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Messung der Spaltquerschnitte von Pu und 2h0Pu relativ zum

235

Spaltquerschnitt von U und Streuquerschnitt H(n,p) in dem

Neutronenenergiebereich zwischen 0,5-20 MeV

ZUSAMMENFASSUNG

Mit dem Neutronenflugzeitspektrometer am Karlsruher Isochronzyklotron
2
£l 39Pu)/0f(235U) und

im Energiebereich zwischen 0,5 — 20 MeV gemessen.

wurden die Spaltquerschnittsverhéltnisse ¢
04(**%u) /0,(*F)
Eine gleichzeitige Messung des Neutronenflusses mit Hilfe eines

neuen teleskopartigen RiickstoBprotonenzihlers ermdglichte auch die
Bestimmung des absoluten Spaltquerschnitts von 239Pu und des relativen

2hOPu. Zur Registrierung der Spalt-

Verlaufs des Spaltquerschnitts von
ereignisse wurde eine verbesserte Gasszintillationsz&hleranordnung ver-—
wendet, die es gestattete, Spaltereignisse bei Anwesenheit eines

sehr hohen Alpha-Untergrunds bis iiber 106 Ereignisse/sec nachzuweisen.

Die Ergebnisse der Messungen, flr die eine stark verbesserte Genauigkeit
erreicht wurde, werden in graphischer und tabellarischer Form dargestellt

und mit Messungen anderer Autoren verglichen.

Die Anregungsfunktionen der Spaltquerschnitte zwischen 1-20 MeV werden
mit Hilfe des direkten Spaltprozesses (n,f) sowie der damit konkurrierenden
Spaltkandle vom Typ (n,n'f) und (n,2nf) interpretiert.

2hoPu Fission Cross—-Sections Relative

Measurement of the 239Pu and
to the 235U Fission Cross—Section and the Scattering Cross-Section

H(n,p) in the Neutron Energy Range from 0.5-20 MeV

ABSTRACT

The fission cross—section ratios of(239Pu)/0f(235U) and of(ghOPu)/of(QBSU)
in the energy range from 0.5-20 MeV were measured by the neutron time-of-
flight-spectrometer installed at the Karlsruhe isochronous cyclotron.
‘The simultaneous measurement of the neutron flux by a new telescopic
proton recoil counter allowed to determine also the absolute fission

240

cross-section of 239Pu as well as the relative shape of the Pu fission



.cross—section. An improved gas scintillation counter assembly was
used to record the fission events; it allowed to detect fission
events in the presence'of a very high alpha background of about 106

events/s.

The results of the measurements, whose accuracy has been greatly
improved, are presented as graphs and tables and compared with measure-

ments made by other authors.

The excitation functions of the fission cross—sections between 1 and
20 MeV are interpreted on the basis of the direct (n,f) fission
process and the competing fission channels of the (n,n'f) and (n,2nf)

types.
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1. EINLEITUNG

238

Natiirliches Uran besteht zu 99,3 % aus U, Dieses ist mit langsamen

Neutronen nicht spaltbar. Es scheidet deshalb Piir die Verwendung als
Brennstoff in thermischen Reaktoren aus. In Reaktoren dieses Typs kann des-
halb nur ein ganz geringer Bruchteil des Natururans, némlich das nur

zu 0,7 % enthaltene 235U abgebrannt werden. Setzt man jedoch 238U einem

238

BeschuB mit Neutronen aus, so 1Bt sich das U iiber Neutroneneinfang

mit zweifachem B-Zerfall in den thermisch spaltbaren starken Kernbrennstoff

2 .. . . . -
39Pu iberfihren und damit eine erheblich verbesserte Ausnutzung des Natur-

urans zur Energieerzeugung erreichen /1/. Diese Uberlegung bildet die Grund-
lage fir das Konzept eines schnellen Brutreaktors. Das Prinzip dieses
Reaktortyps in vereinfachter Darstellung beruht darauf, daB der Reaktorkern;
in welchem sich 239Pu als Brennstoff befindet, mit einem Mantel aus 238U
umgeben wird. Die im Core frei werdenden Spaltneutronen tragen nun einerseits
zur Aufrechterhaltung der Kettenreaktion im Reaktor bei, bilden andererseits

durch Einfang im 238U den starken Kernbrennstoff 239

238

Pu. Einen Bruteffekt er-
reicht man dann, wenn mehr neues 239Pu im U-Mantel erzeugt wird, als im
Reaktorcore beim Betrieb des Reaktors verbrennt. Dies bedeutet, daB nach

einem SpaltprozeR im Mittel eines der freiwerdenden Spaltneutronen eine weitere

Spaltung, aber auch mindestens ein weiteres einen BrutprozéR auslost.

Das Konzept éines Brutreaktors, und weiterhin die optimale Auslegung,
héngen in erster Linie von den neutronenphysikalischen Eigenschaften des
Brennstoffs ab. Die wichtigsten GréRen in diesem Zusammenhang sind der Spalt-
guerschnitt O der Absorptionsquerschnitt Oa’ der Einfangquerschnitt S,
sowie Vv, die mittlere Zahl der pro Spaltung emittierten Neutronen. In der
Praxis kann man aber im Core kein reines 239Pu verwenden, da durch sukzessiven

239 240

Neutroneneinfang aus Pu schwerere Plutoniumisotope, vor allem Pu und

21”Pu, entstehen. Daher ist eine genaue Kenntnis der Neutronendaten, auch

der anderen Pu-Isotope von Bedeutung.

Die genaue neutronenphysikalische Untersuchung eines Brutreaktors mit
239Pu als Brennstoff zeigt, daB er mit mbglichst schnellen Neutronen betrieben
werden muB. Dies liegt in erster Linie daran, daR die mittlere Zahl der

Spaltneutronen mit der Energie des einfallenden Neutrons steigt. Daher spielen



—-2-

die Spaltquerschnitte iiber die gesamten Bereiche des Spaltspektrums, d.h.
bis in den MeV-Bereich hiﬁein, eine wichtige Rolle. Dabei liegt das Schwer--
gewicht zwar auf 239Pu und 238U, aber auch 2hoPu ist in diesem Zusammenhang
nicht zu vernachléssigen, wenn man bedenkt, daR dieses Isotop im mehrfach
rezyklierten Brennstoff bis auf 20 % angereichert werden kann /2/.

Aus der Tatsache, daB sich die Unsicherheiten des Spaltquerschnitts von
praktisch direkt auf die Kritikalitdtsbedingung auswirken, ergibt sich die
herausragende Bedeutung dieser GroBe. Die Bedeutung, die einer genauen

2hoPu zukommt , driickt sich in

Kenntnis der Spaltquerschnitte von 239Pu und
den sogenannten "request 1lists"/3,4/ aus, in denen die Anforderungen an die
Genauigkeit von Wirkungsquerschnitten zusammengestellt sind. In diesem wird
fir 239Pu eine Genauigkeit von 3 % liber den gesamten Bereich von 1 keV - 10 MeV
gefordert. Eine etwas reduzierte Anforderung an die Genauigkeit besteht fir
Zhofu. Trotzdem betrigt diese ebenfalls noch 5 % unterhaldb von 5 MeV und

10 % oberhalb dieses Werts.

Wéhrend der Spaltquerschnitt von 239Pu unterhalb von 0,5 MeV in den
vergangenen Jahren gréBtenteils mit befriedigender Genauigkeit gemessen wurde,
gab es im hohen keV-Bereich sowie Im MeV-Gebiét bisher nur sehr ungenaue
bzw. diskrepante Messﬁngen. Die zwischen 1-20 MeV vorliegende Messung, die
zum Uberwiegenden Teil Spaltquerschnittsverhdltnismessungen relativ zu
235U darstellen, sind einerseits bezliglich des Energiebereichs &uBerst liicken-
haft und, wo mehrfach untersucht, stark diskrepant (siehe Abschnitt 8).

Im Energiebereich zwischen 8-14 MeV fehlten Messungen bisher ganz.

Noch unbefriedigend ist die Situation fiir 2hOPu, wo nur wenig Absolutmessungen
in kKleinen Energiebereichen vorlagen, so daB sich die bisherigen Kenntnisse
z.T, noch auf Berechnungen dieser GrdBe stiitzen. Das Fehlen von Messungen

an diesem Kern ist in erster Linie auf die experimentellen Schwierigkeiten
zuriickzufihren, die sich aus der hohen Alpha-Aktivitit ergeben. Dies filihrt
wegen der Halbwertszeit von 6537 J zu erheblichen Problemen aufgrund des

hohen Alpha-Pile-ups, der die Diskriminierung zwischen Spaltereignissen und
Alpha-Zerféllen erschwert. Bine erste Messung iliber einen grdBeren zusammenhin-
genden Energiebereich gab es dann auch erst in den letzten zwei Jahren wéhrend
der Laufzeit der Messungen dieser Arbeit. Bei der Messung, die im Lawrence
Livermore Laboratorium /7/ durchgefiihrt wurde, handelte es sich jedoch nur

. . . . . P
um eine Spaltquerschnittsverhdltnismessung relativ zu 23 U.
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Ziel dieser Arbeit war es deswegen, die Wirkungsquerschnitte fiir
die beiden wichtigsten Puvisqtope im oberen Bereich des Spektrums eines
Brutreaktors neu bzw. mit verbesserter Genauigkeit zu bestimmen. Die Recht-
fertigung flir ein derartiges, neues MeRvorhaben lieferten, wie bereits
angedeutet, mehrere Griinde. Die bisherigen, oberhalb von 0,5 MeV gemessenen
Spaltquerschnitte, waren zum Teil unvollstdndig, und zwischen den Ergebnissen
verschiedener -Laboratorien traten Diskrepanzen bis zu 15 % auf, die z.T.
weit auBerhalb der angegebenen Fehlergrenzen lagen. Dariiberhinaus konnte
in keiner der bisherigen Messungen die von den Reaktorphysikern angestrebte
Genauigkeit von 3-5 % erreicht werden. Dies sollte mit einer verbesserten
Apparatur geschehen, mit der die frilheren Schwierigkeiten, die sich aus der
hohen Alpha-Aktivitédt ergaben, iiberwunden werden konnten. Fiir beide Isotope
sollten auBerdem sowohl die absoluten Spaltquerschnitte selbst (unter
Verwendung der H(n,p)-Reaktion als Standard) als auch die Spaltquerschnitts-

235U gemessen werden. Auf diese Weise bestand

verhdltnisse relativ zu
die MSglichkeit, neben einer Neubestimmung der AbsolutgrdBen auch die
Beziehung zu der groBeren Zahl frilherer Messungen der Spaltquerschnittsver-
h&ltnisse herzustellen. Zur Absolutmessung sollte schlieBlich versucht werden,
den NeutronenfluB mit einer neuen, unabhéhgigen Methode mit einer Genauigkeit

von 2-3 % zu messen.
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o, UBERBLICK UBER MESSMETHODEN UND ZAHLER

2.1 MeRBmethoden

Zur Messung der Energieabhingigkeit der Spaltquerschnitte im hier
interessierenden Energiebereich von einigen 100 keV bis 10 MeV werden
im wesentlichen zwei Methoden verwendet, die entsprechend den Typen

der eingesetzten Neutronenquellen eingeteilt werden kénnen.

I. Die punktweise Messung der Wirkungsquerschnitte mit monoenergetischen
Neutronen aus Reaktionen mit geladenen Teilchen an leichten Kernen
(z.B. 7Li(p,n), T(p,n) usw.).

IT. Die gleichzeitige Messung der Wirkungsquerschnitte {iber einen breiten
Energiebereich mit Quellen, die ein kontinuierliches Neutronenspektrum
liefern. Diese Quellen erfordern Mittelenergiebeschleuniger von

Elektfonen, Deuteronen oder Protonen.

Die wichtigsten Beschleuniger, an denen die erste Methode verwendet wird,
Van—de—Graaff und Kaskaden-Beschleuniger. Monoenergetische Neutronen im
Bereich zwischen 1 keV - 10 MeV kénnen mit den o.g. Beschleunigern iiber

die nachfolgend genannten Reaktionen erzeugt werden:

7Li(p,n)73e fiir 0,1 < E < 0,5 MeV mit Ep < 2,25 MeV
37 (p,n)3He fir 1,5 < p S 1,2 MeV mit B < 5 MeV
D(d,n)°He fir b,5 < B_ < 10 MeV mit E_ < 8 Mev,

wobel die Projektilenergien sich auf die Neutronenemission in Vorwértsrich-
tung beziehen. Natiirlich kOnnen diese Reaktionen auch noch oberhalb der
angegebenen Grenzen ausgenutzt werden, dann setzen jedoch Schwierigkeiten

wegen folgender Effekte ein:

7Li(p,n)—Reaktion

1.) dem Auftreten einer zweiten Neutronengruppe bei der
oberhalb von EP = 2,25 MeV,
2.) dem wachsenden Auftreten von Aufbruchprozessen, die Neutronen mit

einem kontinuierlichen Energiespektrum liefern.

Ein wesentlicher Vorteil der Methode der monoenergeﬁischen Messungen

besteht darin, daB unter zusédtzlicher Ausnutzung der Flugzeitmethode parisitérer
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Untergrund vor allem infolge von Streueffekten in der Umgebung vermieden
werden kann. Nachteilig ist dagegen, daB die derzeit fiir gepulste Experimente
mit elektrostatischen Beschleunigern erreichbaren Strdme relativ klein

sind, so daR vielfach in geringen Absténdén von dér Quelle gemessen

werden muB. Dadurch kommen dié obigen Vorteile nur zum Téil zum Tragen,

weil sich auf diese Weise oft gréBere Materialmengen in unmittelbarer Nihe

der Z&hler konzentrieren.

In den letzten Jahren wurde der weitaus grdRte Teil der Informationen
mit Hilfe der zweiten Methode, d.h. {iber Messungen mit kontinuierlichen
Neutronenquelleﬁ gewonnen. Diese liefern z.Zt. integrale Neutronenintensitéten,
die um 4 bis 6 GroRenordnungen hdher sind als die monoenergetischen Quellen.
Bel diesen Experimeten muR aber zur Energiebestimmung der einfallenden Neutronen
stets die Flugzeitmethode verwendet werden. Sie kann dann im allgemeinen
nicht mehr zusdtzlich zur Unterdriickung von Stéreffekten ausgenutzt wefden.
Da aber zur Erzielung einer guten Energieaufldsung ohnehin lange Flugwege
verwendet werden miissen, kann hier z.B. durch geeignete Kollimierung eine
Reduzierung der verschiedenen Stdreffekte erfolgen. Ein wesentlicher Vorteil
bei den Messungen mit kontinuierlichen Quellen besteht auch darin, daB
ein groBer Bruchteil des gesamten fiir die Reaktorphysik interessierenden
Energiebereichs gleichzeitig und unter identischen Bedingungen gemessen
werden kann. Im Falle des Neutronenflugzeitspektrometers am Karlsruhe,
Zyklotron reicht der MeBbereich von einigen 100 keV bis zu mehr als 30 MeV.
Das Karlsruher Spektrometer ist auBerdem eine der wenigen Anlagen in
der Welt, mit denen Z.Zt. prézise Messungen oberhalb von etwa 5 MeV Uberhaupt

ausgefiithrt werden konnen.

2.2 gpaltzdhler

Zur Messung von Spaltereignissen 1&Bt sich prinzipiell eine groRe Zahl
von Z&hlern mit unterschiedlichen Spezifikationen verwenden, auf die alle
hier jedoch nicht eingegangen werden kann. Stattdessen soll in diesem Rahmen
nur eine allgemeine Beschreibung der wichtigsten Typen und ihrer wichtigsten
Eigenschaften gegeben werden. Dabei wird vorausgesetzt, daB moderne Spalt-
zéhler unter Ausnutzung der Flugrzeitmethode einsetzbar sein miissen, da, wie

oben gezeigt wurde, beide MeBverfahren diese anwenden.
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Ein flir Prézisionsmessungen geeigneter Spaltzdhler muB vor allem
folgende Eigenschaften besitzen:
1. gute Mbglichkeit zur Trennung von Alphateilchen und Spaltfragmenten,
2. hohe Ansprechwahrscheéinlichkeit
3. gute Zeitcharakteristik (éntwéder zur Erzielung einer guten Energie-
auflésung oder zur Unterdriickung von Stéreffekten (z.B. Spaltung
durch gestreute Neutronen oder Spontanspéltung),
4, Unempfindlichkeit gegeniiber Neutronen- und Gammastrahlung ,

5. Unempfindlichkeit gegeniiber Strahlungsschéden.

In der folgenden Beschreibung soll deshalb vor allem auch darauf eingegangen‘
werden, inwieweit die geforderten Voraussetzungen bei den betrachteten

Zéhlertypen erfiillt sind.
Die drei wichtigsten Zshlertypen, die z.Zt. bei differentiellen
Spaltqueréchnittsmessungen eingesetzt werden, sind Gasszintillatoren,

Ionisationskammern, Gaszéhler und Halbleiterzéhler.

2.2.1 Gasszintillationsz8hler

"Gasszintillationszéhler nutzen die Szintillationseigenschaften von
Edelgasen aus. Verwendung finden u.a. Z&#hler mit He, Ar, Kr und Xe-Fiillung,
wobei Z&hler mit Ar- und Xe-Fiillung z.Zt. am weitesten verbreitet sind.
Gasszintillatoren sind .sehr schnell. Die Abklingzeit von Szintillationsvor-
géngen im Z3hlgas liegen bel einer bis einigen nsec. In Verbindung mit ,
schnellen Photomultipliern, die kleine Laufzeitstreuungen (<1 nsec) besitzen,
lassen sich mit diesen Z&hlern totale Zeitaufldsungen von etwa 1-2 nsec
erreichen. Bei diesen Szintillatoren erfolgt die Photonenemission aus der
durch die Strahlungswechselwirkung angeregte Elektronerhiille des Edelgases
im allgemeinen im Ultraviolettbereich, so daB zum Teil Phasenschieber
(z.B. Zusatz von 15 % N, zu Ar), dariiberhinaus aber meistens aus UV-empfind-
liche Photomultiplier eingesetzt werden miissen.

Eine wichtige Eigenschaft der Edelgasszintillatoren ist auch, daB die
Lichtausbeute eine lineare Funktion der im Gasvolumen absorbierten Energie
ist (mit Ausnahme des niedrigsten Energiebereichs unterhalb von ca. 100 keV).
Die Lichtausbeute fiir eine bestimmte Energie ist auch ungbhéngigivon der
Teilchenart. Dies erleichtert eine genaﬁe Energieeichung.der Zéhler, z.B.
durch gleichzeitige Eichung mit Alphateilchen und Spaltprodukten aus der
Spontanspaltung desselben Préparats. |
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Szintillationszdhler lassen sich mit hoher Ansprechwahrscheinlichkeit
 konzipieren. Mit diinnen Spaltfolien und geniigend groBen Spaltkammern
sind Ansprechwahrscheinlichkeiten von nahezu 100 % zu erréichen.
Gasszintillatoren sind in hohem Gradé unémpfindlich gegeniliber Strahlen-
schiden. Bereits bei Verwendung von kléinén Schwéllenénergien ( 5-10 MeV)
sind sie auBerdem praktisch unempfindlich gegeniiber Neutronen- und

Gammastrahlung.

2.2.2 Ionisationskammern und Gaszdhler

Das Prinzip der Ionisationskammern besteht darin, daB die geladenen
Primirteilchen beim Durchlaufen des Z&hlgases durch Ionisation eine
groBe Zahl von Ladungstrégerpaaren erzeugen. Diese werden dann durch
Anlegen eines elektrischen Feldes an den Elektroden gesammelt, wo
sie einen entsprechenden Stromimpuls, dessen Anstiegszeit von der Betriebs-
spannung, dem Abstand zwischen den Elektroden und dem Gasdruck bzw, der
Gasart abhéngt, liefern. Derzeitig fiir Spaltmessungen verwendete Kammern
bestehen meistens aus parallelen Elektroden, hiufig mit einer Vielzahl

von hintereinander geschalteten Einzelkammern /8,9/.

Wahrend bei Ionisationskammern Impulsanstiegszeiten von 10_7 sec
typisch sind, lassen sich mit Parallelplattenzdhler, die im Funkenbereich
betrieben werden, Impulsaufbauzeiten in der GrdRenordnung von 1 nsec
erreichen. Dabei flhrt eine Verringerung des Plattenabstands besonders
bei Ionisationskammern zur Verringerung der entsprechenden Anstiegszeit.
Bei geringem Abstand der Platten kommt es aber auch auf hohe Homogenitéat
des Abstandes iliber die gesamte Flache der Platten an, da der Zahler andern-
falls starke, ortsabhingige Effekte aufweist. Diese letzte Forderung
fithrt dazu, daR die Zéhlerplatten die gleichzeitig als Trégerfolie fir das
Tragermaterial dienen, relativ dick seiﬁ milssen, um Inhomogenitéten
aufgrund von Verformungen zu vermeiden. Damit wird gleichzeitig sehr viel
zusétzliches Material in den Neutronenstrahl gebracht, so daB hohe Streu-
effekte am Zdhlerplattermaterial auftreten, welche grofe Korrekturen in

den Wirkungsquerschnittsmessungen erfordern.
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Fiir den Einsatz bei Experimenten mit hohem Alphauntergrund 148t sich
bei Gaszdhlern im Prinzip folgender Effekt glinstig ausnutzen; Neben ihrer
stark unterschiedlichen kinetischén Energie unterscheidén sich Alphateilchen
und Spaltfragmenté auch aufgrund ihrer spezifischén Ionisation in Materie,
Wéhrend die Spaltfragmente in der ersten Phase ihrer Abbremsung sehr hohe
spezifische Ionisation aufweisen, beginnen Alphateilchen zunichst mit
niedrigen spezifischen Energieverlusten dE/dx. Dieser Effekt kommt bei IToni-
sationskammern positiv zum Tragen, wenn die Plattenabsténde klein gegen
die Reichweite der Alphateilchen sind. Er 14Bt sich jedoch nicht optimal
bei Parallelplattenzdhlern ausnutzen, weil bei verschiedenen Emissionswinkeln
groBe Laufwegunterschiede auftreten, welche den Effekt wieder weitgehend
aufheben. Diese Uberlegung hat zu einer Neuentwicklung eines Gaszdhlers ge-
fiihrt, den Dabbs et al. /10/ kiirzlich fiir Spaltmessungen an hoch-alpha-
aktiven Materialien (2h1Am, Halbwertszeit 30 a) aufgebaut haben. Um die
Flugwegdifferenzen fiir alle vorkommenden Emissionswinkel auf ein Minimum
zu reduzieren, entwickelten sie einen Gaszdhler mit kugelfdrmigen Elektroden.
Der kugelfdrmige Aufbau garantiert nicht nur geringe Flugwegdifferenzen,
sondern fiihrt auch zu einem stark inhomogenen Feld zwischen den Elektroden.

Da der Z&hler als Ionisationskammer bei hohem Druck befrieben wird, ist

er unempfindlich gegeﬁ Anderungen des Elektrodenabstands und der Z&hlerspannung.
Eine Weiterentwicklung dieses Z&hlertyps stellt die Entwicklung von Kﬁppeler
und Kazerouni /12/ dar. Diese haben eine geometrisch &hnliche Kammer auf-
gebaut, die bei einem Druck von nur wenigen mbar als Lawinenzdhler arbeitet.

Ihr Zihler ist mit Butan als Quenching-Gas gefiillt, um die langsame Ionen-—
komponente des Signals zu unterdriicken. Der Quenchingeffekt ermdglicht bei
diesem System gleichzeitig die Unterdriickung der durch Alphateilchen ausgeldsten
Ionisation, wihrend die Spaltprodukte noch ein Ausgangssignal liefern.

Da das Zéhlgas wegen des hohen Strahlungspegels dissoziiert, muB das Gas im
stdndigen DurchfluB fortlaufend erneuert werden. Gleichzeitig ist eine
Gasdruckstabilisierung notwendig, da die oben geschilderten Rekombinations-
prozesse entscheidend vom Gasdruck und der Zahlerspannung abhingen. Der

Za&hler, der z.Zt. noch in der Enderprobung ist, ermdglicht aufgrund erster
Tests eine Alpha-Unterdriickung von besser als 10_10. Sein Einsatz ist vor
allem fiir Messungen an Kernen mit Alpha-Halbwertszeiten von kleiner als

30 Jahren von Vorteil.



2.2.3 Halbleiterzéhler

Halbleiterz&hler werden in der Hauptsache bei Spaltmessungen ein-
gesetzt, die detaillierte Untersuchungen der Dynamik des Spaltprozesses
zum Ziel haben. Damit sind Z.B. Untersuchungen der Energie- und/oder
Massenverteilungen der Spaltfragmente sowie der massenabhédngigen Zahl der
Spaltneutronen gemeint. Damit das empfindliche Volumen direkt an der
Oberfléche des Detektorkristalls beginnt, miissen bei Spaltexperimenten
Oberfléchensperrschichtzidhler verwendet werden. Hier sind vor allem
Si-Oberfléachensperrschichtzéhler von Vorteil, die speziell als Spaltzdhler
wegen der hohen Energieverluste der Spaltfragmente eine sehr diinne tote

Zone, z.B. eine extra diinne Goldschicht, besitzen miissen.

Wegen der kurzen Reichweite der Spaltprodukte werden Z&éhler von
typischerweise 60 W Dicke verwendet, die heute kommerziell sehr groB-
flichig geliefert werden (bis zu 10 cm2). Mit diesen Z&hlern lassen
sich Zeitaufldsungen unter 200 psec reslisieren. Gleichzeitig liefern

sie Energieaufl8sungen in der GrdRenordnung von ca. 1 %.

Ein entscheidender Nachteil dieser Zihler ist ihre hohe Empfindlichkeit
in Bezug auf Strahlensch&éden. Die tolerierbare Dosis wird mit 1012—1O1h
Teilchen angegeben., Damit wird sein Einsatz bei Messungen an hochaktiven
Materialien von vornherein ausgeschlossen. Der Zéhler spricht auBerdem
auf Neutronen an, die durch Kernrekationen im Z&hlermaterial die Emission
geladener Teilchen verursachen. Weiterhin ist bei Messungen mit groBfléchi-
gen Spaltfolien von mehreren 10 cm2, wie sie heute bei Spaltquerschnitts-
messungen mit Neutronen erforderlich sind, nur eine kleine totale Ansprech-
wahrscheinlichkeit zu erreichen. Dies liegh daran, daR mit den entsprechen-

den kleineren Z&hlerflichen nur ein kleiner Bruchteil des gesamten Raum-—

winkels erfaRBt werden kann.

2.3 Auswahl des Z&hlertyps

Aus der vorangegangenen Darstlelung geht hervor, daB eine Verwendung
von Halbleiterzdhlern bei statistisch genauen Messungen der Spaltquer-—
schnitte von 239Pu und 2hoPu vor allem wegen der starken Strahlenempfind-

lichkeit, aber-auch wegen der insgesamt erreichbaren kleinen totalen
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Ansprechwahrscheinlichkeit.ausscheidet. Ebenso erscheint der Einsatz

von iiblichen Ionisationskammern mit parallelen Elektroden béi Absolut-
messungen unzweckméBig, wéil die hohen Stréueffekte hier unannehmbar

groBe Korrékturen erfordern wirden. Dér Einsatz von Spezialkammern

wie den Ionisationskammern mit spéhrischem Aufbau oder den entsprechend
als Lwinenzdhlern weiterentwickelten Detektoren erschienen fiir den vorge-.
sehenen Fall noch nicht geniligend gerechtfertigt. Die Alpha-Halbwertszeiten
der beiden Pu-Isotope liegen mit 2,44 x 10)4 y und 6,54 x 105 y noch in
einem Ubergangsbereich, bei dem zwar schon Probleme beim Einsatz von kon-
ventionellen Gasszintillatoren auftreten, eine extrem hohe Unterdriickung,
wie sie mit den Lawinendetektoren erreicht wird, jedoch noch nicht erfor-
derlich ist. Es erschien deshalb zweckméBig, die aus frilheren Messungen an
Uranisotopen vorhandene Gasszintillatoranordnung durch Optimierung aller
Parameter so zu verbessern, daB die Spaltquerschnitte auch noch bei
Alphauntergrundzéhlraten von einigen 106 sec_1 weiltgehend stérungsfrei

gemessen werden konnten.
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3. AUFBAU EINER VERBESSERTEN SPALTKAMMER

Aufgrund der im vorigen Abschnitt gemachten Uberlegungen erschien
die Verwendung eines Gasszintillationszéhlers am zweckméRigsten. Seine _
Anwendung zum Nachwels von Spaltfragmenten wurde in vielen Arbeiten beschrie-
ben /13,1k4/.

Abb. 1 zeight die geometrische Anordnung der hier verwendeten Spaltkammer.,
Sie besteht aus acht aneinandergereihten, durch vier Plutonium- und drei
Uranfolien getrennten Teilkammern. Jeder Abschnitt wird durch ein fiir Ultra-
violettstrahlung durchlédssiges Quarzfenster von je einem Photomultiplier,
Type VALVO DUV-56 beobachtet. Als Szintillatorgas wurde ein Gemisch aus 85 %
(Vol.) Argon und 15 % (Vol.) Stickstoff verwendet. Stickstoff, dessen Haupt-
lumineszenzlinie bei 3900 ! liegt, dient hierbei als Frequenzwandler der
Argonszintillationen, deren Wellenlénge bei 2200 b /15/ weit auBerhaldb des
Empfindlichkeitsbereiches der verwendeten Photomultiplier liegt /16/. Um
Verunreinigungen durch Sauerstoff zu vermeiden (weil Sauerstoff die Lichtaus-
beute wegen seiner elektronegativen Eigenschaften vermindert), wurde das
Gas im stetigen Strom mit einem geringen Uberdruck durch die Kammer geleitet.
Das Ar—NQ—Gemisch wurde wegen seiner relativ hohen Lichtausbeute und spezi-
fischen Ionisation bevorzugt. Das letztere fiihrt zu einer kleinen mittleren
Reichweite der Spaltprodukte, die bei ca. 2,5 cm fiir das leichte und ca. 2 cm
fiir das schwere Fragment liegen /17/. Beim Einbau der Spaltfolie in die
Kammer wurde der Abstand zwischen je zwei Kammern so gewdhlt, daB die
Spaltfragmente ihre volle kinetische Energie in der Kammer abgeben kdnnen.
Im Helium als Z&hlgas dagegen wire die mittlere Reichweite wegen der
kleinen Ordnungszahl und damit spezifischén Ionisation sehr groR. Sie be-
trégt ca. 15 cm /18/. Das Xenon, welches noch bessere Lichtausbeute als
das Ar—Nz—Gemisch besitzt, wird im Laufe der Zeit durch Spuren von Fremdgas
vergiftet. Daher wird die Anwendung dieses Gases wegen der stindig notwendigen
Reinigung in geschlossenem Kreislauf zu kompliziert und gleichzeitig zu
kostspielig. Die inneren Winde der Kammer wurden mit Silber als Reflekior be-
dampft. Findet in einer Folie ein Spaltereignis statt,so fliegen die beiden Frag-
mente in entgegengesetzter Richtung auseinander und erreichen je einen

der Folie benachbarten Abschnitt des Zahlers. Die Szintillation liefert dann je-
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wells einen Impuls am Ausgang des Photomultipliers.

Ein Zweifach-Koinzidenzsignal wird dann als Spaltereignis der dazwischen-
liegenden Folie ausgewertet, wenn Jedes der beiden Fragmente mindestens :éine
Energie von ca. 22 MeV in der Kammer abgibt (Spaltdetektor-Nachweisschwelle)
und beide Impuls innerhaldb einer Koinzidenzzeit von 30 nsec registriert
werden. Durch diese Koinzidenzschaltung und die passende Einstellung der
Spaltdetektor-Nachweisschwelle wurden sowohl der hohe a-Untergrund
diskriminiert als auch die Rauschimpulse unterdriickt. Eine Koinzidenz
zwischen je zwei benachbarten Spaltdetektoren setzt eine optische Trennung
zwischen benachbarten Abschnitten des Spaltdetektors voraus. Diese Bedingung
wurde durch einen geeigneten Einbau der Spaltfolien in der Kammer erfiillt,
deren Al-Auflage auf der Vyns-Trgierfolie als optische Trennwand dient.
ﬂUran— und Plutoniumfolien wurden ummittelbar hintereinander angeordnet und
dadurch praktisch dem gleichen NeutronenfluB ausgesetzt. Diese Anordnung er-
méglichte eine genaue Bestimmung der Spaltquerschnittsverhéltnisse, bei denen
eine NeutronenfluRbestimmung entfdllt. Die Abschwichung des Neutronenflusses
durch die dlinnen Spaltfolien war vernachlédssigbar klein. Eine geringe FluR-
abnahme von Folie zu Folie ergab sich nur aufgrund der unterschiedlichen

Abstinde von der Neutronenquelle.

Bei der Anwendung dieser Anordnung fiiv die Spaltquerschnittsmessung
von Plutoniumisotopen muR man wegen der hohen o-Z&hlrate mit hoher Strombelastung
der Photomultiplier rechnen. Diese kann im Prinzip die Multiplierstabilitit
gefihrden. Daher muBten die Betriebsspannung UB und damit die Verstirkung so
klein eingestellt werden (UB f 1750 V), daR der Strom im Multiplier den
maximalen zul&ssigen Wert des Anodenstromes I max (200 HA) nicht iiberschreitet.
Zusdtzlich muBte der Querstrom im Spannungsteiler bei der eingestellten
Betriebsspannung groB gegeniiber dem mittleren Anodenstrom gehalten werden.
Diese Bedingung wurde durch geeingete Dimensionierung der Spannungsteiler-
Widersténde erfiillt. Durch den Wechsel der Kathodenbeleuchtung aufgrund
der o-Zahlrate dndern sich die Dynodenstrdme sehr schnell. Dieses fihrt

zu Potential&dnderungen an den Spannungsteilerwidersténden, die eine
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Verstirkungsschwankung des Multipliers zur Folge hidtten. Um das zu
vermeiden, wurden die Widerstinde der letzten Stufen des Spannungsteilers
mit groBen Kapazititen (5nF) abgeblockt. Dadurch werden stdrende
‘Potential- und somit Verstirkungsschwankungen weitgehend vermieden.

Zur Einstellung und Uberwachung der Verstdrkung wurde ein neuer

schneller Testgenerator gebaut.

3.1 Messung der Spezifikationen der Spaltkammer

3.1.1 Testimpuls—Generator

Als kiinstliche Lichtquelle wurden zur Stabilitétsiliberwachung der
Photomultiplier Lumineszenzdioden der Type MV 35 von Monsanto, deren
Wellenléngen im sichtbaren Bereich liegen, verwendet. Diese waren auf
der gegeniiberliegenden Seite jedes Photomultipliers in den jeweiligen
Spaltkammern montiert: Steuert man diese Diode mit sehr kurzen Impulsen
an, so emittiert sie Lichtblitze, deren ImpulshShe der Multiplierverstarkung
proportional ist. Diese Lumineszenzeigenschaften wurden ausgenutzt,
um die Multiplierverstérkung zu liberwachen. Filir die Ansteuerung der
Dioden mit kurzen Impulsen (ca. 2 nsec Anstiegszeit und 12 nsec Halbwerts-
breite) wurde ein stabiler Impulsgenerator gebaut /19/. Die Abb. 2 zeigt

den elektronischen Aufbau.

Mit Hilfe eines Quecksilberrelais Typ (HGRM 55211 Ko) nimmt ein
BNC-Kabel der Liénge L von einer Gleichspannungsquelle U die Ladung Q auf
und gibt diese an die Iumineszenzdiode zur Ansteuerung ab. Die Ladungs-
menge Q ist der Spannung U und der Kabelldnge L proportional. Die Breite
des Ausgangsimpulses ist gleich der doppelten Laufzeit der elektrischen
Welle im Kabel.

Fiir die Betitigung des Quecksilberrelais ist ein Oszillator gebaut
worden (Abb. 2). Verbindet man den Ausgang des Bausteins SN TL4123 mit
seinem Eingang, so erhidlt man einen vielseitig verwendbaren Oszillator.
Freduenzbestimmend sind der Widerstand R1 (5-50 kQ) und der Kondensator
¢1 (100 pF - 1000 pF). Der Frequenzbereich reicht von einigen Zehntel
Hz bis 5 MHz. Am Ausgang des Oszillators stehen jeweils ein positiver
und ein negativer Impuls mit einer Halbwertsbreite von ca. 20 nsec zur

Verfiigung. Dieses Signal wird anschlieBend auf ein monostabiles Flip-Flop
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Abb. 2 Schaltbild des Test-Impulsgenerators. Der Generator wurde im
Rahmen dieser Arbeit zum Zwecke der Uberwachung der Spaltdetektor-
stabilitédt entwickelt.

Ubertragen, mit dem die fiir die nachfolgende Oszillatorschaltung glinstigste
Impulsbreite erzeugt wird. Die notige Leistung fir das Relais wurde

durch einen Treiber geliefert. Die Schaltfrequenz des Relais wurde zu

ca. 160 Hz gewiéhlt, da hdhere Frequenzen aus mechanischen Griinden nicht

erlaubt sind. Die Ansteuerimpulsbreite des Relais lag bei 1/320 sec.

3.1.2 Einstellung und {lberwachung der Verstirkung

Eine genaue Bestimmung der Nachweisschwelle der Spaltdetektoren
setzt deren Verstirkungsstabilitit wdhrend der ganzen Messung voraus. Die
Ubereinstimmung der Schwellen verschiedener Spaltkammern fordern die
gleichen Verstédrkungen der Photomultiplier bei entsprechender Einstellung

 der Diskriminatorschwellen.

Wegen der hohen Radiotoxit&t des Plutoniums und der Erschiitterungs-—
.empfindlichkeit der dlinnen Spaltfolien war es zweckmiRBig, die Kammern

‘nach Einbau der Folien nicht mehr zu 8ffnen. Daher muften alle Eichmessungen
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vor dem Folieneinbau durchgefiihrt werden. Danach galt es nur noch, die

Konstanz der einmal vorgenommenen Einstellung zu kontrollieren.

Der Abgleich auf gleiche Verstidrkung der Kammern wurde mit Hilfe

einer 252

Cf-Quelle durchgefiihrt, mit der die beiden Spaltfragmente aufgeldst
werden konnten. Dabei wurde beriicksichtigt, daB die Spaltdetektorbelast-
barkeit wegen des oa-Untergrundes bei dieser Verstédrkung den maximal zul&s—
sigen Anodenstrom nicht {iberschreiten durfte (vgl. Abschnitt 3). Trotzdem
kdénnten solche Belastungen mehr oder weniger zur Verstirkungsinderung

und damit zur Verschmierung der elektronischen Nachweisschwelle fiihren,

Dies machte eine Uberwachung der Verstéirkung notwendig. Um das zu erreichen,
wurde vor Einbau der Folien eine Eichkurve zur Uberwachung der Verstirkung,
wie Abb. Lc zeigt, gemessen. Dies erlaubte es, die Verstidrkung zu jeder

Zeit wahrend der Messung zu iUberpriifen. Abb. 3 zeigt die MeRapparatur
(Schaltef in Einstellung 2). Die Verwendung des Gatesignals am Stretcher

ermbglicht die Messung des Diodensignals (F Vv 160 Hz) in Anwesenheit des

hohen a-Untergrundes (~v 107 Hz).

Geht nun die Verstirkung irgendeines Detektors zurick, so sollte
dies nicht durch die Knderung der Betriebshochspannung des Detektors aus-
geglichen werden, da dies einen erhdhten Anodenstrom und damit weltere
Verstarkungsabnahme zur Folge haben kdénnte. Es war vielmehr erwiinscht,
dies mit Hilfe der Herabsetzung der Schwelle auszugleichen, was nur unter

Beriicksichtigung der entsprechenden Eichkurven mdglich war.

3.1.3 Bestimmung der elektronischen Nachweisschwelle fiir die Spaltkammer

Eine genaue Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit des Spaltdetektors
setzt die genaue Bestimmung der elektronischen Nachweisschwelle Ee voraus.

Die MeRBanordnung zur Bestimmung von €q ist in Abb. 3 wiedergegeben.

Mit Hilfe der Impulshdhenverteilung der Spaltfragmente aus der
25201‘ (E =6,1 MeV, E
o, S

skala zwischen 0-80 MeV festgelegt. Es
252

Spontanspaltung von = 80,2 MeV) wurde eine Energie-

ph

ph entspricht der Energie des

schweren Fragments. Die Cf-Quelle wird nach einer solchen Eichung aus
der Kammer entfernt und die Lumineszenzdiode als Tichtquelle wihrend des

Betriebs eingesetzt. Sie wird mit dem schnellen Testimpulsgenerator angesteuert.
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Abb. 3 Blockschaltbild der MeBapparatur zur Einstellung und
Uberwachung der Detektorverstirkung

Der entsprechende Lichtimpuls wird mit Hilfe eines linearen Gates
und Stretchers geeignet geformt, danach im Vielkanal-Analysator analy-
siert (Einstellung 2). Die lage der Linie wird durch die zuvor erfolgte

Energieeichung einer bestimmten Energie E_ zugeordnet. Durch Umschalten

des Schalters auf Einstellung 1 (vgl. Abb% 3) wird das Anodensignal

dem Diskriminator, der geeicht werden soll, zugeleitet. Die Diskrimina-
torschwelle wird sodann solange variiert, bis 50 % der Testgenerator-
impulse im elektronischen Z&hler nachgewiesen werden. Die eingestellte
Diskriminatorschwelle entspricht dann genau der Energie EK’ die

zuvor im Vielkanal-Analysator-Spektrum bestimmt wurde. Um weitere MeRpunkte
zu erhalten, wurde die HShe des Ansteuerimpulses variiert. Die Abb. ke

zeigt das Ergebnis dieser Messung.

Nach Einbau der Pu-bzw. U-Proben in der Kammer wurde die Diskrimina-
torschwellen so eingestellt, daR die Untergrundzdhlraten aus zufédlligen
o~Pile-up-Koinzidenzen pro Pu-Folie bei ca. 0.5 Ereignissen pro Sekunde
lagen (bei U sehr viel weniger). Damit wurde erreicht, daB das Verh#ltnis

von Untergrund zu neutroninduzierter Spaltzdhlrate stets kleiner als 1 %

war.
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Die elektronische Nachweisschwelle €q bei dieser Einstellung der
Diskriminatoren wurde von der Eichkurve Abb. 4 b,c abgelesen. Sie betrigt
ca. 17T + 2 MeV fiir die Uranspaltkammer. Eine etwas hdhere Schwelle von
22 + 2 MeV wurde fir die Plutoniumspaltkammer gewdhlt, da erst bei dieser

Energie eine geniigende Unterdriickung des o-Pile-up mdglich war.

BEs wurden gleichzeitig die neutroneninduzierten Spaltereignisspektren
(Analogspektren) der Plutoniumspaltfolien gemessen. Abb. 4 a,b zeigt
das Ergebnis dieser Messung fir eine 239Pu—Spa.ltfolie. In diesen Spektren
sieht man den EinfluB der elektronischen Nachweisschwelle deutlich.
Beim Ablesen der Kanallage der Schwelle im Zusammenhang mit der Energie-
eichung sieht man, daB die so bestimmte Energie der Schwelle auf + 0,5 MeV
in guter Ubereinstimmung ist mit dem Wert, welcher aus der Diskriminator-

eichung erhalten wurde,

3.1.h Messung der ZeitauflSsung

252Cf—Q,uelle

Die Zeitaufldsung der Spaltkammer wurde mit Hilfe einer
gemessen., Dabei wurden die Spaltfragmente aus der Spontanspaltung mit
dem Spaltdetektor, die prompte Neutronen— und Gammastrahlung mit einem
Plastikszintillator (Zeitaufldsung <1 nsec) nachgewiesen.Das Plastikszintilla-
torsignal als Startsignal und das Spaltdetektorsignal als Stopsignal wurden
einem Zeit-zu-ImpulshShenkonverter zugefithrt. Mit dieser Methode wurde eine
Zeitaufldsung der gesamten Elektronik von 3 nsec gemessen. Beriicksichtigt
man nun den Beitrag des Plastikszintillators zur Verbreiterung des gemessenen

Zeitpeaks, so resultiert daraus eine Zeitaufl8sung fiir den Spaltdetektor

von ca. 2,7 nsec.

3.1.5 Spaltdetektoransprechvermégen

Das Ansprechvermdgen des Spaltdetektors €ap gibt die Wahrscheinlichkeit
an, mit der ein neutroneninduziertes Spaltereignis mit dem Z&hler nachgewiesen
wird. Die genaue Kenntnis dieser GroRe ist, wie spéAter gezeigt wird, sowohl
fir die Bestimmung von Spaltquerschnittsverhiltnissen als auch von absoluten

Spaltquerschnitten erforderlich. Ein wichtiger Vorteil des hier verwendeten
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Zéhlers ist seine hohe Angprechwahrscheinlichkeit, die nahe bei eins:
liegt. Dennoch ist sie trotz der groRen Dimensionen, die groBer sind

als die Spaltproduktreichweiten, nicht genau 100 %, weil die Spaltproduk-
te z.B. in der Folie selber steckenbleiben oder mit so kleiner Energie
austreten kdnnen, daR sie unterhalb der elektronischen Nachweisschwelle
liegen. Das kommt dann vor, wenn die Flugrichtung eines Spaltfragmentes

mit dem Neutronenstrahl einen groBen Winkel O einschlieBt.

Das Ansprechvermbgen der Spaltdetektoren wurde mit einem im Rahmen
dieser Arbeit modifizierten Programm /20/ berechnet, das im folgenden kurz
beschrieben werden soll. Das Ansprechvermbgen ist als das Verhéltnis der
nachgewiesenen zu insgesamt ausgeldsten Spaltereignissen definiert. Es
wird durch das Verhdltnis des zu dem Winkel eméx gehdrenden Raumwinkels
zum gesamten Raumwinkel berechnet, wobeli oberhalb des Winkels emaX keine
Spaltereignisse mehr nachgewiesen werden koénnen.

)
fmax

21 A(0)sin® 30

2

Durch die Funktion A(®) wird die Anisotropie der Spaltfragmentverteilung
berilicksichtigt. Die Funktion B(E) beschreibt die Anisotropie aufgrund des

Impulsiibertrages des Neutrons auf das spaltende System.

Die Werte der Funktion A(O) wurden von Simmons-Blumberg et al. /21,22/
gemessen., Sie kdnnen den Tabellen ihrer Verdffentlichung entnommen werden.
Fiir die Bestimmung des Winkels emax wird die Kenntnis der Energieverluste
der Spaltfragmente in der Spaltfolie sowie der HBhe der elektronischen
Nachweisschwelle des Spaltdetektors in MeV vorausgesetzt. Die Bestimmung
der elektronischen Nachweisschwelle ist in Abschnitt 3.1.3 beschrieben.

Die Energieverluste der Spaltfragmente im Zahler hingen von Entstehungsort
und Flugrichtung in der Spaltfolie ab. Daher wurde bei ihrer Berechnung

der Entstehungsort durch eine Unterteilung der Folie in 15 Schichten
kontinuierlich ge&dndert und die Flugrichtung zwischen O und emax in 1000
Schritten variiert. Am Entstehungsort wurde fiir das schwere und das leichte
Fragment die mittlere Energie, Masse und Ladung verwendet, wie sie von
Unik et al. /23/ gemessen wurde. Als Energieverluste der Spaltfragmente
wurden die flir jeweils zwei Schwerionen angenommen, deren Ladungen den

mittleren Ladungen entsprechen /23/. Fiir das schwere und das leichte Fragment
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239 2ko

wurden fir Pu und Pu die Energieverluste fiir Xe und Zr und fir

235

U die von Xe—- und Sr—Ionen verwendet. Die spezifischen Energieverluste

239Pu, QMOPu, 235U) sowle in den Tréger-

dieser Tonen im Spaltmaterial (
folienmaterialien (0, C, H, Al, Ag) sind der Tabelle /24/ entnommen.

Zur Bestimmung der Anfangsenergie der Spaltfragmente wurde der Impulsiiber-
trag vom Neutron auf den spaltenden Kern bericksichtigt. Das filhrte zu
einer Zu- bzw. Abnahme der mittleren Energie der vorwdrts- bzw. riickwirts

fliegenden Spaltfragmente.

Man berechnet nun die Energieverluste der beiden Fragmente fir

einen Winkel O zwischen Oi und Oi und subtrahiert sie von deren Anfangs-—

energie., Ist die Restenergie der ;;iden Spaltfragmente grofRer als die eingestell-
te Energie der elektronischen Schwelle, dann wird das Ereignis registriert

und zum vorherigen Anteil der nachgewiesenen Fille hinzuaddiert. Ist die
Restenergie kleiner als die elektronische Schwelle, dann wird dieses
Fregnis nicht nachgewiesen und damit die obere Grenze des Integrals emax
erreicht. Das Ansprechvermdgen des Spaltdetektors wurde fir Neutronenenergien
zwischen 1 und 20 MeV berechnet. Die Abb. 5 zeigt das Resultat dieser
Rechnung fiir zwei verschiedene Spaltfolien. Die Kurve (a) zeigt das Ergebnis

23%py-Folie mit einer Massenbelegung von 166 ug/cm2 und (b) das

235

flir eine
Ergebnis fiir eine U-Folie mit einer Massenbelegung von T80 ug/cmz. In beiden
Fdllen bestand die Trigerfolie aus 100 ug/cm2 Vyns und einer Al-Auflage

von 20 ug/cmz.

Der Neutronenimpulsiibertrag auf den spaltenden Kern nimmt mit ErhShung
der Neutronenenergie zu und fihrt zur Zunahme der Spaltfragmentenergie
in Vorw#rtsrichtung. Da das Backing zum Neutronenstrahl abgewandt war, bewirkte
dies eine geringere Absorption der Spaltfragmente in der Spaltfolie und
damit eine Zunahme des Ansprechvermdgens. Die vor allem in der unteren Kurve
ausgeprigt auftretenden Maxima sind auf entsprechende Maxima in der Anisotropie

der Spaltproduktverteilungen zuriickzufiihren /21,22/.

Die Unsicherheit beil der Bestimmung der elektronischen Nachwelsschwelle
sowie die Anwendung der Tabelle /24/ zur Berechnung der Energieverluste
bilden die wesentlichen Fehlerquelle bei der Bestimmung der gesamten Ansprech-
wahrscheinlichkeit der Spaltzihler. Das Programm liefert eine Anderung in
der Ansprechwahrscheinlichkeit von 0,6 % bei Anderung der Schwellenenergie

um + 2 MeV.
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Abb. 5. Berechnete Ansprechwahrscheinlichkeit der Spaltdetektoren flr eine
Kammer 239
a) mit Pu-Folie,
b) 235U-Folie
Die Struktur der Kurven riihrt von der Anisotropie der Spaltfrag-
mentverteilung her, die bei verschiedenen Energien ausgeprégte
Maxima aufweist.

Zusétzlich &ndert sich die Ansprechwahrscheinlichkeit um + 1,1 % bei
Anderung der datenspezifischen Energieverluste dE/dx /24/ um + 10 %.
Damit liegt der resultierende Fehler der Ansprechwahrscheinlichkeit, der
nahezu von der Neutronenenergie unabhingig ist, bei 1,25 %.

Die Ubereinstimmung zwischen der gemessenen bzw. berechneten Impuls-—
héhenspektren (Abb. 4 a und b) bestédtigt die Brauchbarkeit der Rechnung
fur die Abschédtzung von €

sp °

3.2 Die Spaltfolien

Die Plutonium— bzw. Uranproben wurden von der "Sample Preparation
Group" des Biiros fiir Kerndatenmessungen in Geel hergestellt. Das spalt-—
bare Material wurde in Form von Oxid (Pu02, U308) mit Hilfe eines von

Verdingh und Lauer /25/ beschriebenen Elektrosprayverfahrens auf Vyns-Triger-—
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folien aufgebracht. Dies geschah, nachdem die nicht leitende Tragerfolie

mit Aluminium (bei 235U und 239Pu) bzw. Gold (bei 2hOPu) beschichtet war.
Das Laboratorium in Geel hat ebenfalls die genaue Massenbestimmung der Folie
vorgenommen, welche auf einer o-Zihlung und einer massenspektroskopischen
Analyse des Materials beruht. Die Genauigkeit der Massenbestimmung wird zu
0,5 % angegeben. Die Spaltfolien wurden hintereinander in Abstéinden von
ca. 8 cm mittels Ringen gehaltert, die miteinander durch Abstandsstibe
starr verbunden sind (siehe Abb. 1).

Bezliglich der optischen Undurchléssigkeit der 2hoPu—Folie (Goldbelag)
war zu Beginn des Experiments nicht klar, ob diese geniligend gewéhtrleistet
war. Daher wurde die Glite der optischen Trennung mit Hilfe einer starken
Neutronenquelle getestet- Dabei wurden die neutroneninduzierten Spaltungen
in der ersten Spaltfolie registriert. Wdre nun die benachbarte Spaltfolie
lichtdurchléssig, dann wirde ein Teil dieser Szintillationen gleichzeitig als
Spaltereignisse in der benachbarten Spaltfolie registriert. Dieser Teil wird
durch eine Koinzidenzschaltung zwischen den Multipliern links der ersten und
rechts der benachbarten Spaltfolie erfaRt. Das Verhdltnis aus der Zahl der
Koinzidenzen zwischen einer nicht benachbarten Kammer und der unmittelbar
benachbarten Kammer lag 5ei 0,1 %. Dieses Verh#ltnis ist in Ubereinstimmung mit
der Zahl der zu erwartenden Zufallskoinzidenzen, so daB eine optische Kopplung
zweler benachbarter Kammern ausgeschlossen werden konnte.
235U— und vier 239Pu—
f(QhOPu)/ (“35U)

wurde jeweils eine einzige Spaltfolie eingebaut. Die Massenbelegung der

Bei der Messung von O ( 39Pu)/0 (235U) wurden drei

Spaltfolien verwendet. Bei dem zweiten Experiment zur Messung von O

Folien, die Dicken der Trégerfolien und die Aluminium-bzw. Goldauflage sind
zusammen mit der Isotopenzusammensetzung des Spaltmaterials in Tabelle 1 zusam-—

mengefalt.



Spaltmaterial Folien Massenhelegung des Massenbelegung der Isotopenzusammensetzung (%)
spaltb.Materials Tragerfolien : 23)4U 235U 236U 238U 238Pu 239Pu 2&0Pu 241 2o

Pu Pu
2 (ug/cm?)
(ug/cm ) Al Au Vyns
239y 1 166.1
2 149.8
3 164 .1 20 100 0.008 96.02 3.86 0.10 0.008
L 177.3
23% 5 730
6 784 20 170 1.08 93.33 0.20 5.39
T 803
2hop, 1 18L.5 15 100 | 0.01  0.74 98.39 0.58 0.28
235y 2 Lhg 20 170 1.08 93.33 0.20 5.39

Tabelle 1: Massen und Isotopenzusammensetzung der Pu— bzw. U-Proben, sowie der zugehSrigen Trégerfolien



4, DIE MESSAPPARATUR

4.1 Flugzeitspektrometer

Die Spaltquerschnittsmessungen wurden mit dem Neutronenflugzeit-
spektrometer am Karlsruher Isochronzyklotron gemessen. Das Spektrometer
wurde schon mehrfach ausfilhrlich in /26,27/ beschrieben, daher sollen

hier nur die charakteristischen Merkmale der Anlage wiederholt werden.

Im Normalbetrieb liefert das Zyklotron Teilchenimpulse mit einer
Folgefrequenz von 33 MHz. Diese Frequenz ist fir Flugzeitexperimente zu
hoch, um bei Messungen mit einem langen Flugweg von ca. 57 m noch eine
eindeutige Energiezuordnung zuzulassen. Durch Verwendung eines Ablenksystems
von zwel gekoppelten elektrostatischen Deflektoren wird die Frequenz von
33 MHz auf 100 kHz reduziert. Wahrend dabei die Frequenz im Verh&ltnis
330 : 1 untersetzt wird, liegt die Abnahme der Intensitdt nur bei 6 : 1.
Dabei bleibt die Breite der Feinstrukturimpulse (1-1,5 nsec) erhalten.
Mit diesem Ablenksystem werden Deuteronen der Energie 45 MeV axial aus-—
gelenkt und auf ein 2 mm dickes Urantarget geschossen. Darin werden sie
vollsténdig abgebremsf und erzeugen einen intensiven Neutronenstrahl.
Das Spektrum der Neutronen liefert geniigend Intensitdt, um Messungen im

Energiebereich zwischen 0,5 - 30 MeV zuzulassen.

Abb. 6 zeigt den geometrischen Aufbau des Neutfonenflugzeitspektrometers.
Der Neutronenstrahl durchfliegt ein evakuiertes Flugrohr. Er wird durch
Eisen- bzw. Graphit-Kollimatoren, die bei den Entfernungen 10 m, 37 m,
50 m von der Neutronenquelle aufgebaut sind, stark kollimiert. Im Abstand
wvon ca. 57 m wurde der NeutronenfluB mit Hilfe eines FluBdetektors nachge-
wiesen. Die Energie der Neutronen wurden mit Hilfe der relativistischen
Energie-Geschwindigkeitsrelationen aus der Zeit berechnet, die zwischen
ihrer Entstehung und ihrem Nachweis vergeht. Aus Intensit&étsgriinden wurde
die Spaltkammer in einer Entfernung von ca. 11 m vom Target aufgebaut. Es
wurden thermische Neutronen, die von Mehrfach—Streuprozessen,z.B. an den
Betonwénden des Zyklotronbunkers herrithren, durch Einsetzen eines

Cadmiumfilters vor der Spaltkammer absorbiert.
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Abb. 7. Typisches Neutronenenergiespektrum fiir ein dickes Urantarget

Abb. 7 zeigt das 'Energiespektrum der Neutronen, die bei BeschuB von
dicken Urantargets mit Deuteronen von 45 + 5 MeV entstehen. Die Neutronen
im Bereich des Maximums bei N16 MeV entstehen durch das Aufbrechen der
Deuteronen im Coulomb- bzw. Kernfeld. Dabei laufen die Neutronen im wesent-
lichen niit gleicher Geschwindigkeit d.h. etwa der halben Energie der
Deuteronen weiter. Die Verschiebung des hochenergetischen Peaks zu niedrigeren
Energien als der halben Deuteronenenergie riihrt daher, daB ein dickes
Urantarget verwendet wurde, somit tragen Deuteronen aller Energie zwischen
0-50 MeV zur Neutronenerzeugung bei. Unterhalb von 6 MeV ist die Verteilung
weitgehend durch Neutronen aus Verdampfungs- und Spaltprozessen bestimmt.
Abb. T zeigt deutlich, daB der nutzbare Energiebereich der Neutronen zwischen

einigen hundert keV und etwa 30 MeV liegt.

Im Neutronenflugzeitspektrum liefert die Breite des prompten Gamma-—
strahlungspeaks eine Information {iber die gesamte Zeitaufldsung des Spektrometers
(ca. 4 nsec). Seine Kanallage diente als Zeitnullpunkt bei der Berechnung

der absoluten Neutronenenergie.
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L,2 Die FluRdetektoren

Fiir Neutronenenergien oberhalb von 100 keV muB jede genaue Messung
von partiellen Wirkungsquerschnitten relativ zum H(n,p)-Standard erfolgen.
Die H(n,p)-Reaktion ist z.Zt. die einzige Standardreaktion, die mit einer
Genauigkeit von ca. 1,5 % im gesamten Bereich von 0,5 - 50 MeV bekannt
ist. Dies ist durch zahlreiche experimentelle und theoretische Arbeiten

/28,29/ bestitigt worden.

In dieser Arbeit wurde zur Messung des Neutronenflusses ein neuartiges,
im Institut flir Angewandte Kernphysik entwickeltes Detektorsystem verwen-~
det. Dies bestand im wesentlichen aus zwel teleskopartigen Gasszintillations-

kammern, die als Transmissionszdhler verwendet werden kdnnen /30/.

Die FluBmessung erfolgt iiber dlinne Radiatorfolien aus Polypropylen.
Durch die Wechselwirkung zwischen den Neutronen und den Wasserstoffkernen
werden Protonen aus der Folie herausgeschlagen. Ihre Registrierung im
Szintillationsgas dient zum Nachweis der Neutronen. Stdrreaktionen, die zur
Erzeugung von Alphateilchen im Kohlenstoff fiihren, treten erst oberhalb
von 6 MeV auf. Aus diesem Grund wurden fiir die Messung des Neutronenflusses
in den Energiebereichen von 1-6 MeV (Detektor I) und von 5,8 - 20 MeV
(Detektor II) zwei verschiedene Systeme verwendet worden. Der geometrische

Aufbau der FluRdetektoren ist in Abb. 8 gezeigt.-

Asl Gasszintillatoranordnung ist Detektor II dem Spaltdetektor &hnlich.
Er besteht aus drei gleichen hintereinanderliegenden Szintillationskammern,
die Jeweils durch eine 7 um dicke Tantalfolie optisch voneinander getrennt
sind. Die Kammern werden stédndig von einem Zihlgas aus 85 % Argon und
15 % Stickstoff bei leichtem Uberdruck durchflossen. Zur Registrierung der
Szintillationen dienen drei Photomultiplier der Type DUVP 56, die durch
ein Quarzfenster mit der Kammer verbunden waren. Die Linge der Kammer
zwischen den Tantalfolien wurde so dimensioniert, daB stdrende Alpha—-Teilchen
erst mit Energien oberhalb von 20 MeV die dritte Kammer erreichen, die
Protonen aber bereits mit Energien oberhalb von 5 MeV. Damit wird durch
eine Dreifachkoinzidenzschaltung fiir alle 3 Kammern der Alpha-Untergrund

unterhalb von En=20 MeV diskriminiert. Zus&tzlich wird das Rauschen praktisch
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vollstédndig unterdriickt.

Bei Neutronenenergien kleiner als 6 MeV traten keine stérenden
(n,a)-Reaktionen an C auf. Daher konnte Detektor I aus einer einzigen
Szintillationskammer bestehen, die von drei Photomultipliern gleichzeitig
beobachtet wird. Diese sind auf dem Zylindermantel der Kammer unter einem
Winkel von jeweils 120° gegeneinander versetzt angeordnet. Das Rauschen
wurde hier aufgrund eines Dreifachkoinzidenz fiir alle drei Multiplier unter-
driickt.

Mit Hilfe einer 21

Am-Mlphaquelle wurden die drei Multiplier je eines
FluBdetektors auf gleiche Verstédrkung abgeglichen und die elektronische
Nachweisschwelle auf ca. 150 keV eingestellt. Dies geschah dadurch, daB
die Photomultiplierspannung solange erhdht wurde, bis die aufgrund der
Alpha-Energieeichung ermittelte Schwellwertenergie gerade die minimale
Schwellwertspannung von 50 mV der Diskriminatoren erreichte. Eine weitere
VerstirkungserhShung, die zur winschenswerten Erniedrigung der elektroni-
schen Nachweisschwelle gefilhrt hétte, wurde durch eine zu starke Zunahme
der Rauschzdhlrate verhindert. Zur Messung des Z&hleruntergrunds konnten
die Kohlenwasserstoffolien in beiden FluBdetektoren wahrend der Spaltquer-

schnittsmessung aus dem Neutronenstrahl entfernt werden.

Durch die gew#hlte Dimensionierung der beiden FluBdetektoren war es
méglich, den NeutronenfluR im Energiebereich von 5,8 bis 6,6 MeV mit beiden
Zéhlern gleichzeitig zu messen. Da die beiden Detektoren im selben Neutronen—
fluB aufgestellt waren, lieferte der Vergleich der beiden Messungen in
diesem Bereich eine Mdglichkeit, die Genauigkeit der FluBmessung zu iberprifen.
Letzteres konnte zusftzlich auch dadurch erfolgen, daB die Ansprechwahr-
scheinlichkeiten der Finzelkammer (Detektor II) bzw. der einzelnen Photo-
multiplier (Detektor I) mit Hilfe des Verhdltnisses von Dreifach-zu-Zwei-
fach-Koinzidenzen experimentell bestimmt werden konnte. Ein Vergleich der
entsprechenden Werte mit den gerechneten GrdBen erlaube elne weitere
wichtige Kontrolle. Auf diese M&glichkeit wird im néchsten Abschnitt ndher

eingegangen.
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4.2.2 Das Ansprechvermdgen der FluBdetektoren

Das Ansprechvermbgen eines FluBdetektors gibt die Wahrscheinlichkeit
an, daB ein einfallendes Neutron in Detektor auch tatséchlich nachgewiesen
wird. Es ist dabei zu unterscheiden zwischen der Wahrscheinlichkeit,
daB ein einfallendes Neutron in der Radiatorfolie ein RiickstoRproton er-
zeugt und der Wahrscheinlichkeit, daB ein einmal mit der (n,p)-Reaktion

erzeugtes Proton auch am Ausgang des Z&hlers einen Z&hlimpuls liefert.

Die erste Wahrscheinlichkeit kann fiir diinne Folie so genau bestimmt
werden, wie der Wirkungsquerschnitt der H(n,p)-Reaktion bekannt ist.

Die zweite Wahrscheinlichkeit (Protonenansprechwahrécheinlichkeit e ) ist

P
eine experimentelle GroBe und muB sorgféltig bestimmt werden.

Die Protonenansprechwahrscheinlichkeiten der beiden FluBdetektoren
sind zum erstenmal in diesem Experiment mit hoher Genauigkeit von
ca. 2-3 % im Energiebereich 1-20 MeV gemessen worden. Zusitzlich wurden
sie durch ein Monte-Carlo-Programm berechnet. Das Rechenverfahren ist
schon ausfiihrlich an einer anderen Stelle beschrieben worden /31/. Es
soll hier aber nochmals auf den wesentlichen Rechengang eingegangen
werden, da er zur Beurteilung der Genauigkeit der'FluBmessung von Bedeutung

ist.

Beim (n,p)-StreuprozeB wird auf das unter dem Winkel 6 gestreute
Proton die Energie Ep = En cos26 iibertragen, wobei En die Neutronenenergie
vor dem StoR ist. Unter der Annahme eines isotropen Streuung im Schwer-
punktsystem 14Bt sich zeigen, daB die Energieverteilung der Protonen
eine Rechteckverteilung darstellt. Bei der Messung der RiickstoRspektren
mit dem Gasszintillator zeigt ihre tatsichliche Form jedoch eine Abweichung
von der idealen Form. Dies wird bedingt durch die endliche Energieauf-
18sung des FluBdetektors und den EinfluR der elektronischen Nachweisschwelle.
Der Verlauf des Spektrums im Bereich der Schwelle und der'Maximalenergie
der Protonen haben wesentlichen EinfluR auf die Protonenansprechwahr-
scheinlichkeit des Z&hlers. Das Protonen—-Ansprechvermdgen fir eine be-
stimmte Neutronenenergie wird durch Mittelung der Nachweiswahrscheinlich-

keiten flr die verschiedenen mdglichen Protonenimpulse berechnet.
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Dabei missen neben der Anfangsenergie der gestreuten Protonen unter
vorgegebenen Streuwinkel ihre entsprechenden Energieverluste in der Radia-
torfolie und der Szintillationskammer und der genaue Verlauf der elektro-
nischen Schwelle des Zéhlers beriicksichtigt werden. Die Energiesbgabe der
Protonen im Szintillationsgas und damit die MSglichkeit, daR das Proton
registriert wird, wird durch den Weg des Protons in der Kammer und dessen
Energie am Entstehungsort bestimmt. Zur Berechnung der Ansprechwahrschein-—
lichkeit wurde die Radiatorfolie in Kreisringe gleicher Fliche und in Axial-
schichten gleicher Dicke unterteilt. Damit wurde erreicht, daB die gleiche
Anzahl von Streuereignissen in jedem Volumenelement des Radiators erzeugt
wird. Digses ist gewéhrleistet, weil die Homogenitit des Neutronenstrahls

die Streﬁung in jedem Volumenelement des Radiators gleich wahrscheinlich macht
Zusdtzlich wurde.der Streuraum mit sin29 entsprechend der Umrechnung vom Schwer-
punkt ins Laborsystem gewichtet. Dadurch wurde fiir jeden Entstehungsort

der Streuraum in Kegelschichten unterteilt, in die jeweils die gleiche

Zahl von Protonen hineingestreut wird; d.h., der Streuraum wurde in gleiche

Abschnitte des Streuwinkels © +AO im Schwerpunktsysteme unterteilt.

Die gesamte Protonenansprechwahrscheinlichkeit als Funktion der Neutro-

(3) ()

nenenergie € stellt wegen der Koinzidenzschaltung eine Faltung der
einzelnen Beitréige der drei Kammern (FluBdetektor II) bzw. Photomultiplier
(FluBdetektor I) e.(i=1,3) dar.

Fiir die Z&hlrate Z(3) (E) des in Dreifach-Koinzidenz geschalteten
FluBdetektors gilt

203)(8) = 0, (£)+ o (E)-N-c, (B)-c,(E) e () (1)

Dabei sind ¢n: NeutronenfluB (Neutronen/cmz-sec)
Opp’ Wirkungsquerschnitt der. H(n,p)-Reaktion
€i: Protonenansprechwahrscheinlichkeit der einzelnen SEV
bzw. Kemmern (i=1-3)

N: Anzahl der Wasserstoffatome der Radiatorfolie

Analog gilt filir die in Zweifachkoinzidenz geschalteten Multiplier 1
und 3 '

2(2) gy = @ﬁE)°an(E)'N°E1(E)-€3(E) (2)
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Dividiert man die beiden Gleichungen (1) und (2) durcheinander, so

erhdlt man

(3)
u_El =g (E)

Z(2)(E) -

die Protonenansprechwahrscheinlichkeit des zweiten Multipliers. Die
gleichzeitige Messung von Zweifachkoinzidenzen zusammen mit den Drei-
fach-Koinzidenzen bietet also eine gute Mdglichkeit, aus Z&hlratenver-
h3ltnissen die Einzelansprechwahrscheinlichkeit experimentell zu bestimmen
und mit den Berechnungen zu vergleichen. Abb. 9 zeigt die elektronische

Schaltung zur Messung des Ansprechvermdgens von FluBdetektor T.

Von jedem Multiplier der FluRdetektoren wird ein Zeitsignal von
der Anode abgeleitet. Die Anodensignale der drei Multiplier im FluBdetektor
I werden iiber die schnellen Diskriminatoren einerseits zur Dreifach-
koinzidenz geleitet, die Signale von de Multipliern 1 und 3 zusétzlich
auch auf eine Zweifachkoinzidenzstufe. Um die Ansprechwahrscheinlichkeit
82(E) als Funktion der Neutronenenergie zu messen, miissen die beiden Koin-
zidenzz&hlraten nach ihrer Flugzeit getrennt gemessen werden. Dies bereitet
insofern Schwierigkeiten, als durch die Registrierung gleichzeitiger Er-—

eignisse eine eindeutige Kodierung und damit eine eindeutige Identifizie-

rung der Art der Koinzidenz unmdglich war.

Diese Schwierigkeit wurde dadurch umgangen, daB in den F&llen, in
denen Zweifachkoinzidenzen zusammen mit Dreifachkoinzidenzen auftraten,
nur das Signal der Dreifachkoinzidenz zur Analyse auf den Timesorter zuge-
lassen wurde. Dies geschah durch Schaltung des vom Diskriminator Dh abge—-
leiteten Signals auf den Vetoeingang der Koinzidenzstufe 2. In den Féllen,
in denen zwar eine Zweifachkoinzidenz, aber nicht gleichzeitig eine Drei-
fachkoinzidenz auftrat, wurde mit dieser Schaltung nur das Signal vom
rechten Zweig in den Timesorter analysiert., Die Zahl der gesamten Zweifach-
koinzidenzen ergibt sich dann aus der Summe der Dreifach- und der Zwei-

fachkoinzidenzen.



_3h_

Flun - Detektoren

1]

I
5 5 G [ [ 8

verzdg.
SUM ' CON(3) &  con(2)

Iftl [ o4 I_DLl

[ ]- {co}- ~ OR

E-Signal . ‘ ‘ t -Signal

Kodiersignale Kodiersignale
COIN= Voter Coincidence LA = Linear Amplifier
D = Updating Discriminator LG = Linear Gate and Slow Coincidence

ES = Entkopplungsstute OR = OR -Stufe
GD = Gate and Delay Generator SUM = Sum - Invert Amplifier

Abb. 9. Blockschaltbild der Elektronik eines NeutronenfluRdetektors

Wegen des symmefrischen Aufbaus von Detektor I sollten alle einzelnen
Ansprechwahrscheinlichkeiten €i(i=1,3) identisch sein. BEs wurde aber festge-
stellt, daB diese Identitét nur bei zweli Multipliern gewdhrtleistet war.

Der letzte Multiplier besaB wihrend der Messung hdhere Schwellen.

Daher muBte die Ansprechwahrscheinlichkeit fiir diesen getrennt berechnet
werden, die die gemessene Ansprechwahrscheinlichkeit €2(E) bis auf + 1-2 %
wiedergibt (Abb. 10 a). Damit war es mbglich, die Energielage der hdheren
Schwelle festzulegen und die Ansprechwahrscheinlichkeit dieses Multipliers zu

berechnen.
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Um die gesamte Protonen-Ansprechwahrscheinlichkeit zu bestimmen,
werden mit der bisherigen Uberlegung die folgenden Effekte noch nicht
erfaft. Unter groBen Streuwinkeln verbleibt den Protonen nur eine
geringe Energie. Zusammen mit den entsprechend verlingerten Strecken,
die die Teilchen in der Folie zuriickgelegt haben, ergibt sich fiir diese einé
groBe Wahrscheinlichkeit, daB die Protonen noch in der Radiatorfolie
selbst steckenbleiben. Fiir diese Protonen gelten die ganzen Uberlegungen
beziliglich der Zihlratenverhdltnisse fiir Dreifach- bzw. Zweifachkoin-
zidenzen natlirlich nicht. Der Bruchteil solcher Ereignisse an der

gesamten Reaktionsrate muR deshalb gesondert berechnet werden.

Eine analoge Schaltung wie in Abb. 9 1&Rt sich fiir den Detektor II
verwenden. Der geometrische Aufbau dieses Detektors ermbglicht jedoch
nur die Messung der Einzelansprechwahrscheinlichkeiten der zweiten
Kammer. Flir die dritte Kammer, die zuletzt vom Neutronenstrahl beschos-
sen wird, ist bei einer Koinzidenz zwischen den ersten beiden Kamﬁern
noch nicht gewdhrleistet, daB die Protonen auch die letzte Kammer errei-
chen, was aber flir eine Dreifachkoinzidenz vorausgesetzt wird. Zusdtzlich
sind die einzelnen Ansprechwahrscheinlichkeiten €, dieses Detektors auch
bei gleicher Einstellung der Multiplier aus zwei Griinden nicht identisch.
Zum ersten,weil die Protonen auf ihrem Flugweg abgebremst werden und
damit unterschiedliche Energien in den drei Kammern abgeben (A€3>A€2>A€1).
Zum zweiten, weil dieser Detektor nur solche Protonen registriert, die
in den Raumwinkel zwischen 0-2L° fliegen. Das fiihrt zu Randeffekten in
der dritten Kammer und damit (wie Abb. 10 b zeigt) zu einer niedrigeren

Ansprechwahrscheinlichkeit als in den ersten beiden Kammern.

Die Messung der mittleren Detektoransprechwahrscheinlichkeit €2(E)
von Detektor II liefert also keine direkte Mdglichkeit zur Ermittlung
der gesamten Ansprechwahrscheinlichkeit.Ein Vergleich dieser gemessenen
GréBe mit der Rechnung bietet jedoch eine gute Kontrolle, die bei guter
Ubereinstimmung (1-2 % Abweichung) erwarten 14Bt, daB alle geringen
Modifikationen, die sich aufgrund der etwas unterschiedlichen Geometrien
und Energieverluste ergeben, durch die Rechnung ebenfalls gut wiedergegeben

werden und keine wesentlichen zusdtzlichen Fehler verursachen.
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Die Methode zur Messung der Energie der RiickstoBRprotonen, die zur
Bestimmung der Schwellenenergien bendtigt werden, ist in Abb. 9 im linken
Zweig der Schaltung wiedergegeben. Die Analogsignale (Energiesignale)
wurden von der 13. Dynode jedes Multipliers iliber eine Kollektorstufe
auf eine Summierstufe gegeben. Der hohe Eingangswiderstand der Kollektor-
stufe besorgt eine Entkopplung zwischen den Multipliern und der nachfolgen-
den Elektronik. Ihr niedriger Ausgangswiderstand stellt eine ideale
Spannungsquelle zur weiteren Verarbeitung des Signals dar. Durch die
Summation der Analogsignale aller drei Multiplier in der Summierstufe
war die Proportionalitdt zwischen den Profonenenergieverlusten und der
Impulshdhe gewdhrleistet. Zum Analysieren wurde das Summensignal lber ein
lineares Gate nach entsprechender Verstidrkung zum Analog-zu-Digital-Konverter
weitergeleitet und anschlieBend an die Interfaceeinheit zur Registrierung

der RlckstoBRspektren weitergegeben.

Abb. 10 zeigt die gemessenen bzw. berechneten Protonenansprechwahr-—
scheinlichkeiten fiir Neutronenenergien zwischen 1 und 6,5 MeV (a) und

zwischen 5,8 - 20 MeV (b).

Im Falle des niederenergetischen Detektors ist der Abfall der Ansprech-
wahrscheinlichkeit unterhalb von 2 MeV auf den EinfluB der elektroniscnen
Schwelle zurlickzufiihren. Mit fallender Neutronenenergie liegt ein stets
groBer werdender Bruchteil des RiickstoBprotonenspektrums unterhalb der
Nachweisschwelle. Bei 2 MeV verbleibt nur noch ein Bruchteil von 75,8 %
der Protonen, die den Schwellwert iiberschreiten. Der langsame Abfall der
Kurve oberhalb von ca. 4 MeV héngt mit der Reichweite der Proﬁonen in
der Szintillationskammer zusammen. Protonen mit hdherer Energie treffen
bereits wieder auf die Riickwand des Szintillators und geben daher nur noch
einen Teil ihrer gesamten Energie im Szintillatorgas ab. Dieser Bruchteil
verkleinert sich mit wachsender Neutronenenergie und fiihrt zu einer Abnahme
der Ansprechwahrscheinlichkeit, wenn auch wesentlich langsamer als im
Bereich nahe der Schwelle. Die Ergebnisse der Rechnung fiir diesen Detektor
ist in Abb. 10 a mit dem Ergebnis der Koinzidenzmessungen verglichen.
Korrekturen fiir die etwas verschiedenen Schwellen der Multiplier und die
Protonenverluste in den Radiatorfolien wurden bei den gemessenen Ansprech-
wahrscheinlichkeiten beriicksichtigt. Ein Vergleich zeigt, daB die Uberein-
stimmung der gemessenen und berechneten Werte oberhalb von 1 MeV {iberall

besser als 2 4 ist.
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Abb. 10. Berechnete bzw. gemessene Ansprechwahrscheinlichkeiten der einzelnen
Kammern im FluRdetektorsystem
a) FluRdetektor I im Neutronenenergiebereich zwischen 1 und 6 MeV
b) FluBdetektor II im Neutronenenergiebereich zwischen 6 und 20 MeV.
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Bei Detektor II (5,8 - 20 MeV) liegen die Energieverluste der Riick-
stoRprotonen zwischen 6-9 MeV fast alle oberhalb der elektronischen
Schwelle. Daher ist die Ansprechwahrscheinlichkeit in diesem Bereich nahezu
energieunabhingig. Thr Wert wird durch den Raumwinkel, in dem die Protonen
registriert werden kdnnen (0°-24°), bestimmt. Das in Zusammenarbéit mit
Schouky entwickelte Rechenprogramm /31/ liefert fiir diese den konstante Wert
€, = 0,0533., Die gesamte Protonenansprechwahrscheinlichkeit ist durch eine
Multiplikation aller drei Beitridge des Teleskops zu erhalten. Oberhalb von
9 MeV geben die Protonen immer weniger Energie ab, so daB ein Bruchteil von
ca., 12 % in den einzelnen Kammern bei der Neutronenenergie En=20 MeV unter
die elektronische Schwelle f#l1lt. In der dritten Szintillationskammer treten
zusétzlich Randeffekte auf, d.h., daB Protonen mit groBem Streuwinkel auf
die zylindrische Kammerwand treffen und daher nur einen kleinen Teil ihrer
gesamten Energie abgeben. Wegen dieses Effekts liegen bei En=20 MeV ca. 7 %
der Streuereignisse unterhalb der Schwelle. Dadurch wird der steilere
Abfall der Protonenansprechwahrscheinlichkeit der 3. Kammer im Vergleich
zu den beiden Ubrigen verstindlich. Das geringfiigig andere Verhalten von
€; und €_ in Abb. 10 b erklért sich allein aus dem bereits erwihnten schwach

1 2
unterschiedlichen spezifischen Energieverluste in den beiden Kammern,

Die Abweichung zwischen den berechneten bzw. gemessenen Protonen-—
Ansprechwahrscheinlichkeiten liegt im ganzen Energiebereich zwischen 1 und
20 MeV unterhalb von 2 %. Diese Abweichung, die ein MaB fiir die Genauigkeit
der FluRbestimmung darstellt, ist zum groRten Teil auf die Unsicherheit
bei der Bestimmung der elektronischen Schwelle und ihren EinfluB auf das
Ergebnis der Rechnung zuriickzufiihren. Diese Unsicherheit steigt unterhalbd
von 1,5 MeV mit fallender Neutronenenergie bzw. oberhalb von 18 MeV mit
zunehmender Neutronenenergie. Andere Fehlerquellen wie z.B. die Unsicher-
heit der zur Protonenverlustberechnung im Szintillator verwendeten Date
aus /33/ sind bereits in der obigen Abschitzung enthalten. Zus&tzlich
liegen die Unsicherheiten beider Messungen der Radiastormassenbelegung bei
ca. 0,5 %. Im Energiebereich zwischen 4,5 und 6 MeV ist die Abweichung
(0,5 % — 1,5 %) auf die Randeffekte und die Unsicherheit bei der Bestimmung

der Protonenenergieverluste zuriickzufiihren.
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4,3 Elektronik

Das Blockdiagramm der elektronischen Apparatur zur Messung des Spaltquer-
schnitts ist in Abb. 11 wiedergegeben. Dabei liefern die an derSpaltkammer ange-—

schlossenen Photomultplier die eigentlichen MeBwerte der Spaltereignisse.

Das Zeitsignal der Photomultiplier gelangt auf einen schnellen Diskri-
minator,auf dessen normiertes Ausgangssignal die Koinzidenzstufen anspre-
chen, die jeweils ein Spaltereignis in einer bestimmten Spaltfolie registrie-
ren. Die Koinzidenzsignale werden einzeln als Zéhlercode, der Kodiereinheit,
daneben gleichzeitigliber eine Mischstufe als Startsignal dem Timesorter
zugeleitet. Die Kodiereinheit ordnet jedes Ereignis einem bestimmten Zihler
zu und letiet diese Information an die Interfaceeinheit weiter. Der
Zeitanalysator wird mit einem Signal des Deuteronenablenksystems gestoppt,
welches zum Neutronenimpuls zeitlich fest korreliert ist. Aus diesen
beiden Signalen ermittelt der digitale Timesorter die Flugzeit des zugeh&ri-
gen, die Spaltung auslésenden Neutrons. Die dem Timesorter gelieferten
Informationen werden von der Interfaceeinheit auf einen On-Line Recher CDC

3100 iibertragen.

Die Flugzeitspektren werden in zwei verschiedenen Bereichen im Rechner
gespeichert, einmal im sogenannten Zzwischenresultatbereich, der nach
jeder Ausgabe auf Magnetband geldscht und von neuem beschrieben wird,
und zum anderen im Kontrollbereich, der nur auf einen besonderen Steuer-—
befehl geldscht wird, so daB die Akkumulierung der Flugzeitspektren iliber
léngere Zeitrdume an einem Sichtgerédt beobachtet werden kann. Die Datenaus-
gabe auf ein Magnetband in regelméBRigen Zeitabsténden von ca. 15 min
wird lUber einen Vorwahlz&hler, der den NeutronenfluB registriert, und
eine Probenwechselautomatik gesteuert. Diese Ausgabe in kurzen Zeitriumen
hat den Vorteil, daB bei evtl. Stérungen nur die wirklich fehlerhaften

MeRBdaten verworfen zu werden brauchen.

Damit nur die interessanten Ereignisse mit Neutronenenergien groRer
als 0,5 MeV erfaBt werden, wurde am Timesorter ein 10 pysec langes Zeit-—
fenster eingestellt, welches die maximale MeBdauer nach einem Startimpuls

festlegt.
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5. AUSWERTUNG DER MESSERGEBNISSE

5.1 NeutronenfluRbestimmung

Der NeutronenfluB ist durch die folgende Beziehung gegeben:

(3)
_ Z' "' (E)
¢, (B) = On,P(E).N.€1(E).€2<E).€3(E).FH
wobel
(3)
(E) = 7 (E) ¢ S.(E)*K
€1 Z(3)(E)+Z(2)(E) 1

Die Konstante K hat den Wert 1 bei dem FluBdetektor I und 0,0533 beim
FluBdetektor II. Die Protonenverluste in der Radiatorfolie und die Korrek-
turen der etwas unterschiedlichen Schwellen sind in der Funktion Si(E)

(3)

fachkoinzidenzen Z(g)(E) der beiden FluBdetektoren, deren Radiatorfolien

beriicksichtigt. Die dreifach-koinzidenten Zahlraten Z'~/(E) und die Zwei-
in verschiedenen Absténden von der Neutronenquelle eingesetzt sind, miissen
auf den gleichen Abstand wie die Spaltzéhlrate bezogen werden. Abb. 12
zeigt den Verlauf des Flusses im Neutronenenergiebereich zwischen 1 und

20 MeV. Die verschiedenen Fehlerquellen bel der Bestimmung dieses Flusses

sind in Tabelle 2 als Funktion der Neutronenenergie eingetragen.

5.2 Die Energiebestimmung

Die Neutronenenergie wurde unter Beriicksichtigung der relativistischen

Effekte kanalweise aus der Flugzeit nach folgender Formel /32/ berechnet.

E_(MeV) = 52,268 V2 + 14,3617 v* + 0,h0uk v® + 0,304 vO + 0,0039 v1°
mit
L 10
V(@m/nsec) = — =
K.-K AK/1+t
| 5 Y) / Y
Dabei ist T: Neutronenflugzeit (nsec)

L: Linge des jeweiligen Flugweges (m)
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Der gemessene GesamtneutronenfluB in Abhingigkeit von der Neutronenenergie.
Die Flugzeitkanalbreite betrigt 2 nsec.
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K#’Ki: Die Kanallage der prompten Gammastrahlung bzw. die Kanallage
irgendeines Ergebnisses im Flugzeitspektrum.

AK: Kanalbreite (nsec)

tY: Die Flugzeit der Gammaquanten pro Lingeneinheit (nsec/m)

Zur Vereinfachung der Energiebestimmungen wurden alle prompten
Gammapeaks der einzelnen Flugzeitspektren mit Hilfe des on-line Programms
auf den gleichen Kanal gelegt (KY = 200). Zusitzlich wurden die bei ver-
schiedenen Entfernungen vom Urantarget gemessenen Flugzeitspektren auf
einen einheitlichen Flugweg, ndmlich den kiirzesten Abstand zwischen

Quelle und einer Folie, normiert.

Die Genauigkeit der Neutronenenergiebestimmung wird durch die Unsicher-
heit in der gemessenen Neutronenflugzeit bzw. der Flugwegstrecke bestimmt.
Zur Unsicherheit der Neutronenflugzeit tragen die folgenden Komponenten bei:
Die Kanalbreite des Analysators (= 2 nsec), die Neutronenimpulsbreite
(v1 nsec) und die Zeitaufldsung des Detektors. Fiir die Spaltzihler betrigt
die letztere 2,7 nsec, wdhrend der entsprechende Wert fiir die Neutronen-
fluBzéhler 6 nsec ausmacht. Daraus resultiert eine gesamte Zeitunsicherheit
von 3,5 nsec bel der Messung der energieabhingigen Spaltquerschnitte und
von 6,4 nsec bei der Messung des energieabhingigen Neutronenflusses. Die
Unsicherheit wegen der Neutronenflugwegstrecke ist vernachldssigbar klein
verglichen mit der Flugzeitunsicherheit, da der Neutronenweg auf 1 mm
genau gemessen wurde. Daher ergeben sich fir das Energieaufldsungsvermdgen
der Spaltdetektoren im Energiebereich 1-20 MeV Werte zwischen 8-T722 keV.

Fiir den FluBdetektor liegen die entsprechenden Werte zwischen 3,1 - 278 keV.

5.3 Bestimmung der Spaltquerschnitte

Fir den Spaltquerschnitt bzw. das Spaltquerschnittsverhédltnis gilt

allgemein, wenn ein nicht absolut isotopenreines Material verwendet werden

kann
H €p N, (E) o;p(E) Nip
A G )
ip Ofp P
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. 3 ("iU(E) NiU)‘
0ep(B) _ 2,(E) . ey(E) ) Ny . ;0 Oeu(E) Ny
ooy(E)  Zu(B) e (E) N . (OiP(E) NiP)
iP fP(E7
Dabei sind
9ep : .
£p° 8;; der absolute Spaltquerschnitt bzw. das Wirkungs-
querschnittsverhdltnis
ZP’ZU’ZH die untergrundkorrigierten Spalt— bzw. Protonen-
zédhlraten pro Flugzeitkanal und Sekunde
EP’EU’EH das Ansprechvermfgen der Spalt— bzw. FluBdetektoren
NP,NU,N Anzahl der spaltbaren Atome pro cm® fir die
Spaltfolien bzw. der H-Atome-im Radiator
iU,iP Laufindizes flr verschiedene Isotope des Spalt-
materials
Fu die Fliche des Radiators in em®
On,ﬁ Streuquerschnitt der Reaktion H(n,p)
Die Massenbelegungen NP, NU, NH’ NiP’ NiU sind aus den Massenanalysen
bekannt /25/. Der Streuquerschnitt g 5 ist nach der von CGammel /33/

angegebenen Vierparameterformel berechnet worden. Die Bestimmung der An-
sprechwahrschéinlichkeiten wurde in den Abschnitten 3 und L beschrieben.
Die Zahlraten ZP’ZU’ZH wurden aus den MeBdaten ermittelt. Dafiir sind der
Zéhleruntergrund (Status ohne Radiator) und der zeitunabhingige Unter-

grund gemessen worden.Der letztere wurde aus dem Zeitbereich abgeleitet,
in dem aufgrund der kurzen Laufzeiten keine Neutronenereignisse vorkamen

(Bereich vor dem Gammapeak).

Um eine mdgliche langzeitige Anderung des Neutronenflusses experimentell
zu eliminieren, wurde der Status mit und ohne Radiatorfolie in einem
Zyklus von etwa 3 Stunden periodisch ausgewechselt. Zur Ansteuerung der
Wechselautomatik wurden die Spaltereignisse des ersten vom Neutronenstrahl
durchflossenen Gasszintillations-Uranspaltzdhlers verwendet. Dies war
mdglich, da die Transmission des Detektors sehr hoch (>>99,99 %) war, die
FluBdepression durch die Folie also vernachlidssigt werden konnte. Fir
die Ermittlung von ZH war dann ein genauer Abgleich auf gleiche Neutronen-
strahlung widhrend der Zyklen mit und ohne Radiator sehr wichtig, da sonst

mégliche Untergrundfehler auftreten.
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6. KORREKTUREN UND FEHILERABSCHATZUNG

6.1 Korrekturen

Zur Berechnung der Spaltquerschnittsverh&ltnisse bzw. der absoluten

239Pu und 21K)Pu muBte flir verschiedene Effekte korri-

Spaltquerschnitte von
giert werden. Bei den Spaltquerschnittsverhdltnissen wurden folgende

Korrekturen berechnet.

6.1.1 Isotopenkorrektur

Das zur Herstellung der Spaltfolien verwendete Material war zwar Jeweils
in dem untersuchten Isotop hochangereichert, enthielt aber nicht vernach-
léssigbare Mengen anderer Isotope in der GrdBenordnung von einigen Prozent
(Tab. 1). Piir die wichtigsten Verunreinigungen wurde nach der in Abschn. 5.3
beschriebenen Methode korrigiert. Die dazu notwendigen Spaltquerschnitts-—
f(2“01»11)/of("’39}->u), of(238U)/0f(235U) sowie of(239pu)/of(2”opu>

wurden entweder fritheren eigenen Bestimmungen dieser GrdBen oder den

verhdltnisse O

Evaluationen von Hunter /34/ entnommen. Die Fehler der fiir diese Korrekturen
verwendeten Spaltquerschnittsverhdltnisse wird auf 4 % geschidtzt. Das
gibt zusammen einen resultierenden Fehler, der fiir beiden Verh&dltnisse

unterhalb von 0,2 % liegt.

6.1.2 Die Anisotropiekorrekturen

Die Anisotropiekorrekturen setzen sich aus zwei Anteilen zusammen:
1) den Korrekturen fiir die anisotrope Winkelverteilung der Spaltfragmente
im Schwerpunktsystem und
2) den Korrekturen, die sich aufgrund des Impulsiibertrags der Neutronen

auf den spaltenden Zwischenkern ergeben.

Wie Simmons und Henkel /21/ gezeigt haben, ist die Winkelvertéilung
der Spaltprodukte im Schwerpunktsystem im MeV-Bereich nicht mehr isotrop.
Die Anisotropie &ndert sich nicht nur von Kern zu Kern, sondern auch als
Funktion der Anregungsenergie des Zwischenkerns und damit als Funktion der
Neutronen-EinschuBenergie. Durch den Effekt der Anisotropie wird die An-

sprechwahrscheinlichkeit des Spaltzdhlers €

sp entsprechend modifiziert.
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Dieser Effekt wurde mit dem bereits genannten Programm (Abschnitt 3.1.4)
auf der Basis der MeBwerte von Simmons und Henkel berechnet. Ef betrug
fiir die Einzelz#dhler maximal 2,5 %, hob sich bei der Bestimmung der
Spaltquerschnittsverhdltnisse jedoch weitgehend wieder heraus. Bei

einer Unsicherheit der Anisotropiemessung von 10-15 % bleibt der Fehler

aufgrund dieser Korrektur kleiner als 0,4 %.

Ein weiterer Korrektureffekt und damit eine Energie#dnderung der

Ansprechwahrscheinlichkeit e_,_ ergibt sich aufgrund der vom Neutron iiber-

SP
tragenen RickstoBenergie auf den spaltenden Zwischenkern. Diese nimmt kon-
tinuierlich mit wachsender Neutronenenergie zu. Aufgrund des Effektes kommt

man zu einer wachsenden Ansprechwahrscheinlichkeit e__ der Spaltkammer in

Worwértsrichtung und zu einer reduzierten Ansprechwaiischeinlichkeit fir
die Spaltkammer in Rﬁckwérﬁsrichtung. Diese Effekte konnten mit einem
zusftzlichen, im Rahmen dieser Arbeit erstellten Programm berechnet werden.
Die Eingabedaten fiir das Programm enthalten die jeweiligen Schichtdicken
der Spaltmaterialien, der Trégerfolien und des Backingsmaterials sowie

die Reichweiten und Energieverluste der Spaltfragmente in den Substanzen.
Die Ergebnisse der individuellen Rechnungen werden zum SchluB iiber den ge-
samten Bereich der leichten bzw. schweren Spaltfragmente gemittelt. Die

235U und von 4 % fiir

Rechnung ergab eine maximale Korrektur von 15 % fir
die wesentlich diinneren Pu—Spaltfolien bei 20 MeV Neutronenenergie. Eine
Abschétzung der Genauigkéit der Berechnung der Korrektur ergab einen Fehler
von + 5 %. Daraus resultiert ein Fehler des Endergebnisses, welcher zwischen

0,075 - 2,0 % liegt.

Bei der Bestimmung der Spaltquerschnittsverhéltnisse ist die hier
beschriebene Korrektur von untergeordneter Bedeutung, da der Effekt sowohl
fir Plutonium als auch flir Uran weitgehend der gleiche ist und sich bei der

Verhdltnisbildung weitgehend kompensiert.

6.1.3 Streukorrekturen

Das Ergebnis der Messung kann durch Neutronen verfélscht werden, die
vor Ausldsung der Spaltung am Kollimator oder Teilen des Detektors gestreut
werden. Diese Streukorrekturen wurden mit Hilfe eines Monte-Carlo-Pro-
gramms berechnet. Die entsprechenden Streuquerschnitte wurden, soweit sie

nicht frither schon im IAK bestimmt waren, der Kerndatenbibliothek Saclay
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(CCDN) entnommen. Bei der Rechnung wurden nur Einfach-Streueffekte
berlicksichtigt, fir nicht elastisch gestreute Neutronen wurde als
Emissionsspektrum ein Verdampfungsspektrum angenommeh. Insgesamt werden
1,5 % der Spaltereignisse durch gestreute Neutronen ausgeldst. Der EinfluB
durch Streuneutronen von entfernten Objekten (wie z.B. von der
Targethalterung, den Kollimatoren in der Bunkerwand etc.) war vernach-
léssigbar gering (<0,01 %). Der Hauptanteil (ca. 99 %) kann von der
Streuung am Fiillgas des Spaltdetektors (Ar—N2—Gemisch). Die Korrekturen
sind am gréBten im Bereich der Ar—Nz—Resonanzen bel niedriger Energie
(1,5 - 0,3 %). Es wurde abgeschéitzt, daR die Genauigkeit der Korrektur-
rechnung besser als 20 % ist. Daraus ergibt sich ein resultierender

Fehler fiir die Genauigkeit des Spaltquerschnitts von < 0,3 %.

6.1.4 Untergrundkorrekturen

Aus den Flugzeitspektren in Abb. 13 ersieht man, daB der zeitunab-
h&ngige Untergrund, der sich aus den Kanalinhalten vor dem Gammapeak
ergibt, im Bereich zwischen 1-20 MeV jeweils kleiner als 1,5 % ist.
Ausnahmen findet man nur bei sehr niedrigen und ganz hohen Energien,
wo der Untergrundanteil auf 5 % ansteigt. Eine Messung des zeitunabhingigen
Untergrunds erfolgte durch Vergleich der Resonanzbestimmungen von O
und C fiir verschiedene Probendicken. Solche Messungen ergaben, da eine
zeitabhingige Komponente des Untergrunds iiberall kleiner als 0,5 % ist.
Der resultierende Fehler, der durch die Untergrundmessung verursacht
wird, liegt flir die Einzelwirkungsquerschnitte im Energiebereich zwischen
0,5 - 30 MeV bei V1 %. Sein EinfluB kompensiert sich weitgehend bei
der Berechnung der Spaltquerschnittsverhdltnisse, kommt aber bei den

Absolutbestimmungen voll zum Tragen.

6.1.5 Totzeitkorrektur

Alle hier beschriebenen Spaltexperimente wurden mit totadlen Zihlraten
zwischen 0,5 und 2 kHz durchgefiihrt. Die Z&hlratenverluste bei dieser
Wiederholungsfrequenz und typischen Impulsléngen von ca. 10-15 nsec

betragen einige Promill. Die resultierenden Fehler durch diese Korrektur
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sind vernachléssigbar und wurden daher nicht berlicksichtigt.

6.2 Gesamtfehler der Spaltquerschnittsverhiltnisse

Zur Abschétzung des Gesamtfehiers der Verhdltnismessungen miissen
neben den durch die Korrekturen bedingten Fehlern noch Fehler fiir die
Massenbestimmung und die statistischen Fehler beriicksichtigt werden.
Die statistischen Fehler steigen fir 0239Pu/0235U zwischen 1-20 MeV
mit abnehmender Neutronenenergie von 0,5 auf 1,3 % an. Zwischen 1 und
0,5 MeV vergroBert sich der statistische Fehler auf 1,4 %. Im Falle
von OzhOPﬁ/0235U sind die statistischen Fehler etwas héher, da hier Jeweils
nur eine einzige Spaltfolie verwendet werden konnte. Zwischen 1-20 MeV
betrigt der Fehler 0,6 % und 1,4 % weitere Anstieg im Bereich von 0,5-1
MeV betrigt maximal 1,5 % bei 0,5 MeV.

Bezliglich des Fehlers der Massenbestimmung wird auf Abschnitt 3.2
verwiesen, in dem die von dem Hersteller durchgefilhrten -Messungen beschrie-
ben sind. Fiir die genannten Methoden wir die Genauigkeit der Massenbe-
stimmung‘mit +1% fﬁf alle Spaltfolien angegeben. Die Zusammenfassung

der oben genannten Einzelfehler sind in Tab. 2 und 3 wiedergegeben.

Es muB hier darauf hingewiesen werden, daB das Spaltquerschnitts-

verhiltnis 2hoPu/235

fir EMOPu eine Energieabhingigkeit, die gut mit den Ergebnissen anderer

U bei 14 MeV normiert ist. Das Experiment lieferte

Laboratorien iibereinstimmt /41/. Der Absolutwert aber lag um ca. 30 %

235

héher. Andererseits betrug die Abweichung des Spaltquerschnitts von
. in diesem Experiment gegeniiber anderen Arbeiten (50,51/ nur ca. 3 %.
Dies war ein guter Prifstein filir die NeutronenfluRmessung und die Korrekturen.
Als einzige Unsicherheit verbleibt dann die nicht von uns bestimmte
Massenbelegung des Plutoniumspaltmaterials. Wegen der kurzen Lebensdauer

der 2hOPu—Spaltfolie war eine nachtrigliche, destruktive Analyse nicht

mehr méglich. Da ein Fehler von 30 % bei den Messungen der anderen Autoren
unwahrscheinlich ist, haben wir unsere MeBdaten bei 14 MeV normiert.

Der Normierungswert (1,035 barn) wurde als Mittelwert von White /47/

und Frehaut /59/ bei dieser Energie gemessener Spaltquerschnitte gebildet.
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6.3 Gesamtfehler der absoluten Spaltquerschnitte

Zum Gesamtfehler der absoluten Spaltquerschnitte tr&gt neben dem im
vorhergehenden Abschnitt genannten Beitrégen noch der Gesamtfehler der FluB-
messung bei. Hinzu kommt, daR der Fehler fiir die Bestimmung der Ansprech-
wahrscheinlic¢hkeit der Spaltzéhler foll zum Tragen kommt und sich nicht, wie
bei den Spaltquerschnittsverhiltnissen weitgehend kompensiert. Er betrigt

- 239 240

Pu im gesamten Bereich 1,6 % und fir Pu etwa 1,3 %, da die verwen-

i

240 c . 239 . . .
dete Pu-Spaltfolie diinner als die Pu-Spaltfolie war. Daraus ergibt sich
eine Genauigkeit der Absolutmessung, die fiir beide Isotope praktisch gleich
ist. Sie betr#gt zwischen 2 und iT MeV 3,6 %. Zwischen 1 und 2 MeV steigt

der Fehler auf 3,9 %, zwischen 18 und 20 MeV auf 4 % an (vgl. Tab. 3).

E, (MeV) 1-2 2-h L-6 6-17 17-20
%n,p 1,4 1,4 1,b 1,b 1,k4
H-Atome 0,7 0,7 0,7 0,7 0,7
Protonenverluste im Radiator 0,7 0,8 0,8 - -
Schwellenwertbestimmung 1,k 0,5 0,5 0,5 1,8
Extrapolation von €, auf €, u. 830,8 0,7 1,8 0,8 1,8
Statistischer Fehler 0,8 0,6 0,6 1,3 1,2
FluBbestimmungsfehler % 2,5 2,1 2,7 2,3 3,3

Tabelle 2 Fehler der FluBmessung
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E (MeV) 1-2 2-l -6 6-17  17-20
Ansprechwahrscheinlichkeiten
der Spaltdetektoren
a) 2%y 1,8 1,8 1,8 1,8 1,8
239
b) Pu 1,6 1,6 1,6 1,6 1,6
c) H0p, 1,3 1,3 1,3 1,3 1,3
Anisotropie der Spalt-
fragmenteverteilung 0,4 0,k 0,k 0,k 0,k
n-Streuung 0,3 0,3 0,3 0,3 0,3
Untergrundkorrektur 2 1 1 1 1
Massenbestimmung 1 1 1 1 1
Statistische Fehler
a) 235U 0,9 0,7 055 Oah 0,3
b) 23%py 1,0 0,9 0,7 0,6 0,4
o) 2H0py 1,1 1,0 0,9 0,8 0,5
Gesamtfehler (%)
0o(*pu) /0 (P3U) 2,2 2,1 1,9 1,9 1,8
f(Zho u)/o (235U 2,3 2,1 2,0 2,0 1,8
2
0.(*pu) 3,9 3,2 3,4 3,2 k0
M
0p(**%Pu) 3,8 3,1 3,5 3.2 3,9

Tabelle 3 Fehler der Spaltquerschnittsbestimmung



_52_

T. DARSTELLUNG DER MESSERGEBNISSE

£ 239Pu/off( 235U)

(235U) bzw. die gemessenen absoluten Spaltquerschnitte

Abb. 14-18 zeigen die Spaltquerschnittsverhéltnisse o

L 2h0
Pu)/o
%9

240 £

und o_(
Pu, Pu und 235U im Neutronenenergiebereich 0,5 - 20 MeV.

2
von

Finen {berblick iiber die numerischen Werte dieser Messung liefern
die Tabellen 4-8. Die absoluten Spaltquerschnitte wurden durch eine
verbesserte MeBtechnik relativ zum Wasserstoffstreuquerschnitt gemessen
und stellen gegeniiber frilheren Arbeiten, wie im n#chsten Abschnitt
gezeligt wird, erstmals eine geschlossene Bestimmung des Energieverlaufs
von Of zwischen 1-20 MeV dar. Der mittlere Fehler liegt bei den absoluten
Spaltquerschnitten zwischen 3,0 - 3,9 %,bei den Spaltquerschnittsverhdlt-
nissen zwischen 1,8 und 2,4 %. Eine weitere Verbesserung der sngeblichen
MeBgenauigkeit erscheint zur Zeit nur mit einem entscheidend verbesser-

ten MeBverfahren zur FluBbestimmung sowie mit einer erhlhten Spalt-

detektoransprechwahrscheinlichkeit méglich.



E (MeV) o (239Pu)/0 (235U) Gesamtfehler E (MeV) o (239Pu)/0 (235U) Gesamtfehler
n f f (%) n T f (%)
20,89 1,15 1,8 8,98 1,22 1,9
20,45 1,15 1,8 8,86 1,23 1,9
20,02 1,15 1,8 8,73 1,23 1,9
19,60 1,15 1,8 8,62 1,22 1,9
19,20 1,15 1,8 8,50 1,22 1,9
18,81 1,16 1,8 8,38 1,22 1,9
18,43 1,16 1,8 8,27 1,23 1,9
18,07 1,16 1,8 8,16 1,23 1,9
17,71 1,14 1,8 8,05 1,22 1,9
17,36 1,1k 1,8 7,95 1,24 1,9
17,03 1,13 1,8 7,84 1,22 1,9
16,70 1,13 1,9 7,74 1,23 1,9
16,39 1,12 1,9 7,64 1,23 1,9
16,08 1,12 1,9 7,55 1,23 1,9
15,78 1,1 1,9 7,45 1,2k 2,0
15,49 1,10 1,9 7,36 1,25 2,0
15,21 1,10 1,9 7,26 1,25 2,0
14,93 1,09 1,9 7,17 1,24 2,0
14,67 1,08 1,9 7,08 1,25 2,0
1h, k1 1,08 1,9 7,00 1,26 2,0
14,15 1,08 1,9 6,91 1,27 2,0
13,91 1,10 1,9 6,83 1,29 2,0
13,67 1,10 1,9 6,75 1,29 2,0
13,43 1,11 1,9 6,66 1,31 2,0
13,20 1,14 1,9 6,58 1,31 2,0
12,98 1,14 1,9 6,51 1,33 2,0
12,77 1,15 1,9 6,43 1,35 2,0
12,55 1,18 1,9 6,35 1,38 2,0
12,35 1,20 1,9 6,28 1,39 2,0
12,15 1,21 1,9 6,21 1,kh2 2,0
11,95 1,22 1,9 6,14 1,44 2,0
11,76 1,23 1,9 6,07 1,46 2,0
11,57 1,24 1,9 5,93 1,51 1,9
11,39 1,25 1,9 5,73 1,56 1,9
11,21 1,25 1,9 5,55 1,57 1,9
11,04 1,26 1,9 5,37 1,56 1,9
10,87 1,25 1,9 5,20 1,54 1,9
10,71 1,25 1,9 5,0U 1,54 1,9
10,5k 1,26 1,9 4,88 1,53 1,9
10,38 1,26 1,9 4,73 1,53 1,9
10,23 1,26 1,9 4,59 1,51 1,9
10,08 1,2k 1,9 4,46 1,51 1,9
9,93 1,24 1,9 4,33 1,50 1,9
9,79 1,2k 1,9 I ,21 1,50 1,9
9,6k 1,26 1,9 k,09 1,51 1,9
9,51 1,2k 1,9 3,98 1,50 2,1
9,37 1,2k 1,9 3,87 1,51 2,1
9,24 1,23 1,9 3,76 1,50 2,1
9,11 1,23 1,9 3,66 1,50 2,1

Tabelle L
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En(MeV) Gf(239Pu)/0f(235U) Gesamtfehler E (MeV) o (239Pu)/0 (235U) Gesamtfehler
n f f
(%) (%)
3,07 1,51 2,1 1,28 1,50 2,2
3,48 1,50 2,1 1,26 1,48 2,2
3,39 1,50 2,1 1,24 1,47 2,2
3,30 1,L9 2,1 1,22 1,48 2,2
3,22 1,51 2,1 1,20 1,h5 2,2
3,1k 1,50 2,1 1,18 1,4k 2,2
3,06 1,49 2,1 1,16 1,hh 2,2
2,99 1,49 2,1 1,15 1,43 2,2
2,92 1,49 2,1 1,13 1,41 2,2
2,85 1,50 2,1 1,11 1,40 2,2
2,79 1,49 2,1 1,10 1,42 2,2
2,72 1,47 2,1 1,08 1,41 2,2
2,66 1,47 2,1 1,07 1,43 2,2
2,60 1,48 2,1 1,05. 1,41 2,2
2,54 1,49 2,1 1,04 1,38 2,2
2,49 1,50 2,1 1,02 1,38 2,2
2,43 1,49 2,1 1,01 1,39 2,2
2,38 1,50 2,1 0,99 1,37 2,2
2,33 1,50 2,1 0,97 1,39 2,1
2,28 1,49 2,1 0,9k 1,37 2,1
2,24 1,49 2,1 0,92 1,37 2,1
2,19 1,49 2,1 0,90 1,41 2,2
2,14 1,49 2,1 0,88 1,4k 2,2
2,10 1,50 2,1 0,86 1,42 2,2
2,06 1,49 2,1 0,85 1,43 2,2
2,02 1,48 2,1 0,83 1,46 2,2
1,98 1,49 2,1 0,81 1,44 2,2
1,94 1,47 2,1 0,79 1,48 2,2
1,90 1,50 2,1 0,78 1,46 2,2
1,87 1,50 2,1 0,76 1,46 2,2
1’83 1’50 2a1 0,75 1,’"’5 2’2
1,80 1,51 2,1 0,73 1,43 2,2
1,77 1,51 2,1 0,72 1,41 2,2
1,73 1,50 2,1 0,70 1,40 2,2
1,70 1,51 2,1 0,69 1,L40 2,2
1,67 1,51 2,1 0,68 1,38 2,2
1,64 1,48 2,1 0,67 1,37 2,2
1,61 1,50 2,1 0,65 1,38 2,2
1,58 1,49 2,1 0,6k 1,38 2,2
1,56 1,49 2,1 0,63 1,36 2,2
1,53 1,50 2,1 0,62 1,38 2,2
1,50 1,49 2,1 0,61 1,39 2,2
1,48 1,50 2,1 0,60 1,35 2,2
1,45 1,50 2,1 0,59 1,31 2,2
1,43 1,52 2,1 0,57 1,32 2,2
1,41 1,53 2,1 0,56 1,32 2,2
1,38 1,53 2,2 0,56 1,33 2,2
1,36 1,51 2,2 0,55 1,30 2,3
1,3k 1,51 2,2 0,54 1,31 2,3
1,32 1,52 2,2 0,53 1,3k 2,3
1,30 1,50 2,2 0,52 1,35 2,3
0,51 1,35 2,3
0,50 1,31 2,3

Tab. 4 (Forts.)
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E (MeV) o (2hoPu/o (235u) Gesamtfehler E (MeV) o (2h0Pu)/o (235U) Gesamtfehler
n f f n f f

(%) (%)
21,20 1,09 1,8 8,87 1,23 2,0
20,75 1,10 1,8 8,75 1,22 2,0
20,31 1,10 1,8 8,63 1,21 2,0
19,89 1,11 1,8 8,52 1,22 2,0
19,49 1,11 1,8 8,40 1,23 2,0
19,09 1,11 1,8 8,29 1,23 2,0
18,71 1,11 1,8 8,18 1,23 2,1
18,33 1,12 1,8 8,07 1,22 2,1
17,97 1,11 1,8 7,97 1,2k 2,1
17,62 : 1,10 1,8 7,87 1,23 2,1
17,28 1,09 1,8 7,77 1,22 2,1
16,95 1,09 1,9 7,67 1,22 2,1
16,63 1,09 1,9 7,57 1,24 2,1
16,32 1,08 1,9 7,47 1,28 2,1
16,02 1,07 1,9 7,38 1,20 2,1
15,72 1,07 1,9 7,29 1,24 2,1
15,4k 1,06 1,9 7,20 1,27 2.1
15,16 1,09 1,9 7,11 1,29 2,1
14,89 1,06 1,9 7,02 1,28 2,1
14,63 1,05 1,9 6,85 1,28 250
14,37 1,03 1,9 6,61 1,29 2,0
14,12 1,04 1,9 6,38 1,31 2,0
13,87 1,03 1,9 6,16 1,36 2,0
13,64 1,03 1,9 5,96 1,39 2,0
13,11 1,04 1,9 5,76 1,49 2.0
13,18 1,05 1,9 5,57 1,46 2,0
12,96 1,07 1,9 5,40 1,Lh 2,0
12,75 1,09 1,9 5,23 1,41 2,0
12,54 1,12 1,9 5,06 1,b2 2,0
12,34 1,15 1,9 .91 1,40 2,0
12,1k 1,17 1,9 4,76 1,40 2,0
11,94 1,19 1,9 h,62 1,39 2,0
11,75 1,21 2,0 I ITe 1,39 2,0
11,57 1,21 2,0 4,36 1,35 2,0
11,39 1,21 2,0 4,24 1,41 2,0
11,21 1,22 2,0 4,12 1,36 2,0
11,04 1,21 2,0 4,00 1,35 2,0
10,87 1,23 2,0 3,90 1,36 2,1
10,71 1,23 2,0 3,79 1,37 2,1
10,55 1,23 2,0 3,69 1,38 2,1
10,39 1,25 2,0 3,60 1,40 2,1
10,24 1,26 2,0 3,50 1,38 2,1
10,09 1,24 2,0 3,41 1,36 2,1
9,94 1,2k 2,0 3,33 1,38 2,1
9,80 1,24 2,0 3,25 1,39 2,1
9,66 1,23 2,0 3,17 1,36 2,1
9,52 1,23 2,0 3,09 1,35 2,1
9,38 1,23 2,0 3,02 1,37 2,1
9,25 1,21 2,0 2,95 1,39 2,1
9,12 1,23 2,0 2,85 1,38 2,0
9,00 1,22 2,0 2,75 1,35 2,0

Tabelle 5
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Ry

(2uo 235U)

E (MeV) o, Pu)/o_( Gesamtfehler
n T f (70)
2,6h 1,33 2,0
2,55 1,35 2,0
2,46 1,31 2,0
2,37 1,33 2,0
2,29 1,30 2,0
2,21 1,30 2,0
2,14 1,32 2,0
2,07 : 1,31 2,1
2,00 1,29 2,1
1,94 1,33 2,4
1,77 1,29 2,4
1,78 1,29 2,3
1,67 1,28 2,3
1,57 1,28 2,3
1,47 1,27 2,3
1,38 1,25 2,3
1,31 2,26 2,3
1,23 1,27 2,3
1,17 1,25 2,3
1,11 1,26 2,3
1,05 1,27 2,3
1,00 1,23 2,4
0,94 1,21 2,3
0,87 1,17 2,3
0,81 1,06 2,4
0,75 0,94 2,k
0,71 0,84 2,k
0,66 0,79 2,4
0,62 0,69 2,k
0,58 0,61 2,5
0,55 0,52 2,6
0,52 0,45 2,6
0,49 0,36 2,8

Tab., 5 (Forts.)



0, 240Pu /0, 25U

154
o + +un+°“+ .
137 oo +++ ot ++°
} + va’#H:er +"+"+u+
1 ° ohen
11 + J,_"Jn*“* " .
09
.
074
a5t *
En(MeV)
0L 06 08 10 20 U060 80 100 200
2u0Pu /235U

Abb. 15.

Spaltquerschnittsverhdltnis von



_59_

E (MeV) o (239Pu) barn Gesamtfehler E_(MeV) o (239Pu) barn Gesamtfehler
n f ‘ n f
(%) (%))

20,89 2,2k 4,0 8,98 2,22 3,2
20,45 2,22 b0 8,86 2,22 3,2
20,02 . 2,22 4,0 8,13 2,23 3,2
19,60 2,20 4,0 8,62 2,22 3,2
19,20 2,22 4,0 8,50 2,21 3,2
18,81 - 2,20 4,0 8,38 2,21 3,2
18,43 2,22 4,0 8,27 2,2k 3,2
18,07 2,24 4,0 8,16 2,23 3,2
17,71 . 2,26 4,0 8,05 2,21 3,2
17,36 2,29 3,9 7,95 2,2h 3,2
17,03 2,32 3,8 7,84 2,20 3,2
16,70 - 2,34 3,6 T,Th 2,19 3,2
16,39 2,35 3,5 7,64 2,17 3,2
16,08 2,38 3,2 7,55 2,1k 3,2
15,78 2,39 3,2 T,45 2,13 - 3,2
15,49 2,40 3,2 7,36 2,12 3,2
15,21 2,39 3,2 7,26 2,09 3,2
14,93 2,39 3,2 7,17 2,03 3,2
14,67 2,39 3,2 7,08 2,02 3,2
14,41 - 2,34 3,2 7,00 2,04 3,2
14,15 2,33 3,2 6,91 2,02 3,2
13,91 2,33 3,2 6,83 2,02 3,2
13,67 2,30 3,2 6,75 2,00 3,2
13,43 2,28 3,2 6,66 1,97 3,2
13,20 2,30 3,2 6,58 1,93 3,2
12,98 2,25 3,2 6’51 1,92 3,2
12,77 2,23 3,2 6,43 1,90 3,2
12,55 2,22 3,2 6,35 1,87 3,2
12,35 2,21 3,2 6,28 1,84 3,2
12,15 2,21 3,2 6,21 1,80 3,2
11,95 2,20 3,2 6,14 1.79 32
1,76 2,20 3,2 6,07 1,76 3,2
11,57 2,21 3,2 5,93 1,7h 3,4
11’39 2:21 3’2 5’73 1,68 3,h
11,21 2,21 3,2 5,55 1,67 3,h
11,0k 2,22 3,2 5,37 1,67 3, L
10,87 2,20 3,2 4,20 1,68 3,k
10,71 2,20 3,2 5,04 1,64 3,k
10,54 2,21 3,2 4,88 1,67 3,4
10,38 2,23 3,2 4,73 1,72 3,k
10,23 2,23 3,2 4,59 1,72 3,k
10,08 2,21 3,2 4,46 1,75 3,h
9,93 2,21 3,2 hs33 1,77 3,h
9,79 2,22 3,2 Lh,21 1,77 3,k
9,6k 2,25 3,2 4,09 1,78 3,k
9351 2,23 3,2 3,98 1,78 3,2
9,37 2,23 3,2 3,87 1,81 3,2
9,2) 2,22 3,2 3,76 1,79 3,2
9,11 2,21 3,2 3,66 1,80 3,2

Tabelle 6
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E (MeV). © (239Pu) barn Gesamtfehler E (MeV) o (239Pu)barn Gesamtfehler
n f n f
(%) (%)

3,57 1,83 3,2 1,32 1,88 3,9
3,48 1,82 3,2 1,30 1,86 3,9
3,39 1,85 3,2 1,28 1,88 3,9
3,30 1,85 3,2 1,26 1,87 3,9
3,22 1,86 3,2 1,2k 1,88 3,9
3,14 1,86 3,2 1,22 1,89 3,9
3,06 1,88 3,2 1,20 1,84 3,9
2,99 1,89 3,2 1,18 1,83 3,9
2,92 1,89 3,2 1,16 1,82 3,9
2,85 1,91 3,2 1,15 1,80 3,9
219 1o 3,2 1,13 1,77 3,9
2,72 1,89 3,2 1,11 1,73 3,9
2,66 1,90 3,2 1,10 1,Th 3,9
2,60 1,92 3,2 1,08 1,73 3,9
2,5h 1,93 3,2 1,07 1,76 3,9
2,49 1,96 3,2 1,06 1,74 3,9
2,43 1,9h 3,3 1,04 1,68 3,9
2,38 1,97 3,k 1,02 1,67 3,9
2,33 1,98 3,3 1,01 1,65 3,9
2,28 - 1,98 3,5 0,99 1,61 3,9
2,24 1,98 3,6

2,19 1,98 3,7

2,14 1,98 3,8

2,10 2,00 3,7

2,06 1,99 3,8

2,02 1,98 3,9

1,98 1,98 3,9

1,94 1,95 3,9

1,90 1,98 3,9

1,87 1,97 3,9

1,83 1,98 3,9

1,80 1,99 3,9

1,77 1,98 3,9

1,73 1,98 3,9

1,70 1,99 3,9

1,67 1,98 3,9

1,64 1,94 3,9

1,61 1,95 3,9

1,58 1,94 3,9

1,56 1,94 3,9

1,53 1,96 3,9

1,50 1,94 3,9

1,48 1,95 3,9

1,45 1,94 3,9

1,43 1,94 3,9

1,41 1,94 3,9

1,38 1,92 3,9

1,36 1,88 3,9

1,38 1,87 3,9

1,36 1,88 3,9

1,3k 1,87 3,9

Tab. 6 (Forts.)
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E (MeV) g (QhOPu) barn Gesamtfehler E (MeV) o (QhoPu) barn Gesamtfehler
n f n f

(%) (%)
21,20 2,12 3,9 8,87 2,23 3,2
20,75 2,1k 3,9 8,75 2,22 3,2
20,31 2,13 3,9 8,63 2,21 3,2
19,89 2,13 3,9 8,52 2,22 3,2
19,49 2,11 3,9 8,k0 2,23 3,2
19,09 2,11 3,9 8,29 2,23 3,2
18,71 2,11 3,9 8,18 2,2k 3,2
18,33 2,1k 3,9 8,07 2,22 3,2
17,97 2,16 3,9 7,97 2,25 3,2
17,62 . 2,18 3,9 7,87 2,22 3,2
17,28 - 2,20 3,9 1,77 2,19 3,2
16,95 2,2k 3,8 7,67 2,17 3,2
16,63 2,26 3,7 T,5T 2,18 3,2
16,32 2,28 3,5 7,47 2,21 3,2
16,02 2,29 3,6 7,38 2,05 3,3
15,72 2,31 3,4 7129 2,08 3,3
15,kY 2,30 3,b 7,20 2,09 3,3
1,516 2,38 3,3 7,11 2,10 3,3
14,89 2,32 3,2 7,02 2,06 3,3
14,63 2,29 3,2 6,85 2,02 3,3
14,37 2,23 3,2 6,61 1,91 3,3
1h,12 2,22 3,2 6,38 1,81 3,3
13,87 2,19 3,2 6,16 1,70 3,3
13,64 2,15 3,2 5,96 1,62 3,6
13,41 2,13 3,2 5,76 1,62 3,7
13,18 2,11 3,2 5,57 1,56 3,5
12,96 2,10 3,2 5,40 1,54 3,5
12375 2,09 332 5323 1’53 335
12,5k 2,11 3,2 5,06 1,52 3,5
12,34 2,13 3,2 4,91 1,52 355
12,14 2,12 3,2 4,76 1,57 3,5
11,94 2,15 3,2 4,62 1,57 3,5
11,75 2,11 3,2 L, k9 1,60 3,5
11,57 2,15 3,2 4,36 1,59 3,5
11,39 2,1k 3,2 4,2k 1,66 3,5
11,21 2,15 3,2 4,12 1,61 3,5
11,04 2,1k 3,2 4,00 1,61 355
10,87 2,16 3,2 3,90 1,63 3,4
10,71 2,17 3,2 3,79 1,6b 3,k
10,55 2,16 3,2 3,69 1,66 3,3
10’39 l 2,21 392 . 3,60 1’69 ' 3a2
10,2h 2,22 3,2 3,50 1,67 3,1
10,09 2,20 3,2 3,41 1,67 3,1
9,9k 2,21 3,2 3,33 1,71 3,1
9,80 2,21 3,2 3,25 1,72 3,1
9,66 2,19 3,2 3,17 1,69 3,1
9,52 2,20 3,2 3,09 1,69 3,1
9,38 2,20 3,2 3,02 1,TH 3,1
9,25 2,18 3,2 2,95 1,77 3,1
9,12 2,02 3,2 2,85 1,76 3,1
9,00 2,20 3,2 2,75 1,7k 3,1

Tabelle T
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E  (MeV) o (2hOPu) barn Gesamtfehler
n f

(%)
2,64 1,72 3,1
2,55 1,75 3,1
2,46 1,71 3,1
2,37 1,Th 3,1
2,29 1,73 3,1
2,21 ' 1,73 3,1
2,14 1,75 3,1
2,07 1,75 3,2
2,00 1,71 3,4
1,94 1,76 3,5
1,88 1,71 3,5
1,78 1,70 3,7
1,67 1,68 3,8
1,57 ‘ 1,66 3,8
1,h7 1,64 3,8
1,38 1,57 3,8
1,31 1,55 3,8
1,23 . 1,62 3,8
1,17 1,59 3,8
1,11 1,56 3,8
1,05 1,56 3,8
1,00 1,45 3,8

Tabelle 7 (Fortsetzung)
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E (MeV) o (235U) barn Gesamtfehler E (MeV) o] (235U) barn Gesamtfehler
n f n f
(%) (%)
21,20 1,95 L,1 8,75 1,81 3,3
20,75 1,94 b, 1 8,63 1,82 3,3
20,31 1,94 b,1 8,52 1,82 3,3
19,89 1,93 b,1 8,40 1,81 3,3
19,49 1,91 b1 8,29 1,82 3,3
19,09 1,90 h,1 8,18 1,82 3,3
19,71 1,90 L,1 8,07 1,81 3,3
1,833 1,92 b1 7,97 1,81 3,3
17,97 1,95 b,1 7,87 1,81 3,3
17,62 1,99 4,1 T,TT 1,78 3,3
17,28 2,02 4,1 7,67 1,77 3,3
16,95 2,05 4,0 7557 1,75 3,3
16,63 2,08 3,8 7,47 1,73 3,3
16,32 2,10 3,9 7,38 1,71 3,3
16,02 2,13 3,6 T,29 1,68 3,3
15,72 2,15 3,7 7,20 1,65 3,3
15,44 21,8 3,4 7511 1,63 3,3
15,16 2,18 3,k 7,02 1,61 3,3
14,89 2,18 3,3 6,85 1,57 3,3
14,63 2,18 3,3 6,61 1,48 3,k
14,37 2,16 3,3 6,38 1,37 3,bL
14,12 2,15 3,3 6,16 1,25 3,5
13,87 2,12 3,3 5,96 1,17 3,L
13,6k 2,09 3,3 5,76 1,09 3,6
13,41 2,05 3,3 5,57 1,07 3,6
13,18 2,01 3,3 5,40 1,07 3,6
12,96 1,97 3,3 5,23 1,09 3,6
12,75 1,93 3,3 5,06 1,07 3,6
12,5k 1,89 3,3 h,91 1,09 3,6
12,3k 1,85 3,3 4,76 1,12 3,6
12,1k 1,82 3,3 h,62 1,1k 3,6
11,94 1,80 3,3 h,kh9 1,15 3,6
11,75 1,78 3,3 4,36 1,18 3,6
11,57 1,78 3,3 ,2k 1,18 3,6
11,39 1,77 3,3 h,12 1,18 3,6
11,21 1,76 3,3 4,00 1,19 3,6
11,0L 1,76 3,3 3,90 1,19 3,5
10387 1,76 3,3 3,79 1,20 3,k
10,71 1,76 3,3 3,69 1,20 3,
10,55 1,76 3,3 3,60 1,21 3,3
10,39 1,77 3,3 3,50 1,21 3,2
10,2k 1,77 3,3 3,41 1,23 3,2
10,09 1,78 3,3 3,33 1,24 3,2
9,94 1,78 3,3 3,25 1,2k 3,2
9,80 1,78 3,3 3517 1,24 3,2
9,66 1,79 3,3 3,09 1,25 3,2
9,52 1.79 3,3 3,02 1,27 3,2
9,38 1,80 3,3 2395 1,27 3,2
9,25 1,80 3,3 2385 1,28 332
9,12 1,80 3,3 2,75 1,9 3,2
9,00 1,81 3,3 2,6L 1,29 3,2
8,87 1,81 3,3 2,55 1,30 3,2

Tabelle 8
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235

E (MeV) o0.(""7U) barn Gesamtfehler
n f

(%)
2,46 1,31 3,2
2,37 1,32 3,2
2,29 1,33 3,2
2,21 1,33 3,5
2,14 1,33 3,6
2,07 1,33 3,7
2,00 1,33 3,9
1,94 1,32 3,8
1,88 1,32 3,9
1,78 1,32 3,9
1,67 1,32 3,9
1,57 1,30 3,9
1,47 1,30 3,9
1,38 1,25 3,9
1,31 1,24 3,9
1,23 1,27 3,9
1,17 1,27 3,9
1,11 1,23 3,9
1,05 1,23 3,9
1,00 1,18 3,9

Tabelle 8 (Fortsetzung)
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8. DISKUSSION

8.1 Vergleich der Messungen mit Ergebnissen anderer Autoren

Wegen Schwierigkeiten bei der NeutronenfluBbestimmung ist die Messung
von absoluten Querschnitten problematisch. Bei relativen Messungen entfdllt
dieses Problem, weil die beiden Materialien von demselben Neutronenstrahl

bestrahlt werden. Als Standard fiir relative Messungen ist der Spaltquerschnitt

n 235

Vo U von internationalen Gremien als Referenz empfohlen worden, da er

von mehreren Laboratorien/36,39,50/mit einer Genauigkeit von besser als 3 %

gemessen wurde. Dies ermdglicht bei einer Querschnittsmessung eines Isotops

235

relativ zu U eine indirekte Bestimmung des Spaltquerschnitts. Daher wurden

in dieser Arbeit die Spaltquerschnitte der beiden Plutoniumisotope zunéchst

235

relativ zu o U) gemessen.

£
Im folgenden soll ein Vergleich mit den wichtigsten z.Zt. zur Verfligung
stehenden Daten durchgefiihrt werden und eine kritische Wertung der eﬁtSprechenden

Diskrepanz versucht werden.

8.1.1 Das Verhaltnis e (239Pu)/0f(235U)

Pfletschinger und Kdppeler /40/ haben das Querschnittsverhéltnis im
Energiebereich 0,005 - 1 MeV mit einer Genauigkeit von 1,5 - 3 % gemessen.
Zur Neutronenerzeugung wurde die Reaktion TLi (p,n)YBe verwendet. Dabei
wurden Protonenimpulse eines 3 MeV gepulsten Van de Graaff mit einer
Wiederholfrequenz von 1 MHz auf metallische Li-Targets geschossen. Zum
Nachweis der Spaltereignisse wurden zweli identische Gasszintillationskammern

235U und in der anderen die 239Pu—Folie

verwendet, wobei in einer die
einmontiert war. Die beiden Kammern wurden symmetrisch im Neutronenstrahl
angeordnet. Korrekturen wurden fiir die Spontanspaltung, die Alpha-Zufalls-—

koinzidenzen und die im Raum gestreuten Neutronen durchgefiihrt.

Die Korrekturen fiir (n,y)-Prozesse wurden mit‘einer Leerkammer nach
Entfernung der Spaltfolien experimentell bestimmt und beriicksichtigt. Eine
zusdtzliche Isotopen-(99,45 % 235U, 96,32 % 239
wurde durchgefiihrt. Die Rechnung der Ansprechwahrscheinlichkeit der Spalt-

Pu) und Totzeit-Korrektur

kammer stiitzte sich auf die Methode von Rossi und Staub /35/.Bei einer Bestimmung

der Spaltfragment-Verluste unterhalb der elektronischen Nachweisschwelle



0,3%Pu/o, 25U

1651

1.50+

1357

1201

1057

x @

B4+ O 4o

X

Savin et al. 1969
White et al. 1967
Smirenkin et al. 1968
Behrens et al. 1975
Poenitz 1970
Kdappeler et al. 1970
Poenitz 1972
Grenier 1977
Meadows 1975

— Fehlerband dieser

yo—

Arbeijt

I . En(MeV)

Abb.

0.4

19.

06 08 10

2.0 40 6.0 8.0

10.0 200

Fehlerbandveriauf des Spaltquerschnittsverhdltnisses von 239Pu/235U und Vergleich

mit Messungen anderer Autorem.



_7 O_

(15 MeV) ergab die Rechnung, daB 6,7 % der Spaltfragmente in der
239Pu—Folie und 7,5 % in der etwas dickeren Uranfolie verlorengehen.

Ein Vergleich zwischen den beiden Experimenten zeigt, daB die Daten der
vorliegenden Arbeit im gesamten Uberlappungsbereich zwischen 0,5 - 1 MeV
mit den Werten von Képpeler innerhalb von 1 - 1,5 % {ibereinstimmen. Eine

Abweichung von 2 % tritt nur fiir den MeRpunkt bei 0,95 MeV auf.

Behrens und Carlson /41/ haben das Wirkungsquerschnittsverh#ltnis
im Energiebereich von 0,001 - 30 MeV gemessen. Zur Erzeugung der Neutronen
wurden Elektronen mit einer Wiederholfrequenz von 1440 Hz im Livermoore-
Elektronen-Linearbeschleuniger beschleunigt und auf ein wassergekiihltes
Tantal-Target éeschossen. Die Bestimmung der Neutronenenergie wurde nach
der Flugzeitmethode ausgefiihrt. Die prompte Gammastrahlung des Target
wurde zur Zeiteichung verwendet. Zum Nachweis der Spaltereignisse wurden
Ionisationskammern eingesetzt, welche im Neutronenstrahl in einem Abstand
von ca. 34,3 m vom Target angeordnet waren. Zur Bestimmung der Spaltquer-
schnittverhdltnisses wurde die sogenannte Threshold-Methode verwendet, bei
der das eine Isotop thermisch spaltbar sein muB, das andere eine Spalt-

schwelle besitzt.

Bei zwel starken Kernbrennstoffen (wie in diesem Fall) miissen
beide jeweils relativ zu ein und demselben schwachen Kernbrennstoff gemessen
und anschlieRend das gewiinschte Spaltquerschnittsverhfltnis der beiden
starken Kernbrennstoffe abgeleitet werden. Bei der genannten Methode
braucht man zwar weder das Verh#dltnis von Nachweiswahrscheinlichkeiten
der beiden Spaltkammern noch das Massenbelegungsverh&éltnis der beiden
Spaltfolien. In das Endergebnis gehen aber die Unsicherheiten zweier Ver-

h3ltnisse und eines Produkts ein.

Ein Vergleich der Daten von Behrens mit denen dieser Arbeit zeigt,
daB Unterschiede in der Form der Wirkungsquerschnittskurven bestehen.
Wahrend beide Ergebnisse sich im Energiebereich zwischen 2-6 MeV nur um
ca. 1 % unterscheiden, vergréBert sich die Abweichung mit fallender Neutro-
nenenergie kontinuierlich und erreicht bei 0,5 MeV ca. 3,5 %. Bei den
niedrigeren Energien liegen jedoch alle ilibrigen Messungen ausnahmslos unter-
halb der von Behrens gemessenen Kurven in einem etwa 2 % breiten Band
(Abb. 19). Die Daten oberhalb von ca. 6 MeV weisen eine Diskrepanz auf,
welche vermutlich auf eine Diskrepanz in der Energieskala zuriickzufiihren

ist. Dies wird besonders deutlich aus den Bereichen bei 6-8 MeV und
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12-15 MeV. Da fur beide Messungen-iur Fnergiebestimmung die Flugzeit-
methode verwendet wird und die Diskrepanz im gesamten Bereich eine
konstante Zeitverschiebung wiederspiegelt, liegt der Fehler wahrscheinlich
in der Bestimmung des absoluten Nullpunkts der Zeitskala. Um einen

Fehler flir das eigene Experiment auszuschlieBen, wurden folgende Kontrollen
durchgefiihrt:

1. Es wurde kontrolliert, daB der in den Koinzidenzspektren auftretende
Gammapeak mit dem in den Einzelspektren beobachteten libereinstimmt.

2. Uber die Analogspektren wurde sichergestellt, daR der Peak in den
Koinzidenzspektren durch Photospaltung entsteht.

3.. Die Energieskala wurde mit Hilfe der Transmissionsminima bei Stick-
stoff-, Kohlenstoff- und Sauerstoffresonanzen in den Spaltspektren iiber-
prift. Aufgrund dieser Kontrollmessungen kann eine Unsicherheit von ca.

10 Flugzeitkandlen, wie sie fiir eine Ubereinstimmung mit den LLL-Werten

erforderlich wire, fiir die eigenen Messungen ausgeschlossen werden.

Poenitz /42/ hat das Wirkungsquerschnittsverhéitnis im Energiebereich
von 0,13 - 1,4 MeV gemessen. Monoenergetische Neutronen wurden mit einem
3 MeV Van-de-Graaff iiber die Li(p,n)Be-Reaktion und diinnen Targets
(AE=10-20 keV unterhalb 300 keV und 50-80 keV dariiber)erzeugt.
Zur Unterdriickung des Untergrundes wurde die Flugzeitmethode verwendet.
Die Spaltfolien (25 pg/em> 39Pu, 99,95 % Reinheit und 150 pg/em® 23°U)
wurden in der Mitte einer Gasszintillationsanordnung eingebaut (back-to-back)
wodurch diese in zwel gleiche Kammern aufgegliedert worden ist. Damit

239

konnte in dieser Anordnung in einer Kammer nur Pu und in der anderen

nur 235

U Spaltereignisse gezdhlt werden. Zur Identifizierung der Spalt-—
ereignisse und Unterdriickung des Untergrundes wurde jede Kammer von ‘
zwel in Koinzidenz geschalteten Photomultipliern beobachtet. Korrekturen
fiir die Spaltfragmentverluste (1,2 % bei 235y una 0,2 % bei g39Pu) in

der Spaltfolie und fiir die Neutronenstreuung im Folientréger wurden durch-
gefiihrt. Die Fehler fiir die Massen—- und Energiebestimmung liegen nach
Angabe des Autors bei 1,5 % bzw. 1-2 %. Der statistische Fehler lag bei
1-2 %. In einem weiteren Experiment desselben Autors /43/ wurde das Ver-
h8#ltnis im Energiebereich von 0,5 - 5,4 MeV mit dem Dynamitron—-Tandem—
Beschleuniger gemessen. In diesem Experiment wurde die Spaltkammer perio-
disch im Neutronenstrahl um 180° gedreht. ‘Dadurch wurden Korrekturen

wie die Anisotropiekorrekturen im Zusammenhang mit dem Neutronenimpuls-

iibertrag auf den Zwischenkern und Korrekturen den Streueffekten im Backing
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eliminiert. Korrekturen fir die im Raum gestreuten Neutronen und fir
den Effekt des Auftretens der zweiten Neutronengruppe bei der Li(p,n)Be-
Reaktion wurden ebenfalls durchgefiihrt.

Ein Vergleich der Ergebnisse von Poenitz an diesem Experiment
zeigt, daB die neuen Daten /43/ im groBen und ganzen mit der Form des
hier gemessenen Wirkungsquerschnittsverlaufs libereinstimmen, jedoch im
Mittel um ca. 3-4 % zu hoch liegen. Aus der entsprechenden Verdffentlichung
/43/ geht jedoch nicht hervor, warum die frilhere Messung /42/ derselben
Autoren im Bereich zwischen 0,9 und 1,5 MeV um ca. 6 % tiefer gelegen
hat, wdhrend die Daten unterhalb 0,9 MeV seiner jetzigen und friheren

Messung innerhalb der Fehlergrenzen iibereinstimmen.

Savin /L4/ hat das Spaltquerschnittsverh#ltnis im Energiebereich
zwischen 0,82 - 5,35 MeV unter Anwendung der Flugzeitmethode gemessen.
Die im Elektronenlinearbeschleuniger erzeugten Neutronen durchfliegen ein
evakuiertes Rohr von 35 m und treffen auf die Spaltprobe (24,21 g,
98 % Reinheit 239Pu, 30,7 g, 90 % 235U) die sich im Innern eines 400 1
Fllissigkeitsszintillationsdetektors befinden. Eine Spaltung wird druch
die assoziierte prompte Gammastrahlung nachgewiesen. Die Aufldsung des
Systems betrug 1 ns/m. Fiir die Neutronenenergie hdher als 4,5 MeV wurde der
Untergrund der Gammastrahlung aus der inelastischen Neutronenstreuung so

hoch, daB vermutlich die letzten drei MeRpunkte bereits verf&lscht sind
/457 .

Zusétzlich findet man im Energiebereich 1,2 - 1,4 MeV ein zweites
Wirkungsquerschnittsminimum, welches in allen ibrigen Daten nicht beachtet
wurde. Im iibrigen Energiebereich stimmen die Verh&ltnisse im Rahmen der

Fehlergrenzen mit den Werten dieser Arbeit iberein.

Nestrov und Smirenkin /46/ haben das Wirkungsquerschnittsverh&ltnis
im Energiebereich von 0,33 - 2,6 MeV mit einem Fehler kleiner als 2,7 %
gemessen. Durch die Reaktion T(p,n) wurden Neutronen am Van—-de-Graaff-
Beschleuniger erzeugt. Die 235U— und 239Pu—Folie wurden back-to-back
in eine Ionisationskammer eingebaut und im gleichenNeutronenfluB bestrahlt.

Es wurde zuerst das Verhdltnis der Spaltziéhlrate gemessen. Zur Normierung



ist der Spaltquerschnitt mit langsamen und schnellen Neutronen gemessen

worden. Korrekturen filir die Anisotropieverteilung der Spaltfragmente (ca. 1,8 %)
und eine isotrope Korrektur (ca. 4 %) wurden durchgefiihrt. Der Fehler

der beiden Korrekturen liegt bei 0,6 % bzw. 0,2 %. Zusétzlich sind 1,4 %

als statistischer Fehler und 0,4 % als Féhler fiir Neutronenstreuung in

der Kammer angegeben. Die Messung von Nestrov stimmt im gesamten Energie-
bereich von 0,5 - 2 MeV gut mit den Daten dieser Arbeit Uberein. Generell
betrigt die Abweichung ca. 1-2 %. Abweichungen bis 4 % gibt es nur fiir 3 der
insgesamt 34 MeBpunkte, die jedoch auf das Basis des statistischen Fehlers

verstanden werden kOnnen.

White und Warner /4T7/ haben das Verhiltnis bei den Neutronenenergien
1, 2, 25, 4-5 und 14,1 MeV gemessen. Zur Neutronenerzeugung wurden die
Reaktionen T(p,n), D(d,n) und T(d,n) ausgenutzt. Der Nachweis der Spaltereig-
nisse erfolgt mit Hilfe von Ionisationsspaltkammern. Korrektur fiir Zahl-
ratenverluste in der Kammer wurden durchgefiihrt. Die Unsicherheiten fiir diese
Korrektur, die Massenbestimmung und die Statistik ergeben zusammen einen
Fehler von 2 %. Ein Vergleich zwischen den beiden Datensitzen zeigt, daB das
Verhiltnis bel White fﬁr die ersten drei Punkte zwischen 1-3 % hdher liegt
als bei dem Experiment dieser Arbeit. Dies ist noch im Rahmen der angegebenen
Fehler zuléssig. Bei 14,1 liegt das Verh#ltnis bei White jedoch ca. 7 %
héher und stellt somit eine echte Diskrepanz zwischen den beiden Ergebnissen

dar.

Bei.den Neutronenenergien 13,9 und 14,6 MeV wurden von Grenier in /48/
Prazisionsmessungen am 4 MeV Van-de-Graaff-Beschleuniger durchgefiihrt, die noch
unverdffentlicht sind, aber wédhrend des Interlab-Seminars 1977 vorgetragen
wurden. Die Neutronen wurden mit Hilfe der T(d,n)-Reaktion erzeugt. Zum Nach-
wels der Spaltereignisse diente eine Ionisationskammer. In den sehr sorgf&l-
tigen Messungen und Daten-Analysen konnte eine Genauigkeit von ca. 2 % erreicht
werden. Ein Vergleich mit den eigenen Messungen zeigt, daB beide Ergebnisse
in guter Ubereinstimmung sind. Die Messungen von Grenier liefern auch einen
guten Hinweis dafiir, daR das Wirkungsquerschnittsverhdltnis bei ca. 1k MeV

wie erwartet wesentlich kleiner ist als das von White gemessene.




Meadows /49/ hat das Spaltquerschnittsverhdltnis im Energiebereich
von 0,1 — 4 MeV am Argonne Fast Neutron Generator gemessen. Die Neutronen

T

wurden mit Hilfe der Reaktion 'Li (p,n)TBe erzeugt. Die beiden Spaltfolien
wurden back-to-back in einer Ionisationskammer eingebaut. Wie bei Poenitz
wurde auch hier die Kammer im Neutronenstrahl um 180° gedreht, um den EinfluB

der RiuckstoBenergie zu kompensieren.

Korrekturen fir Untergrund, inelastische Streuung von Neutronen,
Isotopenverunreinigungen, fiir Stdrreaktionen 7Li(p,n)7Be+, 7Li(p,n3He)hHe
wurden durchgefiihrt. Ein Vergleich mit den Daten dieser Arbeit zeigh eine
gute Ubereinstimmung zwischen beiden Experimenten. In 20 von insgesamt
25 MeBpunkten liegt die Abweichung unter 1 %. In den iibrigen 5 Werten steigt
die Differenz auf 2-3 %.

White und Warner /47/ haben von ihrem gemessenen Spaltquerschnitts-—
verhdltnis Gf(239Pu/0f(235U) den absoluten Spaltquerschnitt von 239p, abge-—
leitet. Dazu wurden die Spaltquerschnitte von 235U bei den Neutronenenergien
1, 2,25, 5,4 und 14,1 MeV zu 1,22, 1,31, 1,02 und 2,17 barn angenommen.

Die sich daraus ergebenden Spaltquerschnitte von 239Pu sind mit Ausnahme
der Werte bei 5,4 und 14,1 MeV in guter Ubereinstimmung mit der eigenen

235U—Wirkungsquerschnitt

Messung (Abb. 20). Bei 5,4 MeV liegt der angenommene
bereits niedriger als der im hiesigen Labor gemessene absolute Wert.

Das trifft auch fiir die von Czirr /50/ und Hansen /51/ gemessenen absoluten
Spaltquerschnitte von 235U bei dieser Energie zu(Abb.21).Die Werte der beiden
Autoren stimmen im Rahmen der Tehler mit dem eigenen Wert ilberein, liegen aber
um ca. h % hoher als der Wert von White. Nimmt man nun unsere eigenen

Werte fir 235U und das Verh8ltnis von White, so ergibt sich fir den 239Pu—
Spaltquerschnitt ein Wert, der auf 1 % mit dem unserem iibereinstimmt. Dies
gilt jedoch nicht fiir 14,1 MeV, wo bereits das Wirkungsquerschnittsverhéltnis
nicht mehr Ubereinstimmt. Die Diskrepanz wird zusétzlich dadurch vergroBert,

235

daB auch noch ein héherer U-Wirkungsquerschnitt als der hier gemessene

zur Normierung verwendet wird.
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In zwei Experimenten /52,53/ hat Szabo den absoluten Spaltquerschnitt
von 239Pu im Energiebereich von 0,805 - 2,61 MeV und 2,35 - 5,5 MeV gemessen.
Die Reaktionen T(p,n) und d(d,n)3He wurden ausgenutzt, um monoenergetische
Neutronen in den genannten Bereichen an einem Van de Graaff zu erzeugen.

Zur Unterdriickung des Untergrundes wurde die Flugzeitmethode verwendet.

Die Spaltereignisse wurden mit einer Ionisationskammer nachgewiesen. Zur
NeutronenfluRbestimmung wurde ein geeichter richtungsabhingiger FluBzdhler
verwendet. Durch die Methode der assoziierten Teilchen wurden iliber die Reaktion
T(p,n)3He (fiir Neutronenenergien bis 2,2 MeV) und die T(d,n)uHe(bei 14,8 MeV)
Eichungen des FluBzdhlers durchgefiihrt. Der Fehler wurde fiir Neutronenenergien
iiber 2,5 MeV mit 3 % und darunter mit 2,5 % abgegeben. Korrektur fiir Unter-
grund, flir Stérneutronen aus der Reaktion 12C(d,n)13N (Kohlenstofftragerfolie)
und von an der Kammer elastisch gestreuten Neutronen wurden durchgefiihrt.

Ein Vergleich beider Ergebnisse zeigt eine gute Ubereinstimmung in den Energie--
bereichen 1 - 2,5 MeV und 3,8 - 5 MeV. Im Energiebereich dazwischen liegen

die Daten von Szabo um ca. 5 % unter den eigenen Werten. Da die Szabo-

Werte im Bereich zwischen 2,5 - 3,8 MeV auch beim gleichzeitig gemessenen

235

Wirkungsquerschnitt von U systematisch um 5 % niedriger als alle iibrigen

Querschnittsdaten/11,36450,51/1liegen,ist zu vermuten,daR hier systematische Fehler

unberiicksichtigt geblieben sing.

(239 238

Adam /54/ hat Of

schnitt von o (239Pu)
38

Pu) relativ zu o U) gemessen und den Spaltquer-

£
mit Hilfe frither selbst absolut gemessener Spaltquer-—

U berechnet. Dabei wurde o_(23°U) auf den Wert 1,136 bei der

f
Neutronenenergie von 14,0 MeV normiert. Durch BeschuB eines Tritium Gas-

schnitte von

targets mit Deuferonen im 6 MeV-Van-de-Graaff wurden Neutronen im Energie-
bereich zwischen 13,4 - 19,4 MeV erzeugt. Dafiir wurden sowohl der Beobachtﬁngs—
winkel als auch die Deuteronenenergie gedndert. Korrekturen fiir den 2)'LOPu—
Anteil in den Spaltfolien (2,1 % 2hoPu) und fiir den zeitabhéngigen Untergrund
wurden durchgefiihrt. Fir die FluBbestimmung wurde On,p bei 00 von Ref. /55/
verwendet. Anisotropiekorrekturen fir die Spaltfragmente und op D wurden

vernachldssigt. Ein Vergleich zwischen den Spaltquerschnitten d;r beiden
Experimente zeigt, daR die Daten von Adam um ca. 6-10 % hdher liegen als die
des eigenen Experiments. Durch Anwendung der Anisotropiekorrektur bei der
Messung von Adam wird der Wirkungsquerschnitt zwar verringert, die GroRe der
Korrektur héngt jedoch stark von den experimentellen Bedingungen ab; die in

der entsprechenden Verdffentlichung nicht ausfiihrlich genug - angegeben sind.
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Ein Vergleich zwischen Pankratov /56/ und Hansen /5T/ mit Adam fiir g (238 )
T
zelgt auch, da@ die Daten von Adam im Energiebereich von 17,5 = 19,5 MeV um

ca. 3-8 % hdher liegen als bei den beiden Autoren,

Smith /58/ hat sowohl das Verhiltnis Of(239Pu)/0f(238U)als auch of(238U)
relativ zu o(n,p) gemessen. Zum Nachweis der Spaltprodukte sind die Spalt-
folien jeweils in einer Ionisationskammer eingebaut. Hansen /57/ hat
anschlieRend eine Streukorrekturhfﬁr\0(238U) von Smith durchgefithrt und
o (239Pu) neu berechnet. Fiir diese Daten wurde ein Fehler von 5,6 - 8,8 %
angegeben. Ein Vergleich der Ergebnisse mit den elgenen Daten zeigt

el °
ne gute Ubelelnstlmmung in dem ganzen Energiebereich.

Unter denselben MeRbedingungen fir Tp (239 )/O (235 ) (Abschnitt 8.1.1)
hat Grenler auch den absoluten Spaltquerschnltt von 239Pu bei den Neutronen-
energien 13 9 und 14,6 Mev gemessen. Die FluBbestimmung geschah mit Hilfe
der Methode der assoziierten Teilchen. Diese Ergebnisse zeigen eine sehr

gute Uberelnstlmmung mit den Werten dieser Arbveit. Die Abweichung liegt
unterhalb 1,5 7.

8.1.3 Das_Spaltquerschnittsverhéltnis of(zhogg)[g i?é?yl

Behrens /41/, White /47/ und Savin /44/ haben das Spaltquerschnitts-—
verhiltnis o ( hOPu)/Of(235U) mit derselben MeRBmethode gemessen, die zur Bestim-

mung von Of(£39Pu)/O (235U) verwendet wurde und bereits im Abschnitt 8.1.1.

beschrieben ist. Da EhoPu eine Spaltschwelle besitzt, konnte der Spaltquer-

schnitt mit der Thresholdmethode direkt gemessen werden.

Ein Vergleich zwischen Behrens und den Daten dieses Experiments zeigt
eine gute Ubereinstimmung im Energiebereich von 0,5 — 6 MeV (weniger als
2 % Abweichung). Bei dem starken Abfall im Bereich von 6,5 MeV und 13,5 MeV
nimmt die Abweichung bis auf 6 % zu.Dies fﬁhrenvdl'wiebéinl239Pu—Experiment
auf eine Diskrepanz bei der Energiebestimmung zuriick. Nicht erklért ist damit
allerdings die Abweichung im Bereich des Plateaus zwischen 6,5 - 11 MeV,

wo die Daten von Behrens um ca. 4 % hdher liegen(Abb. 22),.
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Ein Vergleich mit White und Warner /47/ zeigt, daR die MeBpunkte
bei 14,1 und 5,4 MeV in guter Ubereinstimmung mit diesem Experiment sind.
Bei der Neutronenenergie 2,25 MeV liegt die Abweichung bei ca. 3,5 % und bei
1 MeV bei ca. 6,8 %. Der letzte MeBpunkt liegt auch um ca. T % niedriger
als bei Behrens /L41/, ergibt aber bessere Ubereinstimmung mit den Daten

von Savin /ulL/.

Der Vergleich mit Savin zeigt eine groBe Abweichung im Neutronen-
energiebereich von 0,5 - 1,5 MeV. Savins Daten liegen zwischen 4-20 %
niedriger als in diesem Experiment. Zusétzlich zeigen diese Daten starke
Schwankungen im Energiebereich von 0,9 - 1,25 MeV, die in diesen und
Behrens Ergebnissen nicht zu finden sind. Im Energiebereich von 1,5 - 3,35
MeV liegt die Abweichung bei + 2-8 %, die im Rahmen der angegebenen MeRfehler

auf eine Diskrepanz mit den Messungen dieser Arbeit hinweist.

Frehaut /59/ hat das Verhiltnis im Neutronenenergiebereich von
1,87 - 14,79 MeV gemessen. Mit dem 14 MeV Tandem-Van-de-Graaff wurden
Neutronen im gesamten Bereich durch die Reaktionen T(p,n)BHe und D(d,n)3He
erzeugt. Die Spaltfolien (53 mg, 98,3 % 2hoEu) und (30 mg, 98,89 % 23°u)
wurden in einer Ionisationskammer montiert, welche im Zentrum eines mit Gadoli-
nium beladenen Fliissigkeitsszintillators von 80 cm Durchmesser angeordnet
ist. Zur Trennung zwischen spontanen und neutroneninduzierten Spaltungen
sowie Unterdriickung des Untergrunds wurde die Flugreitmethode verwendet.
Korrekturen fiir Untergrund und Totzeit wurden berlicksichtigt. Eine gute
{ibereinstimmung zwischen den beiden Experimenten existiert fiir insgesamt
18 der von Frehaut gemessenen 20 MeRpunkte mit Ausnahme des ersten und
letzten MeBpunktes bei 1,87 und 14,79 MeV, wo die Abweichungen jeweils pldtz-—
lich auf + 10 % ansteigen. Bemerkenswert ist hier auch die gute Ubereinstim-
mung im Bereich des Abfalls bei 13,5 MeV, weil diése Messung die Richtigkeit

der Energieeichung dieser Arbeit unterstreicht.

8.1.4 Der absolute Spaltquerschnitt_von Ehggg

Nestrov und Smirenkin /60/ haben den absoluten Spaltquerschnitt von
2o

3

Pu im Energiebereich zwischen 0,04 - L4 MeV gemessen. Durch die Reaktion
H(p,n)3He wurden die Neutronen im 5 MeV Van-de-Graaff erzeugt.

Zum Nachweis der Spaltereignisse wurde eine Spezial-Ionisationskammer
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verwendet, bei der in der ersten Hilfte die Spaltfolien 2hoPu(2,5 ng)
und in der zweiten 239Pu (L mg) montiert waren, die damit im selben Neutronen-
f1uB bestrahlt wurden. Der niedrige Druck (120 mm Hg) des Nachweisgases

(93 % Argon und 7 % CO,) in der Kammer bewirkte die gute Trennung zwischen

2)
Alpha-Teilchen und Spaltprodukten. Die Massenbelegung der Spaltfolie

239

wurde fir Pu die Messung der Spaltereignisse bei thermischen Energien,

fir ZhoPu iiber die Messung der Spontanspaltrate dieses Kerns ermittelt.
Zur Berilicksichtigung des Spaltquerschnitts von 239Pu wurde ein Mittelwert
des von Hughes und Schwartz /61/ und des Hemmendinger /62/ gemessenen
absoluten Spaltquerschnitts von of(239Pu) gebildet., Ein Vergleich mit den
eigenen Werten (Abb. 23) zeigt, daB die Daten von Smirenkin zwischen 1-5 %
niedriger liegen. Die Abweichung ist vermutlich auf die Unsicherheit bei

der Bestimmung von Massen und die Unsicherheit fiir den verwendeten Spaltquer-

schnitt von 239Pu zurickzufihren.

White und Warner /L47/ haben von dem gemessenen Spaltquerschnittsver-
h&ltnis Of(2hOPu)/0f(235U) (Abschnitt 8.1.3) den absoluten Spaltquerschnitt
240

0_.("""Pu) abgeleitet. Die Spaltquerschnitte fiir 235y sind in Abschnitt

8?1.2 angegeben. Ein Vergleich mit den Daten dieser Arbeit zeigt eine

gute Ubereinstimmung fiir die MeRpunkte bei 1 und 14,1 MeV, andererseits
aber liegen die Daten von Warner bei 2,25 und 5,4 MeV um ca. 5 % niedriger.
Dies ist vermutlich zuriickzufiihren auf die von White gemessenen tieferen

(ZuoPu)/Of(235U) und die fiir die Normierung
235

Spaltquerschnittsverhiltnisse Op

verwendeten Spaltquerschnitte von U, die kleiner sind als die in dieser

Arbeit gleichzeitig abgeleiteten Daten flir diese GroRe.

Henkel et al. /63/ haben aus dem gemessenen Spaltquerschnittsverhiltnis
2ho 235 2ko
(5PPu) /o £

Energiebereich 0,866 ~ 8,12 MeV abgeleitet. Der Spaltquerschnitt von

o} U) den absoluten Spaltquerschnitt o Pu) in dem

235U
wurde von /64/ entnommen. Zum Nachweis der Spaltereignisse wurden die
Spaltfolien back-to-back in einer Ionisationskammer eingebaut. Korrekturen
fir den Untergrund und die spontane Spaltzéhlrate wurden durchgefiihrt.
Der statistische Fehler und der damals (1957) mit groRer Ungenauigkeit ge-
235

messene Spaltquerschnitt von U bilden wahrscheinlich zusammen den groBen
Fehler (>6 %) in dieser Bestimmung. Ein Vergleich mit den Daten dieser Arbeit
zeigt, daR die Werte von Henkel im Energiebereich unterhalb 2 MeV um ca. 6 %
tieferliegen, bei Energien dariiber stimmen beide Spaltquerschnitte innerhalb

der angegebenen Fehler iiberein.
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8.2 Interpretation der Spaltquerschnitte

Die insgesamt beim EinschuB von hochenergetischen Neutronen bis zu
20 MeV an 239Pu mdglichen Reaktionen sind in Abb. 24 schematisch wieder-
gegeben. Bei Energien oberhalb von 1 MeV sind von den rechts aufgefiihrten
Reaktionen nur die unteren drei von Bedeutung. Die Einfangreaktion tritt
in diesem Energiebereich vergleichsweise selten auf. Sie hat einen um ein
bis drei GrdBenordnungen niedrigeren Wirkungsquerschnitt als alle anderen
Prozesse. Zum gesamten Spaltquerschnitt, der im Rahmen dieser Arbeit gemessen
wurde, tragen alle links angegebenen Reaktionstypen bei, sobald die ent-
sprechenden Schwellen dafir iiberschritten sind. Um die entsprechenden Reak-
tionen zu ermdglichen, muR die jeweilige Bindungsenergie aufgebracht werden,
die zur AblOsung der zugehdrigen Neutronenzahlen insgesamt erforderlich ist.
Diese betrigt pro Neutron etwa 6 MeV, so daB bis ca. 6 MeV Anregungsenergie
nur direkte Spaltung (First Chance Fission), zwischen ca. 6-12 MeV zusdtzlich
auch noch Spaltung iiber die (n,n'f)Reaktion (Second Chance Fission), oberhalb
von ca. 12 MeV auch iiber die (n,2nf)-Reaktion (Third Chance Fission) usw.
méglich ist. Wie man aus dem in der Mitte der Abbildung dargestellten Pfad
ersieht, kommt es bei den verschiedenen Reaktionstypen jeweils zur Spaltung
eines anderen Zwischeﬁkerns. Dies ko6nnte im Prinzip eine Mdglichkeit darstel-
len, die einzelnen Spaltreaktionen getrennt zu messen, da der SpaltprozeB
von dem System des spaltenden Zwischenkerns geprigt wird und die génauen
Massen— bzw. Energieverteilungen, aber auch die Zahl der Spaltneutronen vom
spaltenden Kern und seiner Anregungsenergie abhingen. In der Praxis ist
jedoch eine Aufteilung lUber die Messung der bei der Spaltung entstehenden
Produkte nicht sehr aussichtsreich, da die spezifischen Unterschiede fir
benachbarte Kerne einer Isotopenkette im allgemeinen gering sind und die
charakteristischen Unterschiede durch die MeRBungenauigkeit weitgehend iberdeckt
werden. Aussichtsreicher erscheint dagegen die Messung der Neutronenspektren.
Aber auch hier gibt es Probleme, weil die meisten MeBmethoden nur die Erfas-
sung der totalen Emissionsspektren, d.h. die Messung der Reaktionsneutronen
zusammen mit den Spaltneutronen zulassen. Eine Aufteilung nach den verschiede-
nen Reaktionskanilen ist auch hier sehr ungenau und erfordert eine Reihe von
experimentell nicht priifbaren Annahmen. Aus den genannten Griinden ist z.Zt.
nur wenig bekannt iliber die Sécond und Third Chance Spaltung. Die derzeitige
Kenntnis beschrinkt sich Weitgehend auf die Tatsache, daB diese konkurrieren-—

den Spaltkandle existieren.
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Abb. 2k Schematische Darstellung der Neutronenreaktionen an 39

Pu im
Energiebereich zwischen 1-20 MeV.
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Im Verlauf der Spaltquerschnitte findet man fiir alle bisher
untersuchten Kerne oberhalb von einigen MeV eine mehr oder weniger aus-—
geprégte Stufenstruktur mit Schwellen bei Energien, die in etwa den
Bindungsenergien der Neutronen entsprechen. Im einzelnen ist aber nicht
bekannt, welchen Verlauf die genannten Spaltprozesse einzeln als Funktion
der Energie besitzen. Eine grobe Vorstellung dieses Verlaufs basiert
derzeit auf der Beobachtung des Wirkungsquerschnittsverlaufs von 238U.
Dieser zeigt zwischen 1 und 20 MeV in erster Niherung einen treppen-—
formigen Verlauf mit Stufen beil ca. 6,5, 13,5 und 20 MeV. Eine einfache
Interpretation dieser Ergebnisse hat Howerton /64/ gegeben, der annahm,
daB die Wirkungsquerschnitte fiir die Reaktionen (n,f), (n,n'f) und (n,2nf)
jeweils bald nach Uberschreiten der Schwelle einen konstanten Wert er-
reichen, den sie dann im weiteren Energieverlauf beibehalten. Als Folge
dieser Uberlegung ergibt sich, daR die jeweilige HShe iiber dem vorher-
gehenden Wirkungsquerschnittsniveau im wesentlichen dem Bruchteil der
zugehdrigen Spaltreaktion entspricht, die mit der neuen Spaltschwelle

einsetzt. Im Falle des 238

U wiurde dies z.B. bedeuten, daB die "First
Chance Fission" zwischen 1-20 MeV mit einem konstanten Beitrag von

0,6 b, die Second Chance Fission zwischen 6-20 MeV mit dem Wert O,4 b

und die Third Chance Fission zwischen 14-20 MeV mit ca. 0,3 barn zum
gesamten Spaltquerschnitt beitragen. Dieser aus dem Befund von 238U abge-
leitete SchluB steht jedoch z.T. im Widerspruch zu den experimentellen
Ergebnissen anderer Kerne, bei denen die Wirkungsquerschnitte oberhalb
der Schwellen stark abfallen wird. Ein &hnliches Verhalten kennt man
librigens auch aus Untersuchungen von(n,p)= und (n,a)-Prozessen und den bei
héheren Energien einsetzenden Konkurrenzreaktionen(n,n'p,nn').Hier findet man
daB bei Uberschreiten der entsprechenden Schwellen der Anstieg der Wir-
kungsquerschnitte fiir diese Reaktionen durchweg mit dem Absinken der
Wirkungsquerschnitte der Einfach-Emissionsprozesse gekoppelt ist.

Das gleiche gilt auch, wie Miinzel et al. (65) gezeigt haben, fiir analoge
Reaktionen mit geladenen Teilchen. Einen Hinweis auf einen wieder absin-
kenden Anteil der jewells niedrig liegenden Kategorie von Spaltreaktionen
beim Einsetzen einer neuen Spaltschwelle liefern z.B. die gemessenen

Anregungsfunktionen von 239Pu und 2o

Pu. Wie Abb. 16 und 17 zeigen, nehmen
die jeweiligen Wirkungsquerschnitte an den Schwellen nach dem Erreichen
eines Maximums jeweils deutlich wieder ab, bevor bei der n#chsten Schwelle
ein neuerlicher Anstieg einsetzt. Dieses Verhalten bei den Pu-Isotopen

ist typisch flir den Querschnittsverlauf zahlreicher anderer spaltbarer



-86-

Kerne.

Leider sind beim SpaltprozeB die Schwellen der verschiedenen Spaltkanile
nicht eindeutig bestimmt. Das liegt daran, daB ein neuer Spaltkanal
nicht bei einer scharf definierten Energie, sondern erst liber ein grdBeres
Intervall wirksam wird /66/, da sich aufgrund des Tunneleffektes die Durch-
lédssigkeit der Potentialbarriere kontinuierlich #ndert. Bei diesem Experiment
steigen die Spaltquerschnitte der beiden Pu-Isotope durch Offnung der
Spaltkansle (n,n'f) und (n,2nf) von 10 auf 90 % bei folgender Energie an,
deren Mitte oft als Spaltschwelle definiert wird:
239Pu: Schwelle fiir Second Chance Fission (n,n'f) 6,65 MeV,
Schwelle fiir Third Chance Fission (n,2nf) 13,4 MeV
Pu: Schwelle fiir Second Chance Fission (n,n'f) 6,55 MeV,
Schwelle fiir Third Chance Fission (n,2nf) 14,1 MeV.

240

Der Verlauf des Spaltquerschnittsverhédltnisses o

<239Pu>/of<235u>

f
235y

(Abb. 1) steigt bis 1 MeV aufgrund der stark fallenden -Wirkungsquer—

schnitte an. Im Bereich zwischen 1,5 - 6 &ndern sich beide' Einzelquer—
schnitte nur unwesentlich, so daR das Spaltquerschnittsverh&ltnis weitgehend

konstant bleibt. Erst bei Einsatz der Schwelle fiir die Second chance

235

Fission von U, die niedriger liegt als die von 239Pu, f41lt das Wirkungs-

querschnittsverh8ltnis abrupt ab, bis die fallende Tendenz durch das Ein-

239

setzen @es entsprechenden Beitrags im Pu kompensiert wird. Der gleiche

Effekt ist im Bereich von 13 MeV beobachtbar, wo zuerst die Schwelle der
n,2nf Reaktion im Uran wirksam wird, und spéter erst die (n,2nf)-Reaktion in

2 . .. . . .
39Pu einsetzt. Das Minimum bei 1 MeV steht im Zusammenhang mit dem von

Képpeler und Dickmann /67/ gefundenen signifikanten Anstieg des Spaltquer-—

235

schnitts von U bei dieser Energie.

Die Erklérung des Verlaufs der Verhdltnisse bei 2hoPu kann auf die gleiche

239Pu setzten die Schwellen fir die Reaktionen -

Weise erfolgen. Ebenso wie bei
(n,n'f) und (n,2nf) beide spiter ein als die entsprechenden Schwellen von

235U. Damit ist wiederum der qualitativ &hnlicheé Verlauf des Spaltquerschnitts-~
verhdltnisses zwischen 1-20 MeV erkl&rt. Der Abfall unterhalb von 1 MeV wird
hier allerdings noch zus&tzlich durch die Spaltschwelle fiir die n,f-Reaktion
von 2hoPu verstarkt, so daB die Funktionswerte bereits bei 0,5 MeV um

ein bis eineinhalb GrdBenordnungen niedriger liegen als im anschlieBenden

Plateau zwischen 1-5 MeV.
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