Neutronenfliisse bei Energien unterhalb der Quell-
energie kann man den Streueffekt des y-Zadhlrohrs ab-
schétzen.

Die Ergebnisse zeigten, daB die dadurch verursachten
Anderungen der Reaktionsraten in den Uranfolien vernach-

ldssigt werden kdnnen.
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5.5 Fehlerdiskussion der gemessenen o-Werte

Den gesamten Fehler der o-Werte erhdlt man aus einer

Diskusssion der Gleichung (3.8):

v ke I (L)
a(®) = = Ty -8 (3.8)
vy °f : : ‘
oder
, kf .

Daraus bekommt man fiir den Fehler Ao den folgendeh Aus~-
druck /37/:

= . P =2 2 - '
Ao = + of A(.._f;) + E a1 f At + §-—f-A‘B (5.5.2)
k k I Y oI f B
f Y Y £
_Q(R—) 4 L - _
Y

Bei einer Betrachtung der einzelnen Terme in Gleichung
(5.5.2) ergibt sich, daB der EinfluB der statistischen
Fehler von IY'und If, die stets kleiner als 1% waren,

auf den Fehler von o klein ist im Vergleich zum Fehler,
der durch die Unsicherheit in den Eichfaktoren verursacht
wird. Bei den meisten a-Werten iliberwiegt der Fehler in

if, Jedoch ist der Fehler von %ﬁ seinerseits hauptsdchlich
durch den Fehler von 8 bestlmmt (siehe Abschnitt 4.2.3).
Der mit Hilfe der Formel (5.5.2) berechnete Fehler von

o lag im gesamten Energiebereiéh zwischen 13% und 20%.
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6. MeBergebnisse und Vergleich mit anderen MeSSuhéénw

Aus den kdrrigierten und extrapolierten Z&hlraten wurden
schlieBlich mit Hilfe der Formel (3.8) die Verh&dltnisse

235U fir Einfang und Spal-

der Wirkungsguerschnitte von
tung im Energiebereich von 200 eV bis 20 keV gewonnen.
Der Selbstabschirmungseffekt der gemessenen Proben wurde

bis 6 keV Neutronenenergie beriicksichtigt.

Die durchgezogene Kurve in Abb.17 zeigt die gewonnenen
o-Werte. Generell nimmt der a-Wert im gemessenen Energie-
bereich mit wachsender Energie ab, da der Spaltquerschnitt
mit der Neutronenenergie ansteigt. Eine Spaltresonanz
zwischen 0.5 v 0.7 keV wird deutlich bestdtigt und fiihrt
zu einem tiefen Einschnitt der o-Werte an dieser Stelle.

235

Die gemessenen o (E)~-Werte von U sind zusammen mit den

statistischen Fehlern in Tab.8 angegebén.

Tabelle 8 Gemessene o-Werte

E,keV a(E) E,keVv o(E) E,keVv o (E)
12,76 0.33:0.07* 2.11 | 0.45:0.03 0.61 | 0.38%0.05
9,35 0.3740.02 1.85 | 0.47£0.05 0.56 | 0.36£0.04
7.82| 0.36t0.02 1.54 | 0.45+0.06 0.47 | 0.57£0.05
6.33| 0.36+0.02 1.28 | 0.51+0.03 0.41 | 0.61+0.03
5.17| 0.35:0.02 | 1.05 | 0.5840.03 0.35 | 0.71£0.03
4,23] 0.38:0.04 0.91 0.58+0.05 0.30 | 0.72%0.03
3.37| 0.33+0.03 0.79 | 0.53+0.05 0.25 | 0.70+0.03
2.68{ 0.42:0.03 0.70 | 0.48+0.05 0.20 | 0.79:0.10%*

Hier ist der statistische Fehler angegeben.

*gesamter Fehler.
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Abb.17 Verhdltnis von Einfang- zu Spaltquerschnitt von U-235,



Abb.17 und Abb.18 zeigen die gemessenen o (E)-Werte zu-
sammen mit den Ergebnissen anderer Autoren. Die ange-
gebenen Fehler der eigenen Messung enthalten die statisti-
sche Unsicherheit sowie die Unsicherheit aus der Selbst-

235U—Folien. Alle anderen

abschirmungskorrektur fir die
in Abb.17 und Abb.18 dargestellten experimentellen Daten
wurden‘miﬁfder Flugzeitmethode gewonnen. Spalt- und Einfh
fangereigniése wurden in den Arbeiten von Van Shi-Di et al{
/3/, RYabov ét al./4/ und Saussure et al. /6/ in Abb.17

durch eine verzdgerte Koinzidenzmessung getrennt (siehe
Abschnitt 2). Saussure et al. haben einen LINAC als
Neutronenquelle und einen Satz von Resonanzparametern

flir gut aufgeldste Resonanzen zur Eichung verwendet.
AuBerhalb des Energiebereichs 0.470.5 keV stimmen die
a-Werte dieser Arbeit mit den Ergebnissen von Saussure et al.

innerhalb der Fehlergrenzen iiberein.

Der Vergleich mit den neueren Messungen von Kurov et al.
/5/ ist in Abb.18 dargestellt. In der Arbeit von Kurov et al.
wurden zwei MeBmethoden verwendet. Die erste Methode ist
dhnlich der von Van Shi-Di et al. und Ryabov et al. Bei
der zweiten Methode wurde &dhnlich wie bei den Messungen
von Perez et al. eine Spaltkammer als Probe und Detektor
fiir Spaltereignisse und ein Fliissigkeitsscintillator als
Detektor filir Spalt- und Einfangereignisse verwendet.

Spalt- und Einfangereignisse wurden daher durch eine
Koinzidenzmessung zwischen der Spaltkammer und dem Fliis-
sigkeitsszintillator unterschieden. Sonst. ist das Ex-
periment von Kurov et al. &hnlich dem von Van Shi-Di et al.
und das Experiment von Perez et al./9/ éhnliéh dem
Saussure et al. Bei beiden Messungen wurden aufgel&ste
Resonanzen zur Eichung verwendet.

Oberhalb einer Neutronenenergie von 0.5 keV stimmen die
Ergebnisse dieser Arbeit mit Perez et al. innerhalb 15%
und oberhalb 1 keV mit Kurov et al.innerhalb 25% iiberein.

Die o (E)-Werte dieser Arbeit liegen im Energiebereich von
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Abb. 18 Vergleich der hier gemessenen o-Werte von U-235 mit

neueren Ergebnissen anderer Autoren.



1 keV bis 20 keV zwischen den Werten wvon Kurov et al.
und Perez et al. Unterhalb 0.5 keV betrdgt der Unterschied

zwischen dieser Arbeit und den beiden zitierten Arbeiten

mehr als 30%. Als Grund flir die Abweichungen zwischen

den verschiedenen Messungen kommen hauptsdchlich 5 Punkte

in Betracht:

a)

unterschiedliche Eichmessungen

b)

Der Reaktor STARK wurde in dieser Arbeit bei den Eich-

messungen als thérmische Neutronenquelle verwendet.

‘Die Eichmessung - dieser Arbeit besitzt zwei Vorteile:

th _ 3 4x103

1) den hohen thermischen NeutronenfluB (¢
2.sec) (Abschnitt 4.1),

2) ist die Genauigkeit der thermischen Querschnitte
gut (<1.5%) /42/.

Die aufgeldsten Resonanzparameter, die bei den Elch-

n/cm

messungen der Flugzeitmethode verwendet wurden, be-
sitzen dagegen groBe Unsicherheiten“(10m4o%) /5/.

Intensitdt der Neutronenquelle -

c)

Die Neutronenlnten31tat 1m Bremszeltspektrometer ist

3'\:104 groBer als . der bel beiden

um einen Faktor 10
Flugzeltmessungen Verwendeten Anlagen/11/, bei diesen
ist deswegen eine lange MeBzeit notwendlg um geniligende

Statistik zu bekommen.

Erfassung des betridchtlichen Untergrunds’

Der Untergrund bei der Flugzeitmethode wurde bereits

im Abschnitt 1 erwdhnt. Die gestreuten Neutronen sind

schwer .zu erfassen. Der MeBeffekt ist klein. Der Unter-

grund bei der Arbeit von Kurov et al. /5/ wurde er-
heblich gegeniliber den ersten Messungen /4/ 'reduziert

und betrug trotzdem noch 300v50%. Der kleine Untergrund

“beim Bremszeitspektrometer ist bekannt, er nimmt’ etwas

mit der Neutronenenergie zu. Wie im Abschnitt 4:3.2 ge-
zeigt, betrdgt der Untergrund 6% bei 0.2 keV und 40%
bei 12.76 keV. Der Effekt von gestreuten Neutronen

im Z&hlrohr ist vernachl&dssigbar (Abschnitt 5.4).



- 63 =-

d) Selbstabschirmungseffekte

Der Selbstabschirmungseffekt muBte wegen der Dicke der
Proben in dieser Arbeit berilicksichtigt werden. Dieser
Effekt ist beispielsweise in der Abb.15 dargestellt.
Die dickste Uranprobe (17.84-1020Atome/cm2) hat

einen Selbstabschirmungseffekt von 34% bei En=0.2 keVv
und 18% bei En=1.04 keV. Bei hohen Neutronenenergien

nimmt der Selbstabschirmungseffekt weiter ab.

e) Falsche VorausSetzungen

Die hier beschriebene MeBmethode beruht wesentlich auf
der Annahme, daf die mittlere prompte Gammaenergie pro
Spaltung, Ef, unabhangig von der Neutronenenergie ist.

239Pu Schwan-

Einige Experimentatoren haben jedoch fir
kungen um bis zu 5% in der mittleren Anzahl von Spalt-
neutronen und damit einhergehend auch Schwankungen in
der mittleren prompten Gamma-Energie festgestellt /43/.
Sollten sich diese Exrgebnisse auch flir 2350 best&tigen,
so wdre die vorliegende Messung zumindest in den Reso-
nanzen mit systematischen Fehlern behaftet. In den recht
breiten Energiegruppen der Messﬁng sollte der'dadurch
verursachte Fehler der gemitteiten o~Werte jedoch klein

bleiben.

Ein Vergleich mit ausgewerteten Querschnittssédtzen ist in
Abb.19 dargestellt, in der die ENDF/B II1I/44/, KEDAK /45/
und KFKINR /46/ Daten eingetragen sind. Im Energiebereich
oberhalb 0.5 keV stimmen die o (E)-Werte dieser Arbeit mit
den ENDF/B IIlDaten sehr gut iliberein. Unterhalb 0.5 keV
1iégen die'Ergebnisse dieser Arbeit jedoch systematisch
héher. Unterhalb 2 keV liegen die a~-Werte dieser Arbeilt
auch hdher als beim KFKINR-Satz. Die Auswirkung der azWerte
dieser Arbeit auf die Kritikalit&dt einiger Reaktoren
wurde mit Hilfe einer nulldimensionalen homogenen Rech-
nung ermittelt.
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Abb. 19 Vergleich der hier gemessenen oa-Werte von U-235

mit Werten aus verschiedenen Datens&dtzen.
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Eine wesentliche Anderung von keff ist nur bei Reaktoren mit
sehr weichem Spektrum zu erwarten, z.B. bei schnellen Reak-
toren mit Dampfkiihlung. Einen EinfluB auf keff haben die
o~Werte auch bei gasgekiihlten schnellen Reaktoren in Un-

fallsituationen mit ins Core eindringendem Wasserdampf.

Das Verhdltnis der gerechneten und gemessenen Reaktivi-
tdten flir die SNEAK-3A-Serie in Abhdngigkeit von der
Dampfdichte ist in Abb.20 dargestellt /47/. Die neuen
o-Werte fiihren zu einer etwas schlechteren Ubereinstimmung
mit dem Experiment als der KFKINR-Satz. Dies ist jedoch kein
entscheidendes Kriterium fiir die Richtigkeit oder Nicht-
richtigkeit der Daten, da sich durchaus verschiedene

Fehler in den Querschnittsdaten gegenseitig kompensieren

kénnen',



1.03

1.02

1.01

1.00

099

0398

i TTheorie/ Experiment

7

——
—
— -
S——

o
A

Diese Arbeit
ABN-Set
KFKINR-Set
SNEAK-Set

MOXTOT-Set

— Atome H/cm3(Dampfdichte)

— o o T T ST i D i s v e w—— — — —— — o ——

—
- T S— " S———
— - ——

Abb. 20 Abhingigkeit der Reaktivitdt von der Dampfdichte bei fester Geometrie,

Normierung: keff(SNEAK-3A2)=1.

_99_



7. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden die Verhdltnisse der
Wirkungsquerschnitte von 235U fir Einfang und Spaltung

im Energiebereich von 200 eV bis 20 keV mit dem Bremszeit-
spektrometer gemessen. Gegenilber der Flugzeitmethode

hat das Bremszeitspektrometer viele Vorteile, vor allem
eine hBhere Neutronenintensitdt und einen kleineren Un-
tergrund. Seine Energieaufl8sung von ~35% reicht fiir die
Gewinnung von Gruppenkonstanten fiir die Berechnung

schneller Reaktoren v6llig aus.

Das Prinzip dieses Experiments ist die Anwendung einer

235U—Spaltkammer und eines Gammaproportionalzihlrohrs

mit 235U--Probe. Die Spaltkammer registriert Spalter-
‘eignisse und das Gammazdhlrohr registriert sowohl Spalt-

ereignisse als auch Einfangereignisse.

Eine sorgfdltige Eichmessung des Zdhlrohrs konnte an
der thermischen Sdule des STARK durchgefiihrt werden.
Dabei wurden die genau bekannten thermischen Querschnitte

verwendet.

Bei der Auswertung der o-Werte wurden sdmtliche denkbaren
Korrekturen sorgfdltig betrachtet. Der Selbstabschirmungs-
effekt in den Proben wurde bis zur Neutronenenergie von

6 keV berilicksichtigt und die experimentellen Ergebnisse
wurden zusdtzlich mit Monte-Carlo~Rechnungen verglichen.

235U besitzen einen mittleren

Die gewonnenen a-Werte von
Fehler von 13% bis 20%. Auf Grund der Fehlerfortpflanzung
resultieren etwa 80% des gesamten Fehlers aus Unsicher-

heiten in den Eichfaktoren.
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Anhang

Berechnung der Abhdngigkeit der Reaktionsraten von der

Foliendicke bei thermischer Neutronenenergie

Fiilr die Extrapolation der in 4.2.2 beschriebenen Eich-
messungen mit thermischen Neutronen wurden einfache geo-
metrische Rechnungen benutzt. Bel diesen Rechnungen wurde
die elastische Streuung in den Folien und im Zdhlrohr-
kdérper (Aluminium) vernachl&dssigt. Wie in der Abb. (A.1.1)
gezeigt, befindet sich die zylindrische Probe der Dicke
(r3 - r2) in einem Neutronenstrahl der senkrecht, zur
Zdhlrohrachse gerichtet ist. Die Zdhlrohrwand hat die
Dicke (r2 - r1).

Entsprechend den geometrischen Verhdltnissen muBte der
Zylinder in mehrere Zonen unterteilt werden. Die Reaktions-

rate in der Zone 1 wurde wie folgt berechnet:
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Abb.,A.1.1: Anordnung fiir die Rechnung der Abhdngigkeit der Reaktionsraten von der
Foliendicke bei thermischer Neutronenenergie.
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In der gleichen Art und Weise bekommt man die Reaktions-

raten flir die weiteren Zonen:

r — -1 -
1 2_.2 2_.2 /2.2 _ /.2 2
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dy (A.1.4)

Die gesamte Reaktionsrate ist dann

Z’\J(Z1+Z + 2Z

2 3
Dabei sind

zF

a1

¢ (x,y)

+ Z

2 (A.1.5)

makroskopischer Absorptionsquerschnitt
der Folie

makroskopischer Absorptionsquerschnitt
des Al

NeutronenfluB bei der Koordinate (x,Y)

Die Reaktionsrate der Folie wird numerisch fiir verschiedene

Dicken berechnet.





