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Zusammenfassung

Thermische Neutronenspektren in Wasser und widssriger Borsidureldsung wur-
den nach der integralen Methode mit Hilfe der Aktivierung von Lutetium-
und Kupfersonden untersucht und die Ergebnisse mit Messungen nach der
Flugzeitmethode und mit den Voraussagzn des Nelkinmodells flir die Therma-
lisierung von Neutronen verglichen. Die Ubereinstimmung mit den Flugzeit-
messungen und den Vorzussagen des Nelkinmoazlls war gut, widhrend die Hér-
tung des Spektrums stidrker erscheint als in manchen fritheren Veroffent-

lichungen angegeben wurde,

Einleitung

1958 regte Westcott an [1] , Lu17G wegen seiner groBen Einfangresonanz
bei 0,142 eV zur Messung der ''Neutronentemperatur' thermischer Spektren
zu verwenden., Derartige Experimente wurden von G.A, Price [2] und von
L.C., Schmid und W,P. Stinson [3] durchgefiihrt. Sie verglichen die Akti-
vierung von Lu176 mit derjenigen eines l/v--Detektors in aufgeheiztem
Graphit und zeigten, daBl das Aktivierungsverhdltnis ein empfindliches
MaB fir die Graphittemperatur darstellt. Im vorliegenden Bericht wird
die Anwendung dieser Methode zur Bestinmnmung der Hiartung thermischer Neu-

tronenspektren in Wasser und widssriger Borsidureltsung diskutiert und

die Ergebnisse mit anderen Vertffentlichungen verglichen.

Versuchsdurchfiihrung

Lls Behidlter fiir die verschiedenen Borsidurelosungen dienten Plexiglas-
kdsten mit einer Kantenlinge von 30 cm X 30 cm x 25 cm, in deren Zentrum
Lutetium- und Kupfersonden paarweise befestigt waren., Diese Anordnung
wurde im Becken des Miinchener Schwiumbad-Reaktcrs (FRM) bestrahlt, wobei
die Entfernung zum Graphitreflektor so gewiihlt wurde, daf das Cadmium-
verhdltnis in diesem Gebiet nur ein: ceringe Ortsabhingigkeit zeigte.
Die GroBe der Behdlter ist ausreicizng, um in ihrem Zentrum das ther-
mische Neutronenspektrum eines "urc:dlich ausgedehnten' Borsiuremediums

zu gewdhrleisten,



Die Lutetiumsoniden wufden nach dem Sedimentationsverfahren hergestellt
und wiesen eine Flichenbelegung von etwa 1,5 mg Lutetiumoxyd pro cm2
auf, widhrend die Kupfersonden aus S/u dicker Elecktrolytkupferfolie ge-
stanzt und zur Eichung gewogen waren. Da die Lutetiumsonden lnfolge
ihres ungiinstigen Gewlchtsverhiltnisses zwischen Lutetiumoxydbelag und
Sondenhalterung auf diese Weise nicht geeicht werden konnten] wurden

sie einer Drehtellerbestrahluﬁg im FRM ausgesetzt und so auf einen Stan-

dard bezogen.

Die geringe Sondendicke erlaubte es, die Selbstabschirmung und die
gegenseitige /ktivierungsstorung zu vernachlidssigen, obwohl je eine Cu-
und Lu-Sonde bei der Bestrahlung unmittelbar aufeinander lagen, Die Son-
den wurden mit und ohne Cadmiuwmumhiillung bestrahlt (Cadmiumdicke 1 mm)
und in 2 7-Methan-Durchfluflizihlern ausgezihlt, Zur Berechnung der abso-
luten Zerfallsrate bei Séttigungséktivierung aus der 277 -Zahlrate be-
ndtigt man neben den iiblichen Zeitkorrekturen einen Eichfaktor a ,

der nur sehr umstidndlich und ungenau berechnet werden kann. Er beriick-
sichtigt die absolute Flichenbelegung des Lutetiumstandards, die B-~Selbst-
absorption in den Sonden, Sondenhaltern und Schutzfolien, Geometrie- und
Rickstreueffekte im Zdhlrohr und die .nsprechwahrscheinlichkeiten beim
Zdhlen, Zur experimentellen Bestimmung dieses Faktors wurde die unten

zu besprechende Eichbestrahlung in der thermischen Sidule des Forschungs-

reaktors Frankfurt (FRF) durchgefiihrt.

Die Mittelwerte aus den MefBergebnissen sind in Tabelle 1 aufgezihlt,



LT T

Analyse der Ergebnisse nach'der Westcott-Konvention [4]

O

T by . WPl = pre— g o

Mit Hilfe der Westcott-fonvention kann man fiir das Verhdltnis der gemes-
4 177
senen Lu - zZu Cusd‘SﬁTfigungsaktivitit cines Sondenpaares folgenden

Ausdruck herleiten:

ALu - G gLu(T) + rsLu(T) (1)
- r
ACY T+ rsT (T

g, r und s haben die iibliche Bedeutung, wihrend G neben den im vorher-
gehenden Abschnitt beim Erlidutern des Tichfaktors a genannten Grofien
fir Lu176 und Cu63 noch die absolutcen [ ktivierungsquerschnitte beider
Isotope enthdlt, r und die Neutronentemperatur T sind unbekannt,
G zu berechnen ist schwierig. - In der thermischen Sdule eines Reaktors,
hinreichend weit entfernt vom Reaktorkern, sind jedoch die Neutronen in
thermischen Gleichgewicht mit dem lModerator und bilden eine Maxwellver-
teilung, der die Moderatortemperatur zugcordnet werden kann: T = TM .
Bei Bestrahlungen in einer Graphitsiule gilt demnach analog zu (1) mit
r =0

. Lu

3

s Lu
.Cu
Y

= G . g (T) (2)
ji

und G 1ist damit experimentell bestimmt. Dic zugehorigen Bestrahlungen

wurden im FRF durchgefiihrt.

Formt man Gl.(1) um in

e Ty + rstU(T) 5
Cu = ! (3)

G+ A 1+ rscu(T)

dann ist die linke Seite der Gl,(3) aus den Experimenten bekannt, wihrend
die rechte Seite weiterhin die Unbeksnnten T wund r enthidlt, Eine
zwelte Beziehung zwischen diesen beiden Variablen gilt nach Westcott fur

das Cadmiumverhdltnis RCd von Kupfer

1
/& = s (4)
T (R.. - 1) ¢ 1\{-59 + 0,437 R

o Cd Cd



Die rechte Seite der G1.{4), zur Abkiirzung d genannt, hingt nicht

von T ab, da

Fir E' kann man bei Kupfer den Wert des Uberschufiresonanzintegrals ver-

wenden und erhidlt

-

Cu

T
8 L
T

= 0,723 .

Durch Messung des Cadmiumverhiltnisses gewinnt man also d und damit

rsCu = 0,723 d .

Die Gln.(3) und (4) ergeben schlieBlich

—
ALu Cu Lu T Lu
o (1 +rs”Hy = g + a\/-2 %)
G°*A T

als Bestimmungsgleichung fiir T .

Bei der numerischen Auswertung der vorangegangenen Gleichungen wurde an-
genommen, dafl das UberschuBiresonanzintegral von Cu63 2,82 b und sein
2200 m/sec-Aktivierungsquerschnitt 4,3 b betragen. sLu(T) wurde von
Westcott [5] fiir zwel verschiedene Uberginge, sogenannte joining func-
tions, vom thermischen zum epithermischen Spektrum tabelliert. Der Un-
terschied in der Neutronentemperatur bei der Verwendung der einen oder
anderen Tabelle betrigt maximal 50. Da Westcott seinen sLu-Tabellen die
beiden Extremfille der "joining function" zugrunde legt, ist in Abbil-

dung I und Tabelle II ein Mittelwert angegeben.

Auch die gLu(T)~Werte sind von Westcott [5] tabelliert worden. Daneben
wurden jedoch selbst berechnete gLu(T)—Werte verwendet, denen die Lu176—
Resonanzparameter von Roberge und Sailor [6] zugrunde liegen. Beide
Fidlle sind in Tab. Il angegeben, und man sieht, daB die errechneten
Neutronentemperaturen nicht stark von den verwendeten Lu176—Resonanz—

parametern abhingen.



Vergleich mit der Theorie

Thermische Spektren konnen durch geeignete Annahmen iiber die Energie-
wechselwirkung zwischen dem Streumedium und den Neutronen berechnet wer-
den. Eine solche Rechnung hat J.R. Beyster fiir Borsdureldsungen verschie-
dener Konzentration durchgefiihrt, wobei er das Nelkin'sche Thermalisie-
rungsmodell zugrunde legte und ein unendlich grofies Wasservolumen mit ho-
mogener Quellverteilung voraussetzte. Im Gegensatz dazu wurden die vor-
liegenden Messungen in einem Neutronenfeld durchgefithrt, in dem zwar das
Cadmiumverhiltnis konstant war, aber ein Flufigradient vorlag. Der Fluf
fiel am MeBort etwa exponentiell mit einer Relaxationslédnge von mehr als
5 cm ab, Die hierdurch bedingte '"Diffusionshirtung" [7] betrug jedoch
weniger als 10, so daB sie im folgenden vernachlidssigt werden kann und
ein Vergleich der integralen Messungen mit den Spektren moglich ist. Da-
bei wird keinerlei Gebrauch von der ''Neutronentemperatur" oder der West-
cott-Konvention gemacht. Nur die Zidhlraten werden beriicksichtigt. Durch
Mittelung des Lu176- und Cu6S—Aktivierungsquerschnitts iber die Spektren

von Beyster ist es nimlich moglich, das Aktivierungsverhdltnis

-=Lu Lu
C _ g (E) ¢(E,Ueff) dE
~Cu Cu
C o (E) Q(E,Geff) dE

voraussagen, wobei ELu = CLu/NLu ) ECu = CCu/NCu und N die Zahl der

aktivierbaren Sondenatome ist. Um keine Aunnahmen iiber die epithermische
Aktivierung machen zu miissen, ist es vorteilhafter, allein die thermi-
sche, wie man sie durch eine Cadmiumdifferenzmessung erhialt, zu betrach-

ten und den Ausdruck

—Lu — Lu leV Lu !

c - ch ) of g (E) ¢(E,ceff) {1 - Ez(ch(E)dcd)) dE )
—Cu — Cu - leV Cu

c - Cyy J T E BE, ) (1 - Ey(E,(E)d_,) ) dE

zu berechnen. EZ(ZCd(E)dCd) ist die bekannte 2. Exponentialintegralfunk-
tion zur Beschreibung der Absorption in einem 1 mm dicken Cadmiumfilter.
AuBerdem ist von der in Anbetracht der Mefgenauigkeit sicher erlaubten
Nidherung Gebrauch gemacht, daf die Aktivierung einer Sonde durch Neu-
tronen mit Energien > leV von cinem Cadmiumfilter nicht beeinflufit

wird, und man folglich die Integration bei 1leV abbrechen kana.
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G1.(5) gibt das Verhidltnis der Lu176- zur Cu63-Aktivierung an; wihtend
beim Vergleich mit den MeBergebnissen zu den Sattigungsaktivitdten iber-
gegangen werden mufl, Dabei tritt wiederum ein Eichfaktor auf, den man
gewinnt, indem man die Integration nach G1,(5) nicht nur mit den Spektren
von Beyster sondern auch mit einer Maxwellverteilung von 20°C durchfiihrt
und das Ergebnis mit der Messung in der thermischen Sidule des FRF (TM=20°C)
vergleicht. Damit wird auch hier bei der Normierung der berechneten Werte
auf die MeBergebnisse von der Tatsache Gebrauch gemacht, daB in der ther-
mischen Sidule des FRF das thermische Neutronenspektrum einer Maxwellver-
teilung mit Moderatortemperatur gehorcht, Die Ergebnisse des Vergleichs

mit der Theorie zeigt Abb, II.

Vergleich mit Messungen nach der Flugzeitmethode

Zu Beginn des Jahres 1962 wurden von /. Reichardt differentielle Spektrums-
messungen an Borsidurelssungen nach der Flugzeitmethode durchgefiihrt. Er
bestimmte u.a. die Energieverteilung thermischer Neutronen im Zentrum von
wirfelformigen Borsidurevolumina mit einer Kantenlidnge von 30 cm. Die Ver-
suchsanordnung ist im wesentlichen in [8] beschrieben, Es zelgte sich,

dafl der thermische Teil der Spektren gut durch eine Maxwell-Verteilung
angenihert werden kaann, /Abweichungen davon treten nur bei Energien <0,01 eV
auf. Damit ist die ‘nwendung des Temperaturkonzepts zur Auswertung integra-
ler Messungen gerechtfertigt. Die aus den Spektren ermittelten "Neutronen-
temperaturen"” sind in Abb. I enthalten. Es besteht eine gute Ubereinstim-

mung mit der integralen Methode,

Zusammenfassung und Diskussion der Ergebnisse

Die Experimente im Becken des FRM haben gezeigt, daB sich die Kombination
Lutetium - Kupfer gut fiir Spektrumsmessungen nach der integralen Methode
eignet. Um genauere Aussagen aus den MeRergebnissen gewinnen zu konnen,
wire es wilinschenswert, den Verlauf des Aktivierungsquerschnitts von Lu176
und der "joining function" noch besser zu kennen., Die Auswertung der Mef-
ergebnisse nach dem Temperaturkonzept ist verniinftig, da der thermische

Teil der Spektren in Borsiurelosung gut durch eine Maxwell-Verteilung



angenihert werden kahn., In Abb, I sind die erhaltenen "'Neutronentempera-
tured" mit denjenigen von Poole [9] bzw. Reichardt verglichen. Obwohl
sich die Fehlergrenzen iiberlappen, scheinen die "'Temperaturen" von Poole
stets kleiner zu sein, Die Ubereinstimmung mit Reichardt ist gut.

Abb. 1 zeigt ebenfalls einen grofleren Unterschied zu den Temperaturwer-
ten, die nach der Formel von Coveyou [10] bzw. nach der Theorie von
Brown [11] zu erwarten sind. Ein Vergleich der integralen Messungen

mit differentiellen Messungen und berechneten Spektren ist auch ohne
Benutzung des Temperaturkonzepts moglich. Die Ubereinstimmung ist fiir
die hoheren Borsdurekonzentrationen, unabhingig von den verwendeten
Resonanzparametern des Lu176, gut, widhrend im lUbrigen eine kleine Dis-
krepanz zwischen den Voraussagen des Nelkin-Modells einerseits und den
aus integralen und differentiellen MeBmethoden erhaltenen Werten anderer-

seits auftritt (Abb. II1).

Meinen besonderen Dank aussprechen mochte ich Herrn Professor Dr, K.Wirtz
fir die Anregung zu dieser Arbeit, Herrn Professor Dr. K.H.Beckurts fiir
seine stete Forderung und zahlreiche wertvolle Hinweise und Diskussionen
und Herrn Dipl.-Phys. W. Reichardt fir das Uberlassen seiner Mefergeb-

nisse.
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Tabelle 1

-

7 &4
Verhidltnis der Sdttigungsaktivitdt von Lull und Cu

92 eff

@arn/H—Atom]

ACu AL
Cu Cu
Aoq A
[#illk.Einheiten]

Lu Lu
L - A
cd
Cu Cu
2 -
A ACd

[willkiirliche Einh.]

Graphit - 0,45(56+50) 0,45(56+50)
0,332 83,0 O,45(84i60) 0,46(23170)
1,37 18,26 0,49(19+75) 0,51(32+90)
2,30 10,71 0,57(25+77) 0,5(529+110)
3,33 6,85 0,52(32+80) 0,5(972+120)
4,24 5,60 0,54(29+81) é 0,6(350+130)
A = SHttigungsaktivitidt der unbedeckten Folien
ACd = SHttigungsaktivitidt der cadmiumbedeckten Folien

Tabelle II

"Neutronentemperaturen' in Borsiurelésungen verschiedener Konzentration

ca eff

g~Werte nach Westcott [5]

Eigene g-Werte nach [6]

(parn/H—Atom}

0,332
1,37
2,30
3,33
4,24

T T -Ty

{°x] Ty

294,5+2 | 0,00(48+68) | 0,0104
31643 | 0,0(78+10) | 0,0471
334+3 | 0,1(40+10) | 0,0800
359+4 0,2(25+14) | 0,125
38545 0,3(15+17) | 0,151

T - TM

T A ————————
(°k] T

294,5+2 | 0,00(48+68) | 0,0104
515+¢3 | 0,0(75+10) |0,0471
333+3 |0,1(35+10) |0,0802
355+4 | 0,2(13+14) |0,126
380+5 |0,2(96+17) |0,152
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Abb.I. Verhdltnis der ,Temperaturverschiebung " des Neutronen -
spektrums zur Moderatortemperatur nach der integralen Methode
und den Ergebnissen von Brown , Coveyou, Poole und Reichardt
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Abb. II. Verhdltnis der thermischen Aktivierung von Lu'”® und Cu®




