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Kurzdarstellung

Prézise neutroneninduzierte Spaltquerschnitte von Actinoiden wie den Plutoniumisotopen
haben fiir die Entwicklung zukiinftiger Transmutationstechnologien eine grofe Bedeutung.
Die Unsicherheiten des ?*2Pu-Spaltquerschnitts im schnellen Bereich des Spektrums betra-
gen derzeit etwa 21 %. Aktuelle Sensitivititsstudien haben gezeigt, dass nur eine Reduzie-
rung dieser Unsicherheiten auf unter 5 % verléssliche neutronenphysikalische Simulationen
zuldsst.

Diese anspruchsvolle Aufgabe konnte im Rahmen der vorliegenden Arbeit an der Neu-
tronenflugzeitanlage nELBE durchgefithrt werden. Diinne, homogene und grofflichi-
ge Actinoiden-Proben wurden dem Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf innerhalb
des TRAKULA-Verbundprojektes zur Verfiigung gestellt. Fingesetzt in eine neu ent-
wickelte Spaltionisationskammer ermdglichten sie eine akkurate Bestimmung des ?*?Pu-
Spaltquerschnitts relativ zu ?*°U. Die Flichendichten der Plutoniumschichten wurden an-
hand der spontanen Spaltrate von 2*?Pu bestimmt. Aufwindige Teilchentransportsimula-
tionen (durchgefithrt mit Geant 4, MCNP 6 und FLUKA) wurden genutzt, um die auf-
tretende Neutronenstreuung zu korrigieren. Die gewonnenen Ergebnisse sind im Rahmen

ihrer Unsicherheiten in guter Ubereinstimmung mit aktuellen Kerndatenevaluierungen.

Abstract

Neutron induced fission cross sections of actinides like the Pu-isotopes are of relevance for
the development of nuclear transmutation technologies. For 2#2Pu, current uncertainties
are of around 21 %. Sensitivity studies show that the total uncertainty has to be reduced
to below 5% to allow for reliable neutron physics simulations. This challenging task was
performed at the neutron time-of-flight facility of the new German National Center for
High Power Radiation Sources at HZDR, Dresden. Within the TRAKULA project, thin,
large and homogeneous deposits of 2*°U and ?*2Pu have been produced successfully. Using
two consecutively placed fission chambers allowed the determination of the neutron induced
fission cross section of 2*2Pu relative to 2**U. The areal density of the Plutonium targets
was calculated using the measured spontaneous fission rate. Experimental results of the
fast neutron induced fission of ?*?Pu acquired at nELBE will be presented and compared
to recent experiments and evaluated data. Corrections addressing the neutron scattering
are discussed by using results of different neutron transport simulations (Geant 4, MCNP 6
and FLUKA).
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1 Einleitung 1

1 Einleitung

New sources of power [...] will surely be discovered. Nuclear energy is incomparably
greater than the molecular energy we use today. The coal a man can get in a day can easily
do five hundred times as much work as himself. Nuclear enerqgy is at least one million times
more powerful still. [... ] There is no question among scientists that this gigantic source
of energy exists. What is lacking is the match to set the bonfire alight, or it may be the

detonator to cause the dynamite to explode. The scientists are looking for this.“
Winston [1931]

Die effiziente Nutzung unserer endlichen Energieresourcen ist eine der grofsten Heraus-
forderungen dieser Zeit. Wahrend der Energieverbrauch der entwickelten Lander durch
zuriickgehende Bevolkerungszahlen und neue sparsamere Technologien bis ins Jahr 2050
nur geringfiigig steigen wird, gehen aktuelle Prognosen | : | davon aus, dass
der erh6hte Energiebedarf der Schwellen- und Entwicklungslénder den weltweiten Strom-
verbrauch verdoppeln wird.

Auf der Suche nach neuen und gréferen Energiequellen erkannten viele Wissenschaftler
und Politiker in der ersten Halfte des 20. Jahrhunderts das enorme Potential, das in der
Bindungsenergie der Atomkerne steckt. Zwar bezieht sich der obige Auszug aus dem Strand
Magazine auf die Kernfusion, doch nur sieben Jahre spéter sollte auch die Kernspaltung
entdeckt werden. Mit der friedlichen Nutzung der Kernenergie ab Mitte der 1950er Jahre
wurde ein neues Zeitalter eingeldutet.

Einer der wesentlichen Nachteile der Kernenergie ist die Langlebigkeit der Radiotoxizi-
tit! seines abgebrannten Brennstoffs. Die typische Zusammensetzung eines verbrauchten
Uranoxid-Brennelements aus einem Leichtwasserreaktor ist in Abbildung 1.0.1 aufgefiihrt.
Hauptbestandteil nach der Entnahme aus dem Reaktorkern ist mit 93,1 % weiterhin Uran-
oxid, welches im Wesentlichen aber nur noch das thermisch nicht spaltbare Isotop 238U

und in geringen Konzentrationen (ca. 0.5-0,7%) #**U und #**U enthélt. Das in deutschen

In die GréfRe Radiotoxizitéit gehen neben der Aktivitéit des abgebrannten Kernbrennstoffs auch Wich-
tungsfaktoren fiir die Strahlenart sowie die Aufnahme und Verweildauer der Isotope im menschlichen
Organismus ein.
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Element Anteil / %

U 93,07
Pu 1,11
Minore Actinoide: 0,19
BTNp 0,08
241,243Am 0710
242—248Cm 0701
Langlebige Spaltprodukte: 0,32
1291 0,03
PTe 0,12
BYy 0,11
135Cs 0,06
kurzlebige Spaltprodukte: 0,16
137Cs 0,10
08y 0,06
Stabile Isotope: 5,15
Lanthaniden 1,59
andere Stabile 3,56

_.-" " stabile
- Isotope:
-7 5,2%

Andere\“
6,9%

Minore
Actinoide:

kurzlebige Langlebige >
Spaltprodukte: Spaltprodukte: 0:2%
0,2% 0,3%

Abbildung 1.0.1: Zusammensetzung eines abgebrannten Uranoxid-Brennelements 10 Jah-
re nach der Entnahme aus einem Druckwasserreaktor bei einem Abbrand von 55 GW d (nach
[Schwenk-Ferrero, 2013])
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Leichtwasserreaktoren mit bis zu 4,6 % angereicherte 23°U wurde gespalten. Die dabei ent-
standenen Spaltprodukte und deren Tochterkerne bilden in den ersten 40 Jahren nach der
Entnahme den Grofteil der anfallenden Radiotoxizitit (vgl. Abbildung 1.0.2).
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Abbildung 1.0.2: Radiotoxizitdt von 1tgy abgebranntem Uranoxid-Brennstoff in Abhén-
gigkeit von der Zeit nach der Entnahme aus dem Reaktor. Der Verlauf der Gesamtradioto-
xizitét (schwarz) und seiner Bestandteile (farbig) wurde fiir einen Druckwasserreaktor mit
einem Abbrand von 55 SW9d mit dem Computercode webKORIGEN I ,

tsM
) , | ermittelt.

Zuséatzlich werden durch Neutroneneinfang und sich anschliefende [-Zerfélle pro Tonne
abgebranntem Brennstoff etwa 10kg Plutonium und minore Actinoide? im Reaktorkern
erzeugt. Sie sind die Ursache fiir die Langlebigkeit der Gesamtradiotoxizitéit. FErst nach
300.000 Jahren ist sie fiir diese Isotope wieder auf das Niveau des fiir die Herstellung einer
Tonne Brennstoffs verwendeten natiirlichen Urans (7,83t) abgefallen.

Unter Nutzung eines schnellen Neutronenspektrums lassen sich die meisten Actinoide je-
doch ebenfalls spalten. Werden sie chemisch vom Uran und den Spaltfragmenten separiert,

kann man ihre Bindungsenergie in speziellen Anlagen in nutzbare Energie umwandeln.

2Als Actinoide bezeichnet man die 15 Elemente des Periodensystems mit den Ordnungszahlen 89 bis 103.
Die im Kernreaktor am h#ufigsten vorkommenden Actinoide Uran und Plutonium werden als majore
Actinoide bezeichnet, alle weiteren (vor allem 23"Np, 241:243Am, 242-248Cm und 249-252Cf) unter den
minoren Actinoiden zusammengefasst.
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1.1 Partitionierung und Transmutation

Das gerade eben dargestellte Konzept von der Verwertung abgebrannter Kernbrennstoffe
wird ,Partitionierung und Transmutation“ (im Weiteren P&T) genannt. Dabei be-
schreibt die Partitionierung das chemische Abtrennen des Plutoniums und der minoren
Actinoide aus verbrauchten Brennstiben. Der Begriff Transmutation steht fiir die kern-

physikalische Umwandlung langlebiger Radioisotope in kiirzerlebige.

Zukiinftige Anlagen, in denen P&T angewendet werden soll, sind Reaktoren der Genera-
tion IV | : | und beschleunigergestiitzte
Systeme (engl.: accelerator driven systems, abgekiirzt mit ADS) | : -
Mit ihrer Hilfe wiirde man bereits nach 1.000 Jahren im Endlager fiir wirmeentwickeln-
de, hochradioaktive Abfille die gleiche Radiotoxizitét erreichen wie nach 1.000.000 Jahren
ohne P&T | ; |-

Anfang 2016 betrug die weltweit installierte elektrische Leistung der 440 Kernreaktoren
384 GW | : |. Im Jahr 2014 haben sie zusammen eine Energie von 2,4 PW h be-
reitgestellt, was 11,5 % der globalen Stromerzeugung entspricht. Weitere 65 Reaktoren be-
finden sich derzeit im Bau, 173 sind bereits in der Planung und 337 wurden vorgeschlagen.
Es ist zu erwarten, dass sich die installierte nukleare Leistung bis zum Jahr 2050 ebenfalls
verdoppelt haben wird | , |. In der Européischen Union (EU) waren
2015 132 Kernkraftwerke in Betrieb. Mit 127 GW, betrigt der Anteil der Kernenergie an
der gesamten Elektrizititsproduktion hier etwa 28 %.

Ein typischer Leichtwasserreaktor mit einer elektrischen Leistung von 1 GW, erzeugt pro
Jahr etwa 20 m3 (=27t) abgebrannten Brennstoff, der bei sofortiger Endlagerung nach der
Verkapselung etwa 75m? einnimmt | , ]. Werden die Brennelemente wiederaufbe-
reitet, das heifit das enthaltene Uranoxid fiir die Produktion neuer Brennelemente genutzt,
so handelt es sich nur noch um 3m? verglasten Abfall, der im Endlager ein Volumen von
28 m? einnehmen wiirde. Bis zum Jahr 2010 sind so weltweit iiber 300.000t hochgradig
radioaktiver, warmeentwickelnder Abfall angefallen.

Die Auswirkungen einer P&T-Strategie zur Behandlung abgebrannter Kernbrennstoffe in
Deutschland sind in einer Studie der Deutschen Akademie der Technikwissenschaften |

, | untersucht worden. Bei erfolgreicher industrieller Umsetzung von P&T kénnten

e das Volumen der zur Endlagerung vorgesehenen, wirmeentwickelnden Abfélle auf ein
Drittel (28.000 m® — 9.500 m?) reduziert,

e durch die Reduzierung der Radiotoxizitdt das Gefdhrdungspotential im Endlager
minimiert,

e die Gefahr, dass Plutonium aus dem Endlager entwendet wird, gesenkt,
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e nach Partitionierung mobile Spalt- und Aktivierungsprodukte besser konditioniert
(z. B. durch Einbindung in eine keramische Matrix) und
e durch Abtrennung des Americiums die Warmeentwicklung im Endlager gesenkt und
damit die Mindestabstdnde der Einlagerungsstrecken verkiirzt

werden.
Natiirlich sind mit der Durchfiihrung von P&T auch Risiken und Nachteile verbunden. Die
Menge des vernachlassigbar wirmeentwickelnden, radioaktiven Abfalls wiirde sich voraus-
sichtlich um ein Drittel erhéhen (300.000 m* — 400.000 m?). Weiterhin ergibt sich fiir den
Zeitraum, in dem P&T betrieben wiirde (/= 150 Jahre), ein erh6htes Missbrauchsrisiko von
radioaktiven Stoffen durch Dritte. Auch sollte erwihnt werden, dass die bereits verglas-
ten Abfille aus der Wiederaufbereitung durch P&T derzeit nicht weiter behandelt werden
koénnen.
Nachdem im Juni 2011 die Energiewende und der damit verbundene Ausstieg aus der Kern-
energienutzung in Deutschland beschlossen wurde, wird sich P&T hier im Vergleich zur
Endlagerung 6konomisch nicht lohnen. Der Grund dafiir sind die vergleichsweise geringen
bis 2022 angefallenen Abfallmengen. Eine Beteiligung an P&T bietet jedoch die Chance,
dem ,|...] Arbeitsplatz- und Kompetenzverlust in nukleartechnischen und insbesondere in
Reaktorsicherheitsfragen [...[* | , , S. 22| entgegenzuwirken.
Nach sorgfiltiger Analyse aller Vor- und Nachteile empfiehlt die Studie eine Beteiligung
Deutschlands an der européischen P&T-Forschung. Das betrifft neben anlagenspezifischer
und sicherheitsrelevanter Forschung auch den Bereich der Nuklearen Daten. ,Durch ge-
eignete Experimente und verbesserte Modelle miissen die Unsicherheiten in den nuklea-
ren Datenbanken verkleinert werden, sowohl grundsétzlich als auch insbesondere fiir die
minoren Actinoiden.” | , , S. 28]. Bereits 2009 wurde auf nationaler Ebene
ein Projekt fiir ,transmutationsrelevante kernphysikalische Untersuchungen langlebiger
Actinoide” (abgekiirzt TRAKULA) ins Leben gerufen. Bei TRAKULA handelt es sich um
ein Verbundprojekt des Bundesministeriums fiir Bildung und Forschung (BMBF, Vertrags-
nummer 03NUKO013A), an welchem vier Universitéiten® und zwei aukeruniversitéire Einrich-
tungen* beteiligt waren. Wie im Namen bereits ersichtlich, sollten innerhalb TRAKULAs
transmutationsrelevante Reaktionen mit modernen technologischen und numerischen Me-
thoden untersucht und dem nukleartechnischen Kompetenzverlust durch die Durchfiihrung

mehrerer Graduiertenseminare entgegengewirkt werden.
Als Nachfolger von EFNUDAT (2006-2010) und ERINDA (2010-2013) startete auf euro-

3Technische Universititen Dresden und Miinchen, Universitiit zu Kéln und Johannes Gutenberg Univer-
sitdt Mainz
4Helmholtz-Zentrum Dresden - Rossendorf, Physikalisch-Technische Bundesanstalt Braunschweig
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pdischer Ebene am 01.12.2013 das CHANDA-Projekt. CHANDA ist die Abkiirzung fiir
wolving Challenges in Nuclear Data for the Safety of European Nucelar Facilities” und
ist in das EU-Rahmenprogramm FP7-Fission-2013 | : | einge-
bettet. Seine 35 teilnehmenden Institutionen kommen aus 18 européischen Landern. Ziel
des Projektes ist die Gewinnung akkurater Kerndaten fiir den sicheren und nachhaltigen
Betrieb der bestehenden und geplanten kerntechnischen Anlagen. Dafiir sollen Methoden
entwickelt werden, die die Genauigkeit der Vorhersagen von Kernmodellen und Simula-
tionsrechnungen solcher Anlagen iiberpriifen | , |. Die Gewinnung préziser
experimenteller Daten mit geringen Unsicherheiten und mit Relevanz fiir kerntechnische
Anwendungen ist dafiir eine Voraussetzung. EFNUDAT, ERINDA und CHANDA sind
Beispiele fiir européisches Engagement im Bereich der nuklearen Kerndatengewinnung.
Die ,Working Party on International Evaluation Co-operation“ (WPEC) der Nuclear Ener-
gy Agency (NEA) hat in | , | eine Liste von Kernreaktionen zusammengestellt,
deren Kerndaten fiir die Beschreibung bestehender Reaktoren und fiir die Entwicklung neu-
er Transmutationstechnologien nur unzureichend genau bekannt sind. Auf der sogenannten
,High Priority Request List“ (abgekiirzt mit HPRL, weitere Informationen siehe | ,
|) befinden sich neben Nukliden, die in Brennelementen und dem verbrauchten Kern-
brennstoff zu finden sind, auch Stoffe, die als Kiihlmittel oder Konstruktionsmaterialien
verwendet werden oder zukiinftig verwendet werden sollen. In einer Sensitivitidtsstudie mit
Hilfe von modernen Reaktorsimulationen konnte die WPEC die Anforderungen an die

Unsicherheiten dieser Kerndaten bestimmen.

1.2 Die Bedeutung von ?#?Pu fiir P&T

Ein Anteil von 12 % am abzutrennenden Plutonium und eine Halbwertszeit von 387.000
Jahren® machen 2*?Pu fiir zukiinftige Transmutationsvorhaben besonders bedeutend.

Mit 0,013 % ist der Anteil an ?*?Pu am gesamten verbrauchten Kernbrennstoff sehr gering
| , , , |. Fiir die neutroneninduzierte Spaltung dieses
Isotops betrugen die von der WPEC 2008 ermittelten Unsicherheiten 19-21 % im Energie-
bereich zwischen 0,5-2,23 MeV. Um die oben erwédhnten Anforderungen zu erfiillen, muss
eine Reduzierung der Unsicherheiten in diesem Bereich auf 3-5% erfolgen.

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit der Bestimmung des neutroneninduzierten
Spaltquerschnitts von 242Pu im Energiebereich von 0,5-10 MeV und der damit verbundenen

Reduzierung der bestehenden Unsicherheiten dieser Messgrofe. Die folgenden beiden Un-

Vernachlissigt man 244Pu, welches nur in geringen Mengen im abgebranntem Kernbrennstoff enthalten
ist, so ist 242Pu das Plutoniumisotop mit der groften Halbwertszeit.
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terkapitel geben einen kurzen Uberblick iiber die zu dieser Reaktion bereits durchgefiihrten
Experimente anderer Arbeitsgruppen und die auf diesen Daten basierenden Ergebnisse der

Kerndatenevaluierungen und Modellrechnungen.

1.3 Bisherige Experimente

Tabelle 1.3.1 gibt einen Uberblick iiber die seit 1960 durchgefiihrten Messungen zur ex-
perimentellen Bestimmung des neutroneninduzierten Spaltquerschnitts von 2*2Pu. Beriick-
sichtigt wurden nur solche Resultate, deren Daten in referierten Journalen veroffentlicht
wurden und die Spaltung oberhalb einer kinetischen Energie von 500 keV beschreiben. Um

die Energieabhéngigkeit vergleichen zu kénnen, mussten mehr als 5 Datenpunkte in der

EXFOR-Datenbank | : | im betreffenden Energiebereich vorhanden sein.
Alle hier prisentierten Messungen sind relativ zum #*U-Spaltquerschnitt (abgekiirzt durch
a?i?{) bestimmt. Die Daten aus | : ] und | : | wurden bei

ausgewihlten Energien zusitzlich auf a?:;gff))“ normiert. Fiir Neutronenenergien unterhalb

von 100keV bezieht sich die Messung von | , | auf den Wirkungs-
querschnitt der Reaktion °Li(n,a). Die aktuellste von | ; ]
ist noch nicht in der Datenbank enthalten und nimmt eine Sonderstellung ein. Fiir un-
terschiedliche Energiebereiche wurde der Wirkungsquerschnitt dort relativ zu 2**Np(n,f),
238U (n,f) und ?*U(n,f) bestimmt, wobei die Messung relativ zu ?**U dann noch auf das
Verhéltnis von 23U (n,f):**U(n,f) renormiert wurde. Anfang Januar 2016 wurde dieses Ex-
periment am Van de Graaff Beschleuniger des Nationalen Physikalischen Labors (NPL) in
Teddington wiederholt, da es Schwierigkeiten bei der Auswertung der gewonnenen Daten
gab.

Je nachdem, ob es sich bei den in EXFOR enthaltenen Messwerten um absolut oder re-
lativ angegebene Daten handelt, wurden die Messungen in der Tabelle gruppiert. Absolut
vorliegende Messwerte befinden sich im oberen Teil. Beim Vergleich mit diesen muss unbe-
dingt der zugrunde liegende Referenzquerschnitt beachtet werden. Gegebenenfalls miissen
die Messwerte renormiert werden. Die Daten im mittleren Teil sind als Verhiltnis zur Re-
ferenzreaktion angegeben und beschreiben damit die eigentliche Messgrofe. Entsprechend
dieser Untergliederung sind die Ergebnisse dieser Messungen in Abbildung 1.3.1 (a) und
(b) grafisch dargestellt.

Zusétzlich zu den hier erwdhnten Messungen wurde im Rahmen des Metrofission-Projekts
im Jahr 2013 der neutroneninduzierte Spaltquerschnitt von ?*2Pu an der Beschleunigeran-
lage PIAF bestimmt. An dieser Messung an der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt

Braunschweig war ich beteiligt. Die Daten von diesem Experiment konnten jedoch noch
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nicht ausgewertet werden. Auch an CERN n_ToF wurden Messungen zur Bestimmung
des 2*2Pu(n,f)-Wirkungsquerschnitts durchgefiihrt. Dabei kamen sowohl Spaltionisations-
kammern, als auch PPACs (,parallel plate avalanche counter”) zum Einsatz. Aufgrund
von Problemen mit den dort verwendeten Detektoren wurden die Ergebnisse dieser Expe-
rimente jedoch noch nicht verdffentlicht.

Wihrend die gezeigten Daten an der Spaltschwelle in sehr guter Ubereinstimmung sind,
gibt es im Bereich des ersten Plateaus (1-5 MeV) erhebliche Unterschiede. Vor allem die
frithen Messungen von Butler, Auchampaugh et al. und Bergen et al. haben in diesem
Bereich auch die grofsten Unsicherheiten. Die Unsicherheiten der Messung von Weigmann
et al. und Tovesson et al. in diesem Bereich sind deutlich geringer, innerhalb dieser sind
beide Datensétze jedoch nicht miteinander vertriglich. Die Messung von Weigmann et al.
zeigt zusitzlich noch mehr Struktur in diesem Bereich. Am zweiten Maximum haben bei-
de Messungen einen entgegengesetzten Verlauf. Eine Renormierung der Weigmann-Daten
auf den Referenzquerschnitt der Tovesson-Messung (azfg, ENDF/B-V — ENDF/B-VII)
konnte diese Diskrepanz nicht vollstindig beheben (siche dazu Abb. 5.5.1). Die Messung
von Staples et al., welche friither als die Tovesson-Messung mit der gleichen Probe, dem
gleichen Detektor und an derselben Anlage ausgefiihrt wurde, ist im Energiebereich von
1MeV < FE, < 8MeV ebenfalls nicht mit den beiden betrachteten kompatibel. Ihre
Energieabhéngigkeit hat jedoch einen vergleichbaren Verlauf. Die Kernexplosionsmessung
von Auchampaugh et al. weicht wie die Messung von Fomushkin et al. am Van-de-Graff-
Beschleuniger des Kurtschatow-Instituts im Plateaubereich um fast 20 % von den anderen
Messungen ab. Auch in der Beschreibung des zweiten Anstiegs gibt es grofse Unterschiede
zu den anderen Datensdtzen.

Die grofse Diskrepanz zwischen den einzelnen Datensidtzen macht eine Evaluierung der
Reaktion schwierig und ist die Ursache fiir die Forderung nach weiteren Messungen mit
Genauigkeiten im Bereich von 3-5% durch die High Priority Request List der NEA.
Einen Uberblick iiber die aktuellen evaluierten Datensitze gibt das folgende Unterkapitel.

1.4 Evaluierungen

Kerndatenevaluierungen haben eine wesentliche Bedeutung fiir kernphysikalische Anwen-
dungen. Sie sind die Grundlage von Sensitivitdtsanalysen, Strahlenschutzrechnungen, von
Therapiepldnen in der Radioonkologie und allen anderen Tétigkeitsfeldern, bei denen kern-
physikalische Reaktionen eine Rolle spielen.

Derzeit existieren fiinf teils nationale, teils internationale Hauptbibliotheken, die am Bei-

spiel der Reaktion 2*2Pu(n,f) im Folgenden kurz vorgestellt und im Anschluss diskutiert
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Abbildung 1.3.1: Experimentelle Daten der neutroneninduzierten Kerngpaltung von
242Py. Oben sind Eintriige aus EXFOR gezeigt, deren Messwerte absolut in der Datenbank
enthalten sind (obwohl alle relativ zu 23*U(n,f) bestimmt wurden). Die Datensétze aus der
unteren Grafik sind nur auf die Referenzreaktion 2°U(n,f) normiert enthalten. Deutliche
Diskrepanzen sind vor allem im Bereich des ersten Plateaus (1 MeV < E, < 5MeV) und
des zweiten Maximums (E, ~ 8 MeV) sichtbar.
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werden. Die hier aufgefiihrten Informationen sind den jeweiligen Metadaten des Daten-
satzes (auch  Evaluated Nuclear Data File*, kurz ENDF) entnommen. Fiir weiterfithrende

Informationen sei auf dieses und die zugehorige Referenz verwiesen.

CENDL-3.1

Die ,,Chinese Evaluated Nuclear Data Library“ | , | wurde im Dezember
2009 in der Version 3.1 veroffentlicht. Sie ist damit von den fiinf Hauptdatenbibliotheken
die &lteste. Der in ihr enthaltene neutroneninduzierte Spaltquerschnitt fiir ?*2Pu basiert
auf einer Auswahl experimenteller EXFOR-Daten fiir Neutronenenergien oberhalb von
10keV. Enthalten sind alle in Tabelle 1.3.1 aufgefiihrten absolut angegebenen Querschnitte.
Ergénzt werden sie durch mehrere Messungen bei 14 MeV | , , ,

, , , , |. Die Messung von | , |
war zum Zeitpunkt der Veroffentlichung noch nicht publiziert, sodass sie nicht Teil des

Evaluierungsprozesses war.

RUSFOND-2010

Die aktuelle russische Neutronendatenbank RUSFOND | : ]
stammt aus dem Jahr 2010 und wurde vom Physikalisch-Energetischen-Institut A. I. Lei-
punsky in Obninsk (abgekiirzt IPPE) zusammengestellt. Der enthaltene Plutonium-
Spaltquerschnitt entspricht einer Rechnung im statistischen Modell nach | ,

|, welche an die Messungen von | : : , ,

Y ? Y Y ) ] und [ ) ]
angepasst wurde.
JENDL-4.0
JENDL-4.0 | , | ist die aktuelle Datenevaluierung Japans, wurde im Jahr
2010 verdffentlicht und zwei Jahre spiter ergiinzt. Ausgewihlte EXFOR-Daten® wurden
hier mit dem GMA-Code | , , , | analysiert und Eingabe-
Parameter fiir den statistischen Modell-Code CCONE | , | extrahiert. CCONE

beriicksichtigt Kovarianzen zwischen Experimentdaten und Modellparametern und gibt

diese als Unsicherheit auf die evaluierten Daten aus.

6Dazu zihlen alle in Tabelle 1.3.1 aufgefiihrten Messungen, die durch die Datenpunkte von [ ,
, , ] und | , | ergénzt wurden. Die Messwerte von [
, | und | , | sind noch nicht Bestandteil dieser Evaluierung.
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ENDF/B-VII.1

Die US-amerikanische Kerndatenbank ENDF /B-VIL.1 | : | wurde ein
Jahr nach JENDL-4.0 veroffentlicht und basiert in grofen Teilen auf der japanischen. Auch

im neutroneninduzierten Spaltquerschnitt von 2*2Pu sind beide identisch.

JEFF-3.2

JEFF ist die Abkiirzung fiir die europdische ,Joint European Fission Fusion“ Kerndaten-
evaluierung mit internationaler Beteiligung | , |. Sie steht unter der
Schirmherrschaft der NEA. Die Version 3.2 ist derzeit die aktuellste Bibliothek und wurde
im Maérz 2014 publiziert. Der enthaltene Spaltquerschnitt wurde auch hier durch Anpas-
sung einer statistischen Modellrechnung an experimentelle Daten von | ,

| fiir Energien im Bereich 200keV < E, < 9MeV und von | , | fiir
E, > 9MeV gewonnen. Dabei wurden die Behrens-Daten auf den Wert der Weigmann-
Messung bei E, = 9MeV normiert. Unterhalb von 200 keV entspricht der Querschnitt den
Werten von JENDL-3.2, dem Vorgéinger der aktuellen japanischen Evaluierung.

TENDL-2015

Die ,Talys Evaluated Nuclear Data Library“ | , | wird nicht zu den
Hauptbibliotheken gezihlt, ist aber vor allem fiir die Grundlagenphysik von Bedeutung.
Ihre aktuell achte Version vom Dezember 2015 enthilt fiir 7 Projektilarten jeweils mehr
als 2.800 Zielisotope und ist damit die umfassendste Datenbank. Ein Grofiteil der ent-
haltenen Reaktionen ist derzeit experimentell nur schwer oder iiberhaupt nicht zugingig,
was TENDL vor allem fiir die nukleare Astrophysik interessant macht. Ihre Evaluierun-
gen beruhen auf den Ergebnissen des Talys-Kernreaktionscodes | ,

| und werden bei Bedarf durch Informationen aus anderen Datenbénken ergénzt. Auf
die Grundlagen von Talys wird in Kapitel 2.2 ausfiihrlicher eingegangen und die in dieser

Arbeit gewonnenen Messwerte mit den Ergebnissen einer Talys-Rechnung verglichen.

Diskussion

Die Resultate aus dem Vergleich der EXFOR-Daten spiegeln sich auch in Unterschieden
der Kerndatenevaluierungen wider (siehe Abb. 1.4.1).

Im Bereich der Spaltschwelle sind alle Evaluierungen der Hauptbibliotheken in sehr gu-
ter Ubereinstimmung. Nur RUSFOND-2010 ist in diesem Bereich (0,2-1,2MeV) im Mittel
etwa 11 % geringer als die anderen Evaluierungen. Zudem enthélt sie bei 1,2MeV eine

unphysikalische Stufe. JEFF-3.2 zeigt im gesamten dargestellten Energiebereich deutlich
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Abbildung 1.4.1: Uberblick iiber die tabellierten Wirkungsquerschnitte der fiinf Haupt-

kerndatenevaluierungen fiir die neutroneninduzierte Spaltung von 242Pu. JENDL 4.0 und
ENDF/B-VII.1 sind identisch.

mehr Strukturen im Verlauf ihres Spaltquerschnitts, was jedoch darauf zuriickzufiihren ist,
dass sie innerhalb eines Energieintervalls immer nur auf einem experimentellen Datensatz
beruht. Im Plateaubereich (1,2-5MeV) zeigen alle Evaluierungen im Mittel Diskrepanzen
im Bereich von bis zu 2,5% zu ihrem gewichtetem Mittel. Diese Diskrepanzen sind héau-
fig auch grofer als die von JENDL-4.0 und ENDF/B-VIL.1 angegebenen Unsicherheiten.
Fiir den sich anschliefsenden Bereich der Spaltung nach einfacher Neutronenemission sind
vier der fiinf Evaluierungen wieder in guter Ubereinstimmung zueinander. Die Position der
zweiten Spaltschwelle weicht bei der russischen Evaluierung ab, was eine mittlere Differenz
von etwa 7% verursacht. Betrachtet man den gesamten Energiebereich, so variieren die
Querschnitte der Evaluierungen untereinander um bis zu 24 % (JEFF 3.2 @ 0,4125 MeV).
Diese teils hohen Unterschiede legitimieren den Eintrag in der High Priority Request List
und motivieren eine erneute Vermessung des 2*?Pu-Spaltquerschnitts mit schnellen Neu-

tronen im Rahmen dieser Arbeit.
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1.5 Gliederung dieser Arbeit

Nachdem dieses Kapitel in die Thematik der Gewinnung nuklearer Daten fiir P&T einge-
fiihrt und die weitere Arbeit motiviert hat, wird sich das nun folgende mit der theoretischen
Beschreibung der Spaltwahrscheinlichkeit beschiftigen. Ergebnisse von Modellrechnungen
mit den Kernreaktionscodes EMPIRE und Talys werden présentiert und im Rahmen der
bestehenden Kerndatenevaluierungen einer Diskussion unterzogen. Der sich anschliefende
dritte Abschnitt gibt einen Uberblick iiber das Zentrum fiir Hochleistungsstrahlenquellen
ELBE und der dazugehorigen Neutronenflugzeitanlage nELBE, an welcher die experimen-
telle Bestimmung des ?*Pu(n,f)-Spaltquerschnitts durchgefiihrt wurde. Die Entwicklung
der dabei genutzten Spaltionisationskammern wird im vierten Teil dieser Arbeit betrach-
tet. Es schlieft sich das Kapitel ,,Experimente zur Spaltung von 2*2Pu“ an, in welchem die
experimentelle Methodik und die Analyse der aufgenommenen Daten erlautert werden. Am
Ende des Abschnitts werden die daraus abgeleiteten Ergebnisse vorgestellt und gemein-
sam mit ihren Unsicherheiten im Kontext einiger ausgewahlter Experimente diskutiert.
Den Abschluss bildet die Zusammenfassung mit einem kurzen Ausblick auf zukiinftige

Messvorhaben.
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2 Spaltwahrscheinlichkeit

,We must be clear that when it comes to atoms, language can be used only as in poetry.
The poet, too, is not nearly so concerned with describing facts as with creating images and

establishing mental connections.”
Niels Bohr in | : , S. 46]

Die Kernspaltung gehort seit ihrer Entdeckung zu den am meisten untersuchten Kern-
reaktionen. Als kollektive Bewegung eines Vielteilchensystems mit grofer Amplitude ist
sie jedoch sehr schwer zu beschreiben. Ein Grund dafiir ist, dass diese Fermionensysteme
auch bei Kenntnis aller auftretenden Wechselwirkungen quantenmechanisch exakt unlos-
bar sind. Auf der anderen Seite ist die Anzahl der Nukleonen zu gering (~ 230), um diese

Systeme vollstédndig klassisch zu behandeln.

2.1 Statistisches Modell und Compoundkern

Zur Beschreibung von Kernreaktionen werden deshalb statistische Modelle verwendet, die
aufgrund der vielen Freiheitsgrade des quantenmechanischen Systems nur Aussagen iiber
die Mittelwerte von Observablen machen. Entsprechend der Zeitskala, in der diese Kernre-
aktionen ablaufen, werden sie in direkte, Pra-Aquilibrium- und Compoundkern-Reaktionen
(im Weiteren CN-Reaktionen) unterteilt'. Dabei laufen direkte Reaktionen am schnells-
ten (~ 1072%s) und CN-Reaktionen am langsamsten (=~ 107'®s) ab. Reaktionen im Pri-
Aquilibrium gruppieren sich zeitlich dazwischen ein. Die Dynamik des Spaltprozesses spielt
im statistischen Modell nur eine untergeordente Rolle. Deren Einfluss auf die Observablen
der Spaltung werden kurz in Abschnitt A.3 des Anhangs erldutert. Der Fokus dieses Kapi-
tels liegt auf einer Beschreibung der Spaltwahrscheinlichkeit und dem von ihr abgeleiteten
Spaltquerschnitt.

Die neutroneninduzierte Spaltung ist ein gutes Beispiel fiir eine Compoundkern-Reaktion,

bei der die Energie des Projektils gleichméifig auf alle Nukleonen verteilt wird. In erster

!Eine vergleichbare Einteilung kann vorgenommen werden, falls man die Anzahl der intranuklearen Wech-
selwirkungen wihrend der Kernreaktion betrachtet. Dort reicht man von 1-2 bei direkten Reaktionen bis
zu sehr vielen fiir CN-Reaktionen.
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Néaherung spielt dabei die Art und Weise, auf die der CN gebildet wurde, fiir den an-
schliefenden Zerfall keine Rolle (Bohrsche Hypothese | , |). Diese Annahme fiihrt

formal zur Hauser-Feshbach-Gleichung | ; |:

<Fb(E*> ‘]7 7T)>

CN *
ab — E> )
7= 2o ) S (T(E", J.m))

J/ N J/
- -

Bohrsche Hypothese

:Pb
TJ7r E*
(Oab) = %Tg] T(EY) % Hauser-Feshbach-Gleichung

Hierbei ist o,, der Wirkungsquerschnitt fiir die Kernreaktion mit dem FEingangskanal a,
welcher in den Ausgangskanal b zerfillt. oV ist dann der Wirkungsquerschnitt fiir die Bil-
dung des Compoundkerns. Der rechte Faktor (F;,) steht fiir die Wahrscheinlichkeit dafiir,
dass dieser nach b zerfillt. Eingangs- und Ausgangskanal werden dabei iiber die Anre-
gungsenergie E*, den Gesamtdrehimpuls J und die Paritdt 7w charakterisiert. Die Grofe
I' wird Reaktionsbreite genannt und ist ein Mak fiir die Zerfallswahrscheinlichkeit. Zur
Berechnung der Transmissionskoeffizienten 7" in der Hauser-Feshbach-Gleichung geht ein
mittleres Kernpotential ein, welches iiber das optische Modell? | , |
mit dem Betrag des einfallenden Wellenzahlvektors k, berechnet werden kann. Damit be-
schreiben die T's aber die Bildungswahrscheinlichkeit eines Einteilchenzustands, welcher
nur die Berechnung gemittelter Querschnitte erlaubt (vgl. | : , S. 257]).
Die Hauser-Feshbach-Gleichung wurde hier in stark vereinfachter Form ohne Drehimpuls-
kopplung wiedergegeben. Um alle experimentellen Resultate zu beschreiben, sind weiterhin
Korrekturen® zur Kompensation der Abweichungen von der Bohrschen Hypothese notwen-
dig (z.B. iiber die Moldauer-Methode oder das Gaufsche-Orthogonal-Ensemble (GOE)-
Dreifachintegral; siehe dazu | , |)- Die Anzahl der Ausgangskaniile ¢ bei
einer CN-Reaktion ist abhéngig von den Observablen E* J und 7 und wichst mit der
Energie des einfallenden Teilchens. Bei der neutroneninduzierten Spaltung ist fiir Energien
unterhalb von ~ 20 MeV jedoch nur die Neutronenemission der hauptsiachlich konkurrie-

rende Prozess.

2Das optische Modell verwendet ein Potential mit imaginirem Anteil zur Beschreibung der Absorption
einfallender Teilchen. Absorption und Streuung von Licht werden in der Optik ebenfalls durch komplex-
wertige Potentiale beschrieben. Aufgrund dieser Analogie erhielt dieses Modell seinen Namen.

3Die sogenannten ,Width Fluctuation Corrections“ riihren daher, dass die Annahme von zufélligen Pha-
sen der Wellenfunktion der CN-Zusténde nicht richtig ist. Bei der elastischen Streuung kommt es zu
quantenmechanischen Interferenzeffekten zwischen einfallender und auslaufender Teilchenwelle, was den
elastischen Streuquerschnitt verstirkt.



2 Spaltwahrscheinlichkeit 17

Die Zerfallsbreite I, fiir diesen kann nach | , | iiber
D R? e
2mug
D B — S, —e)d 2.1.1
o [ ep(er -5, - e (2.1.)

0

bestimmt werden. Dabei beschreibt diese Gleichung die Emission eines Neutrons mit Masse
my, und kinetischer Energie € im Abstand R = T’OA% vom Compoundkernmittelpunkt tan-
gential zur Kernoberfliche. Die Niveaudichte des verbleibenden Kerns p(E* — S, —¢) ergibt
sich dann unter Beriicksichtigung der Energiebilanz. Ausgehend von der Anregungsener-
gie des Compoundkerns £* miissen die Neutronenseparationsenergie .S, und die kinetische
Energie des Neutrons abgezogen und im Anschluss iiber alle moglichen Endzustédnde inte-
griert werden. D steht hier fiir den Niveauabstand des Compoundkerns mit festgelegtem
Spin und Paritét. Der gyromagnetische Faktor g beriicksichtigt in (2.1.1) die Spinentartung
des Neutrons.

Fiir die Zerfallsbreite des Spaltkanals ldsst sich ein ganz dhnlicher Zusammenhang angeben

E*—V;
/ p(E* = Vi — K)dK. (2.1.2)

0

D
If=—
2
Integriert wird in diesem Fall iiber die kinetische Energie K am Sattelpunkt von 0 bis zur
Differenz aus Anregungsenergie und Hohe der Spaltbarriere V;.

Bei Vernachlidssigung aller weiteren Reaktionen kann die Bohrsche Hypothese so zu

T
CN f

= 2.1.3
=9 e+ 17, ( )

vereinfacht werden. Der Spaltquerschnitt or ist bei bekanntem Compoundkernbildungs-
querschnitt oY dann proportional zum Verhéltnis von Spalt- und Neutronenzerfallsbrei-
te. Unter Nutzung von Gleichung (2.1.1) und (2.1.2) ldsst sich dieses Verhéltnis wie folgt

angeben:
e ® (B = Vi- K)dK (2.14)
Fn 2mn7’8A%g fOE*—Sn EP(E* _ Sn . g)dg . .1

Nimmt man nun vereinfacht an, dass

e das Verhiltnis der Reaktionsbreiten von Spaltung und Neutronenemission (I'¢/T')

anndhernd konstant ist,
o die Offnung neuer Reaktionskaniile energetisch scharf verliuft und

e alle Neutronenbindungsenergien gleich sind,



18 2.1 Statistisches Modell und Compoundkern

Q i T T T T T T T T l
— - + (n,2n'f) .
c 15— . —
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Abbildung 2.1.1: Spaltreferenzquerschnitt von 233U-+n | , |. Der Reakti-

onsquerschnitt zeigt den typischen stufenférmigen Verlauf von g-u-CN. Die Pfeile markieren
die Spaltschwellen fiir Spaltung ohne vorherige Neutronenemission (n,f) und nach einfacher
und doppelter Emission (n,xnf) eines Neutrons. Die in den Bereichen jeweils spaltenden
Isotope sind ebenfalls angegeben.

so ergibt sich fiir den Spaltquerschnitt ein ideal stufenférmiger Verlauf. Dieses Verhalten
kann in etwa bei CN mit gerader Protonen- und ungerader Neutronenanzahl (g-u-Kern)
beobachtet werden. Am Beispiel von 2*¥U-n ist das in Abbildung 2.1.1 zu sehen.

Die Stufenform kommt dadurch zustande, da bei hochangeregten CN die Anregungsenergie
des Tochterkerns nach multipler Neutronenemission immer noch so hoch ist, dass dieser
Kern spalten kann. Die Spaltung nach einfacher, doppelter ...usw. Neutronenemission
wird im Folgenden als ,second, third ...etc. chance fission® bezeichnet. Spaltung ohne

vorherige Emission eines Neutrons wird auch ,first chance fission genannt.

Thermisch spaltbare Isotope (Kerne, deren CN eine gerade Neutronenzahl aufweist) passen
nicht vollstdndig in dieses Bild. Zwar kann der grundsétzliche Verlauf ihres Wirkungsquer-
schnitts auf dhnliche Weise erklédrt werden, jedoch wird fiir solche Kerne die second chance
fission energetisch bereits vor der Emission eines zweiten Neutrons moglich, was einen
Abfall des Querschnitts auf dem ersten Plateau zur Folge hat | , |. Da diese Iso-
tope keine Spaltschwelle besitzen, folgt ihr Querschnitt fiir Energien unterhalb von 1 MeV
dem charakteristischen 1/v-Verhalten, wobei v fiir die Geschwindigkeit des einfallenden

Neutrouns steht.
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Die Entwicklung des Kerns vom Grundzustand bis zum Zerreifpunkt wird makgeblich
durch die Niveaudichte oberhalb einer multidimensionalen Potentiallandschaft bestimmt
| , , , |. Die Eigenschaften der Spaltfragmente und
der bei der Spaltung emittierten Teilchen hingen davon ab, welchen Pfad der Compound-
kern in dieser Landschaft nimmt. Man spricht in diesem Fall von sogenannten Spaltmodi
oder Brosa-Modes | ; |- Durch Brosa-Modes lassen sich symmetrische und
asymmetrische Anteile in den Massen- und Energieverteilungen der Spaltfragmente erklé-

remn.

Fiir die Berechnung des Potentials deformierter Kerne werden hauptsachlich zwei Metho-
den verwendet. Hartree-Fock oder Hartree-Fock-Bogoliubov | : | bilden die
erste Gruppe selbstkonsistenter Ansétze. Die zweite Methode verwendet Parametrisierung-
en, um die komplexe Entwicklung der dufleren Form des spaltenden Kernes zu beschreiben.
Vertreter dieser Gruppe sind die Nilsson-, Lawrence- und Cassinian-Parametrisierung (zu-

sammengefasst z.B. in | , -

Bei der Berechnung von Spaltquerschnitten wird jedoch oft auf einen weiteren Vertreter
der letzten Gruppe zuriickgegriffen. Der Potentialverlauf in Abh&ngigkeit eines Deformati-
onsparameters [ wird dort von eindimensionalen Parabeln beschrieben. Die Tunnelwahr-
scheinlichkeit Tyw durch diese Potentialbarrieren kann im Rahmen der ,/Transition state-

Theorie von | : | berechnet werden.

1

- 14 exp (—ZWE;;UVf)

Taw (E) (2.1.5)

Die Hohe des Potentialwalls ist hier wieder mit V; und die Kriimmung mit hw parametri-
siert. Mit Gleichung (2.1.5) lésst sich der Transmissionskoeffizient T’ fiir Spaltung in der

Hauser-Feshbach-Gleichung bestimmen:

Ty (B, Jm) = 3 Tuw(E —ca) + / p(e, J, M) Tiw(E —e)de (2.1.6)
d(J,r) 2.

Die ¢ entsprechen dabei den Energien der von Hill und Wheeler eingefiihrten Ubergangs-
zustédnde oberhalb der Spaltbarriere. Bis zu einer Grenzenergie E, werden diese Zustinde
als diskret betrachtet. Danach kénnen sie experimentell nicht mehr aufgelést werden und
werden dann {iber die Zustandsdichte am Sattelpunkt p(e, J, ) beschrieben.

Unter der Beriicksichtigung von Schalen- und Paarungseffekten kommt es bei vielen Iso-
topen zur Auspriagung weiterer Potentialwille. Die Potentiale in Kernmodellrechnungen

weisen aber selten mehr als drei Potentialbarrieren auf. Die entkoppelten Parabeln werden
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in diesem Fall stetig glatt aneinander gefiigt | , |. Im Falle einer doppelhdckri-
gen Potentiallandschaft kann obiger Ausdruck fiir die Transmissionskoeffizienten wie folgt
erweitert werden:

Typ = LA L8 (2.1.7)

Tra+t Ty

In Abbildung 2.1.2 ist der Einfluss der Schalenkorrekturen einmal verdeutlicht. Die doppel-
hockrige Struktur entspricht dem typischen Potentialverlauf von Actinoidenkernen. Uber-
gangszustdnde oberhalb der Potentialwille sind in Orange dargestellt. Die Tunnelwahr-
scheinlichkeit in diesen Zustdnden ist erhoht, was zur Ausbildung von Resonanzen im
Spaltquerschnitt fithrt (siehe Abb. 2.1.3).
Als Folge zusétzlicher Spaltbarrieren kommt es in den Télern zwischen zwei Potentialwél-
len zur Ausprigung weiterer quantenmechanischer Niveaus (in Blau). Entsprechend ihrer
Lage im ersten oder zweiten Minimum werden sie Klasse I- oder II-Zustinde genannt.
Auch in diesen Niveaus ist die Tunnelwahrscheinlichkeit erhéht, wodurch energetisch tiefer
liegende Resonanzen erklidrt werden konnen. Bei der Spaltung mit schnellen Neutronen
ist die Niveaudichte beider Zustandsarten jedoch so hoch, dass einzelne Resonanzen nicht
mehr aufgeldst werden kénnen.
Ein gutes Modell hilft die im Kern ablaufenden Prozesse besser zu verstehen und ermdoglicht
Vorhersagen iiber die Eigenschaften der an der Reaktion beteiligten Teilchen fiir Energi-
en und Isotope, die sich den derzeitigen experimentellen Mo6glichkeiten noch entziehen.
Unbedingt notwendig ist jedoch, dass es bereits bestehende Messdaten reproduziert.
Der europiische Reaktions-Code Talys | , | und sein amerikanisches Pen-
dant EMPIRE | , | basieren beide auf den eben vorgestellten Modellen.
In der Beschreibung der Spaltbarrieren und der Kernzustandsdichte am Sattelpunkt un-
terscheiden sie sich jedoch. Beide Grofsen haben aber einen wesentlichen Einfluss auf die
Ergebnisse. Im folgenden Abschnitt wird die neutroneninduzierte Spaltung von ?*?Pu mit

diesen zwei Reaktions-Codes untersucht und die Ergebnisse werden gegeniibergestellt.
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Abbildung 2.1.2: Schematische Darstellung des Kernpotentials eines typischen Acti-
noidenkerns in Abhéngigkeit von der Deformation 5. Der Verlauf des Potentials aus dem
Tropfchenmodell ist in Griin dargestellt. Unter Beriicksichtigung von Schaleneffekten (rot)
ergeben sich mehrere Maxima. Quantenmechanische Vibrations- und Rotationszusténde be-
finden sich sowohl in den Potentialtalern (Klasse I-, II-Zusténde, in Hellblau) als auch auf
den Potentialbarrieren (Ubergangszustinde, in Orange).
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Abbildung 2.1.3: Energieschema der neutroneninduzierten Spaltung. Dargestellt sind die
Kernpotentiale des Ausgangs- und des Compoundkerns. Beim Einfang eines Neutrons mit
kinetischer Energie F, betrigt die Anregungsenergie des CN E* = S, + F, (der Riick-
stofs kann vernachléssigt werden). S, bezeichnet hierbei seine Neutronenseparationsenergie.
Werden Ubergangs- oder Klasse I- oder II-Zustéinde besetzt, so kommt es im Spaltquer-
schnitt (rechts) zur Ausprégung von Resonanzen. Bei sehr hohen Energien (E, > 5MeV)
kann Spaltung nach Neutronenemission stattfinden (auch ,Multichance-Fission* genannt,
(n,xn’f)).



22 2.2 Kernreaktionsrechnungen

2.2 Kernreaktionsrechnungen

Beschreibung der Spaltbarrieren

Sowohl in Talys 1.8, als auch in EMPIRE 3.2 besteht die Moglichkeit, zwischen unter-
schiedlichen Methoden zur Beschreibung der Spaltbarrieren zu wéihlen. EMPIRE bietet

dem Nutzer dafiir:
e empirisch ermittelte Barrieren von | , |,

e durch die Hartree-Fock-Bogoliubov (HFB) Mean-Field-Theorie a priori berechnete
| ) | oder

e cigens implementierte parabolische Spaltbarrieren.

Talys verwendet ebenfalls experimentell bestimmte Spaltbarrieren aus der RIPL-3-
Datenbank | : | oder durch drei unterschiedliche Modelle | )
, , , , | berechnete. Uber entsprechende Funktionen im
sogenannten Input-File konnen die Spaltbarrieren ebenfalls in Hohe und Breite modifi-
ziert werden. Als Alternative zur Bestimmung der Transmissionskoeffizienten nach Hill
und Wheeler bieten beide Codes auch die sogenannte Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB)-
Néherung | , | an.
Die beste Ubereinstimmung mit ENDF /B-VII.1 konnten sowohl fiir Talys, als auch fiir EM-
PIRE mit selbst implementierten Spaltbarrieren erzielt werden (,Optimum® in Abb. 2.2.1).
Fiir Talys bildeten dabei die ,,Adjusted Input-Parameter* der TENDIL-2015 Datenbank die
Grundlage. In EMPIRE wurden sie empirisch ermittelt. Dass mit den berechneten Talys-
Daten nicht die gleiche Ubereinstimmung wie mit den TENDL-2015-Daten erreicht wurde,

liegt daran, dass letztere zusétzlich noch auf experimentelle Datenpunkte normiert wurden

[ , 2019].

Beschreibung der Kernzustandsdichten am Sattelpunkt

Fiir die Beschreibung der Kernzustandsdichte sind in EMPIRE zwei Modelle implemen-
tiert. Bei den hier prisentierten Rechnungen wurde das ,,Enhanced Generalized Superfluid
Model“ verwendet. Das andere Modell benutzt HFB-Niveaudichten mit einem kombina-
torischen Ansatz, was in der Standardeinstellung auch von Talys verwendet wird. Findet
Talys fiir das entsprechende Isotop keine Eintrige in seiner Strukturdatenbank, so greift

es auf das Fermi-Gas-Modell zuriick.
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Abbildung 2.2.1: Berechnung des Spaltquerschnitts von 242Pu(n,f) mit Talys 1.8 und
EMPIRE 3.2. Den grofiten Einfluss auf die Ergebnisse dieser Rechnungen haben fiir die
beteiligten Isotope die verwendeten Spaltbarrieren und Zustandsdichten am Sattelpunkt.
Im Vergleich zur ENDF /B-VII.1-Evaluierung zeigen sich teilweise erhebliche Unterschiede.
Der relative Querschnitt (b) gibt das Verhiltnis aus 242Pu-Spaltquerschnitt und Referenz-
querschnitt oger = 0'(2:;;[)} an.

Diskussion

Sowohl Talys 1.8 als auch EMPIRE 3.2 zeigen unter Verwendung ihrer Standard-Parameter
im betrachteten Energiebereich (0,5MeV < E, < 10MeV) groke Abweichungen vom
ENDF /B-VII.1-Datensatz. Unter Verwendung eines jeweils optimierten Parametersatzes
wird fiir beide Codes die Ubereinstimmung vor allem auf dem ersten Plateau verbes-
sert. Wahrend Talys den Querschnitt auch im Bereich der second chance fission noch
gut beschreibt, weicht EMPIRE dort von den evaluierten Daten ab. Fiir den relativen
Spaltquerschnitt (normiert auf den Neutronen-Referenzquerschnitt von 2**U) werden die
Abweichungen noch einmal grofer, was auf Diskrepanzen im 23°U-Spaltquerschnitt schlie-
fsen ldsst. Auch hier gelingt die bessere Beschreibung mit der optimierten Talysrechnung,
die oberhalb von 3 MeV in guter Ubereinstimmung mit ENDF/B-VIL1 ist. Ursache fiir die
Abweichungen unterhalb von 1,5MeV scheint eine fehlerhafte Spaltbarriere zu sein.

Die Rechnungen zeigen eindrucksvoll, dass eine konsistente Vorhersage von Spaltquer-
schnitten sehr anspruchsvoll ist. Die beiden bekanntesten Reaktionscodes reproduzieren
die vorliegenden Messwerte nur unzureichend mit ihren Standardeinstellungen. Genauere

experimentelle Daten kénnen dazu beitragen, die derzeitigen Modelle weiter zu verbessern.
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3 Die Neutronenflugzeitanlage nELBE

LIt has been shown by Bothe and others that beryllium when bombarded by a-particles of

polonium emits a radiation of great penetrating power ... *“
Sir James [1932]

Seit ihrer Entdeckung durch Sir James Chadwick im Jahr 1932 haben Neutronen einen un-
vergleichlichen Siegeszug in vielen Bereichen der Physik und Materialwissenschaften voll-
zogen. lhre Eigenschaften machen sie zu idealen Sonden in vielen Experimenten. Ihr heute
nutzbarer Energiebereich umfasst beinahe 16 Grofsenordnungen. Die daraus resultieren-
den de-Broglie-Wellenldngen erstrecken sich von etwa 100 nm iiber Kristallgitterabstande
(= 0,04nm) bis zu Nukleonendurchmessern (1 fm).

Die Anwendungsgebiete schneller Neutronen (Ey, = 100keV) reichen von der reinen
Grundlagenforschung bis zur nuklearen Astrophysik, von den Materialwissenschaften und
der Energiegewinnung (Fusion und Spaltung) {iber den Heimatschutz bis zur Krebsthera-
pie. Ein Beispiel fiir diese enorme Vielseitigkeit ist Ref. | , | zu entnehmen.
Quellen fiir schnelle Neutronen werden iiblicherweise in quasi-monoenergetische und ,wei-
ke Quellen unterteilt. Erstere produzieren hochintensive Neutronenfelder bei ausgewahlten
Energien. Letztere erzeugen ein kontinuierliches Spektrum in einem definierten Energiebe-
reich. Wahrend bei quasi-monoenergetischen Quellen die Neutronenenergie iiber die Re-
aktionskinematik festgelegt ist, wird die Energie der Neutronen an weiflen Quellen haupt-
sichlich iiber deren Flugzeit bestimmt.

Dieses Kapitel gibt einen kurzen Uberblick iiber die Neutronenflugzeitanlage nELBE, an

welcher die fiir diese Arbeit relevanten Untersuchungen durchgefiihrt wurden.

ELBE-Zentrum fiir Hochleistungsstrahlenquellen

Am ELBE-Zentrum fiir Hochleistungsstrahlenquellen des Helmholtz-Zentrums Dresden-
Rossendorf wurde im August 2014 die neu errichtete Neutronenflugzeitanlage nELBE in
Betrieb genommen. ELBE ist dabei die Abkiirzung fiir den supraleitenden Elektronen
Linearbeschleuniger fiir Strahlen hoher Brillanz und niedriger Emittanz - dem Herzstiick

der gesamten Anlage. Elektronen mit Energien bis zu 40 MeV, Stromen bis zu 1,6 mA
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und variablen Wiederholraten von 1Hz bis 26 MHz werden hier vorrangig fiir die Erzeu-
gung von Sekundéarstrahlen verwendet. Neben Brems- (yELBE) und Terahertz-Strahlung
(TELBE) sowie Infrarot-FEL-Licht (FELBE) umfasst das Spektrum auch Positronen
(pELBE) und Neutronen (nELBE). Der primére Elektronenstrahl wird unter anderem fiir
Detektortests mit hoher Zeitauflésung, fiir radiobiologische Untersuchungen und fiir Be-
strahlungen von Materialien verwendet. Hochenergetische Laser mit Leistungen im Tera-
und Petawattbereich sind Bestandteil der neuen ELBE-Erweiterung. Hier werden die Laser-
Teilchenbeschleunigung von Elektronen und Ionen und die Thompson-Streuung am Elek-
tronenstrahl | ; | untersucht. In Abbildung 3.0.1 ist ein Grundriss des

Neutronen
Halle
=
o B — Laser Compton Backscattering
& ;ﬂ’ &=
= Laser Elektronen Beschleunigung

100 TW Laser 150 TW Laser J Laser lonen

Optische Labore

T ?j:u‘ -
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ELBE

strahlen
Posi-
tronen

Elektronik hysik Beschleunigung

EL B E R

Zentrum fiir Hochleistungsstrahlenquellen

HF Brems- W
D Beschleuniger strahlung Strahlungs-

Abbildung 3.0.1: Grundriss des ELBE-Zentrums fiir Hochleistungsstrahlenquellen.

gesamten Zentrums abgebildet. Typische Eigenschaften der Sekundarstrahlen samt ver-

wendeter Elektronenstrahlparameter sind in Tabelle 3.0.1 zusammengefasst.

Tabelle 3.0.1: Charakteristische Parameter des ELBE-Beschleunigers und seiner Sekun-
dérstrahlen.

Parameter ELBE FELBE TELBE pELBE nELBE
Sekundérstrahlenergie bzw. Wel- 16 MeV 4 pm- 0,1 mm- 0,5 keV- 10keV-
lenlédnge 250 pm 3 mm 20keV 20 MeV
Elektronenstrahlenergie / MeV 6-16 12-40 30 30 30
Max. Bunchladung / pC 7 120 120 120 70
Max. mittlerer Strahlstrom / pA 1000 1600 12 200 ~0-30
Mikropulslange / ps 2 1-25 <1 2 2

Mikropulsfrequenz / MHz 13 / 26 13 0,1 1,625 0,1-0,4
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nELBE

nELBE ist die derzeit einzige Neutronenflugzeitanlage an einem supraleitenden Elektro-
nenbeschleuniger. Thre Neutronen werden iiber photo-nukleare Reaktionen an fliissigem
Blei erzeugt. Der ELBE-Elektronenstrahl wird dazu auf ein Molybdéanrohr mit rhombi-
schem Querschnitt (Kantenlinge 11,2mm) gelenkt, welches Teil eines Kreislaufes ist, in
dem das Blei zirkuliert. Die dort eindringenden Elektronen werden abgebremst und emittie-
ren dabei Bremsstrahlung. Uber (,n)-Reaktionen an den Blei-Kernen erzeugt diese dann
Neutronen. Die hohe Kernmasse des Bleis in Verbindung mit der kompakten Bauweise der
Quelle minimieren dabei die hier unerwiinschte Abbremsung schneller Neutronen.

Die von den Elektronen eingebrachte thermische Leistung von etwa 1 kW wiirde jeden Fest-
korper vergleichbarer Grofe innerhalb kiirzester Zeit zum Schmelzen bringen. Im fliissigen
Zustand kann das Blei die zugefiihrte Wiarme vom Interaktionspunkt wegtransportieren
und in einem Warmetauscher wieder abgeben.

Ein Foto der Photoneutronenquelle wird in Abbildung 3.0.2 gezeigt. Thr Aufbau kann
der Modellzeichnung in Abbildung 3.0.3 entnommen werden. Dort sind alle wesentlichen
Komponenten beschriftet und farblich dargestellt. Weitere Informationen und Details zur
nELBE-Neutronenquelle sind Referenz [Altstadt et al., 2007] zu entnehmen.

N
T

5 i j L= _—

Abbildung 3.0.2: Foto der neuen Photoneutronenquelle. Der auf die Quelle auftreffen-
de Elektronenstrahl ist mit einem roten Pfeil dargestellt. Zur Abschirmung der erzeugten
Dosisleistung ist die Strahlglocke, in welcher sich das mit fliissigem Blei gefiillte Molybdén-
réhrchen befindet, mit blauen Bleisteinen ummantelt.
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Abbildung 3.0.3: Computergeneriertes Design der neuen nELBE-Photoneutronenquelle.
Die Hauptbestandteile des Fliissigbleikreislaufes sind farblich hervorgehoben und beschrif-
tet. Der ELBE-Strahl trifft die Quelle von links kommend.

Die so erzeugten Neutronen verlassen die Quelle isotrop. Ihr Energiespektrum wurde mit
einer 2°U-Spaltkammer bestimmt (siehe Kapitel 5) und wird in Abbildung 3.0.4 mit einigen
Modellspektren verglichen. Ein Neutronenevaporationsspektrum lasst sich am ehesten mit
einer Maxwell-Boltzmann-Verteilung beschreiben. Die enthaltenen Resonanzen bei 40, 89,
179, 254, 314 und 605keV stammen von Photoneutronenemissionen aus 2°Pb nahe der
Schwelle.

Im Abstand von 6m zur Quelle ergibt sich bei einer Wiederholrate von 406,25 kHz und
einer Bunchladung von 70 pC eine Neutronenflussdichte ¢ = 3,7 - 102 n/(cm?s), was einer
Quellstirke von 1,3 - 10! n/s entspricht. Die Form des Spektrums entspricht in guter Ni-
herung dem 23°U-Spaltneutronenspektrum bei einer Neutroneneinfallsenergie von 15 MeV.
Ein Vergleich der nELBE-Strahleigenschaften mit den Parametern weiterer Neutronen-

flugzeitanlagen ist Tabelle A.2.1 des Anhangs A.2 zu entnehmen.

Nur ein kleiner Teil der priméren Quellneutronen passiert einen Absorber und erreicht
die Experimentierhalle durch einen 2,5 m langen konischen Kollimator als wohldefinierter,
divergenter Strahl. Der Kollimator besteht aus drei Sektionen mit jeweils 10,5 cm Blei und
41 cm borriertem Polyethylen. Der Durchmesser am Eingang des Kollimators betragt 2 cm,
am Ausgang 3 cm. Absorber und Kollimator wurden mit Teilchentransportrechnungen da-
hingehend optimiert, dass der Neutronen- und Photonenhalo des Primérstrahls minimiert,

im Kollimator gestreute oder erzeugte Sekundérteilchen unterdriickt und die Intensitéit der
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Abbildung 3.0.4: Spektrale Neutronenflussdichte des nELBE-Strahls (schwarz) im Ver-
gleich zu in der Literatur am h&ufigsten verwendeten Modellen zur Beschreibung eines
Neutronenevaporationsspektrums: PLANCK- (rot) und MAXWELL-BOLTZMANN- Spektrum
(blau). Das Flussdichtespektrum wurde mit der 23°U-Spaltkammer H19 gemessen (siche
Kapitel 4.2). Im Vergleich sind zusétzlich evaluierte Daten | ) | eines
Spaltneutronenspektrums bei 15 MeV Neutroneneinfallsenergie in Griin abgebildet.

ebenfalls erzeugten Bremsstrahlung verringert werden. Weitere Details zu diesen Simula-
tionen, sowie zum Aufbau des Kollimators konnen Referenz | , | entnommen
werden.

In der Experimentierhalle angekommen, passiert der Neutronenstrahl ein 1,30 m langes
Strahlrohr, bevor er dieses iiber ein 25 um diinnes Titanfenster verldsst. Kollimator und
Strahlrohr sind evakuiert, um die Streuung der Neutronen an Luftmolekiilen zu verringern.
Die Halle selbst hat eine Linge von 9,3m, ist 6 m hoch und auch 6 m breit. Ihre Grofe
triagt zur Reduzierung des strahlinduzierten Raumuntergrunds® entscheidend bei.

Der Neutronenstrahldurchmesser konnte fiir mehrere Flugstrecken experimentell bestimmt
werden (sieche Abbildung 3.0.5 und | , ]). Da es sich um einen divergenten
Strahl handelt, muss die Entfernung zur Neutronenquelle bei der Wahl der Targetgrofe
beriicksichtigt werden.

Eine mafstabsgetreue Detailzeichnung von nELBE kann dem Anhang in Abbildung A .4.1

entnommen werden.

!Gemeint sind hier von den Raumwiinden zu den Detektoren zuriickgestreute Neutronen.
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Abbildung 3.0.5: Strahldurchmesser d des nELBE-Neutronenstrahls in Abhéngigkeit vom
Abstand zur Photoneutronenquelle. Der Strahldurchmesser wurde mithilfe beweglicher Plas-
tikszintillatoren bestimmt | , |. Sein Offnungswinkel ist im Wesentlichen
durch den Kollimatorausgang gegeben und nimmt entlang der Neutronenflugstrecke s ent-
sprechend zu.

In den vergangenen Jahren wurden verschiedene Detektoranordnungen entwickelt, die zur
Bestimmung elastischer und inelastischer Streuquerschnitte, Winkelverteilungen und tota-
ler Wirkungsquerschnitte genutzt werden konnen. Die beiden folgenden Kapitel beschrei-
ben die Entwicklung, Konstruktion und Errichtung eines weiteren Experimentieraufbaus,
der zur Untersuchung neutroneninduzierter Spaltquerschnitte von Actinoiden genutzt wer-
den soll. Kapitel 4 konzentriert sich dabei auf die Entwicklung zweier Spaltionisationskam-
mern, Kapitel 5 beschreibt ein Flugzeitexperiment an nELBE mit diesen neu entwickelten

Spaltkammern.
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4 Spaltionisationskammern

S rigged up a pulse amplifier for the special purpose, and I also built a small ionization
chamber; but the whole thing only took me about two days, and then I worked most of the
night through to do the measurements because the counting rates were very low. But by

three in the morning I had the evidence of the big pulses.”
Otto Robert Frisch | , , S. 101]

Als Otto Frisch seine Tante Lise Meitner 1938 zu Weihnachten in Schweden besuchte,
las sie gerade einen Brief ihrer Kollegen Fritz Strassmann und Otto Hahn. Die beiden
Kernchemiker hatten wenige Tage zuvor in ihrem beriihmten Experiment zur Herstel-
lung transuraner Elemente in Berlin | , | Barium nachgewiesen
und schilderten dort ihre Beobachtungen. Wiahrend der Weihnachtsfeiertage diskutierten
Meitner und Frisch viel iiber diese zunéchst vollig unverstéindliche Entdeckung und entwi-
ckelten gemeinsam ihre Theorie der Kernspaltung. Mit dieser konnten sie die freiwerdende
Energie pro Spaltung schon sehr genau vorhersagen. Otto Frisch war damit klar, dass
sich Kernspaltungen in Ionisationskammern deutlich von allen bekannten Ereignissen un-
terscheiden mussten. Direkt nach seiner Riickkehr in Kopenhagen baute er eine kleine
Uran-Ionisationskammer und erbrachte nach nur 2 Tagen den erwarteten experimentel-
len Nachweis | : |. Eine Ionisationskammer fiir den Nachweis der Kernspaltung
zu verwenden lag nahe, da sie damals bereits gut verstanden und ihre Anwendung weit

verbreitet war. Noch heute ist sie die bevorzugte Wahl beim Nachweis von Spaltreaktionen.

Spaltionisationskammern sind gasgefiillte Detektoren, bei denen zwischen FElektroden-
paaren ein elektrisches Feld E erzeugt wird. Jeweils eine davon ist mit einem spalt-
baren Material beschichtet. Fine haufig verwendete Form ist die Parallelplatten-
Spaltionisationskammer, bei denen sich Anode und Kathode als planparallele Platten in
einem typischen Abstand von einigen Millimetern bis einigen Zentimetern voneinander
befinden. Aber auch zylindrische oder kugelférmige Elektrodenanordnungen sind bekannt.
Die wesentlichen Vorteile von Spaltionisationskammern sind ihr einfacher Aufbau, ihre gute
Handhabbarkeit und ihre sehr hohe intrinsische Nachweiseffizienz von nahezu 100 %. Wei-

terhin besitzen sie ein sehr gutes Signal-zu-Untergrund-Verhéltnis, was ein begiinstigender
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Faktor bei der prizisen Bestimmung von Reaktionsquerschnitten ist, da die Untergrundra-
te oftmals die eigentliche Spaltrate um viele Grofsenordnungen iibersteigt. Spaltkammern
sind zuverlidssige und robuste Messinstrumente.

Ein Nachteil der Spaltkammer ist allerdings die Abhéngigkeit der in ihr induzierten La-
dung vom Winkel zwischen der Bahn des ionisierenden Teilchens und dem elektrischen Feld
| , , 5. 153]. Otto Frisch 16ste 1944 dieses Problem, indem er ein fiir Elektronen
weitgehend transparentes Gitter zwischen Kathode und Anode hinzufiigte | ; |-
Wird das nach ihm benannte Frisch-Gitter auf ein Potential zwischen dem der Anode und
der Kathode gelegt, wird die Drift der Elektronen-Tonen-Paare solange abgeschirmt, bis die
Elektronen in den Bereich zwischen Gitter und Anode eindringen. Die dann induzierte La-
dung ist unabhéngig vom urspriinglichen Bahnwinkel und ermdéglicht somit unter anderem
auch die Bestimmung von Spaltfragmentverteilungen (z. B. die Verteilung der Kernmassen
und der totalen kinetischen Energie, siehe | ) -

Zur Bestimmung des neutroneninduzierten Spaltquerschnitts ist nur der Nachweis einer
Spaltung innerhalb der Ionisationskammer notwendig. Von der Verwendung einer im Auf-
bau etwas komplexeren Frisch-Gitter-Kammer kann somit abgesehen werden.

Dieses Kapitel beschreibt den Aufbau zweier Spaltionisationskammern. Eine 23*U-Kammer
(im Folgenden UFC) soll als Neutronenfluenzmonitor an nELBE eingesetzt werden. Die
zweite (im Folgenden PuFC) wird den neutroneninduzierten Spaltquerschnitt von 242Pu
bestimmen. Kapitel 4.1 erliutert den Aufbau beider Kammern, gibt einen Uberblick iiber
die Herstellung und die Eigenschaften der verwendeten Actinoidenproben und widmet sich
einigen Optimierungen, die mithilfe von Finite-Elemente- und Teilchentransportrechnun-
gen durchgefiihrt wurden. Ein kurzer Uberblick iiber die verwendete Gasversorgung und
einige Sicherheitsaspekte sind ebenfalls Teil dieses Unterkapitels. Kapitel 4.2 beschreibt im

Anschluss das ebenfalls verwendete Transferinstrument H19 der PTB Braunschweig.

4.1 Die nELBE Spaltkammern

4.1.1 Actinoidenschichten

Das Herzstiick einer jeden Spaltionisationskammer sind die verwendeten Proben spaltba-
ren Materials. Sie bestimmen die hauptséchlichen Detektoreigenschaften der Kammer. Die
Flichenbelegung (besser die Fldchen(anzahl)dichte) des Probenmaterials spielt dabei eine
wesentliche Rolle, da sie zur Spaltrate unter einem bestimmten Neutronenfluss propor-
tional ist. Da die Reichweite typischer Spaltfragmente in fester Materie jedoch nur einige

Mikrometer betrdgt, hat die Dicke der Proben einen entscheidenden Einfluss auf die Nach-
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weiseffizienz des Detektors. Zwei Effekte miissen dabei beriicksichtigt werden:
e Der einfallende Neutronenfluss nimmt exponentiell mit der Dicke ab und

e die Selbstabsorption von Spaltfragmenten nimmt mit der Dicke des Probenmaterials

zu.

Aus statistischen Griinden ist man bei der Konzeption eines Teilchendetektors bestrebt,
die Signalrate zu maximieren (abgesehen von Beschrinkungen durch die Kapazitit der
Datenaufnahme und der verwendeten Elektronik). Beriicksichtigt man jedoch die beiden
oben genannten Effekte, miissen die verwendeten Spaltproben sehr diinn (wenige 100 nm)
und damit grofflachig sein. Eine Alternative dazu ist die Anordnung vieler entsprechend
kleinerer, aber immer noch sehr diinner Schichten, hintereinander. Um jedoch eine me-
chanische Stabilitdt zu gewéhrleisten, sind die Proben meistens auf einer Trégerstruktur
aufgebracht. Das sind im Allgemeinen diinne Metallfolien, um eine elektrische Leitfahigkeit
zu garantieren. Diese Folien sind dabei meistens deutlich dicker (= 10 — 500 pm) als die
Spaltproben und reduzieren den einfallenden Neutronenfluss somit ebenfalls. Damit ist der
Anzahl aufeinander folgender Proben eine obere Grenze gesetzt.

Um moglichst alle Neutronen des nELBE-Strahls fiir die Spaltung zu nutzen, sollten die
Proben eine grofere Fliche als das Strahlprofil haben (je nach Flugstrecke ~ 16 — 95 cm?,
siche dazu Abbildung 3.0.5 aus Kapitel 3). Zusétzlich sollten die Proben chemisch und
mechanisch stabil und homogen sein, eine geringe Oberflichenrauigkeit besitzen sowie auf-
grund der hohen Radioaktivitit auch effizient abgeschieden werden | : |-
Im Rahmen des TRAKULA-Verbundprojektes wurden durch Dr. Klaus Eberhardt und
Dr. Alessio Vascon von der Johannes Gutenberg-Universitiat Mainz (im Weiteren JGU)
jeweils acht 2%U- und 2*?Pu-Actinoidenproben fiir die Verwendung in den nELBE-
Spaltkammern hergestellt. Von den am héufigsten verwendeten Abscheidemethoden
(Dampfabscheidung, Auftragung mit Pinsel, Rotationsbeschichtung) ist die Elektrodepo-
sition (oder auch ,Molecular Plating“ | , |) am besten geeignet, um alle
oben erwiahnten Anforderungen zu erfiillen.

Metallische Uranspine von Siemens sowie hochangereichertes Plutoniumoxid' vom Oak
Ridge National Laboratory (ORNL) bildeten das Ausgangsmaterial fiir den Abscheidepro-
zess in Mainz. Der Isotopenvektor beider Materialien wurde massenspektrometrisch (durch
ICP-MS) bestimmt und ist in Tabelle 4.1.1 angegeben. Es ist zu beachten, dass sich die
heutige Zusammensetzung des Probenmaterials im Vergleich zum Zeitpunkt der ersten

Bestimmung des Plutoniumisotopenvektors am 28.02.1980 verdndert hat. Grund dafiir ist

I1Batch I.D. Pu-242-327A1
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die kurze Halbwertszeit des enthaltenen Isotops mit der Massenzahl 241 (T} /, = 14,35a).
Durch die grofen Halbwertszeiten der Uranisotope ist es seit der letzten Bestimmung des

Isotopenvektors am 23.04.2013 zu keiner nennenswerten Verdnderung gekommen.

Tabelle 4.1.1: Isotopenzusammensetzung der verwendeten Probenmaterialien. Das beim
-Zerfall von 24! Pu entstandene 24! Am wurde vor der Abscheidung chemisch abgetrennt. Die
Beitrige weiterer Tochternuklide kénnen aufgrund der langen Halbwertszeiten der anderen
Pu-Isotope vernachlassigt werden.

(a) Uran (b) Plutonium
Haufigkeit Hiufigkeit
llgiativre 23.04.2013 llseliuip 28.02.1980 10.11.2014
RNy 0,00011(5) %  2®Pu 0,003 % 0,002 %
2347J 0,459(5) %  2®Pu 0,005 % 0,005 %
2357] 90,4(5) %  240py 0,022 % 0,022 %
2367 0,401(5) % Py 0,009 % 0,002 %
2387 9,12(6) %  *2Pu 99,959 % 99,967 %

24Py 0,002 % 0,002 %

Der Abscheideprozess

Die sich auf dem Ausgangsmaterial gebildete Oxidschicht wurde zu Beginn des Abschei-
deprozesses mit konzentrierter Salzsdure entfernt. Danach wurden die Actinoiden in hoch-
konzentrierten Sduren unter stindigem Riithren und Wéarmezufuhr aufgelost. Das durch
den Zerfall des ?*'Pu produzierte *! Am wurde in einem zweiten Schritt durch Anionen-
Austausch-Chromatographie abgetrennt. Eine Separation des Americiums war notwendig,
da dessen 400kBq a-Aktivitdt zur Untergrundrate beigetragen und die etwa 150kBq v-
Aktivitdt eine zusétzliche Abschirmung der Kammer aus strahlenschutztechnischer Sicht
erfordert hiitte. Uber a— und ~-Spektroskopie konnte die vollstindige Abtrennung des
Americiums verifiziert werden.

Gelst in 65 %-iger Salpeterséure wurden 200 pl (Uran) beziehungsweise 100 pul (Plutonium)
der Actinoidenlosungen im Anschluss in die Depositionszelle gefiillt und dort mit einem
Losungsmittel aufgefiillt.

Die in Abbildung 4.1.1 dargestellte Depositionszelle wurde speziell fiir die Herstellung grofs-
flachiger Actinoidenproben am HZDR entworfen und gefertigt. Detailliertere Informationen
zu ihrem Aufbau konnen | ) | entnommen werden.

Vor dem Beginn eines jeden Abscheidevorgangs wurden die Palladiumanode und die Ka-

thode griindlich erst mit Salzsdure, dann mit Wasser und zum Schluss mit Isopropanol
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Abbildung 4.1.1: Design der Actinoiden-Depositionszelle.

gereinigt. Als Kathoden- und gleichzeitig Tragermaterial fiir die Actinoidenproben ver-
wendeten die Mainzer Kernchemiker 400 pm dicke, titanbeschichtete Siliziumwafer anstelle
der iiblichen Metallfolien. Die mechanisch polierten und mit Titan gesputterten Silizium-
wafer zeichnen sich durch eine sehr geringe Oberflichenrauigkeit im Bereich von 10nm
(Quadratisches Mittel, im Folgenden RMS) aus. Polierte oder gedtzte Metallfolien besit-
zen Oberflichenrauigkeiten im Bereich von 20-30nm oder grofer. In | , ]
konnten sie durch unterschiedliche Analyseverfahren eindeutig zeigen, dass die geringere
Oberflichenrauigkeit zu einer besseren Homogenitit und Morphologie der abgeschiedenen
Proben fiihrt.

Wihrend des dreistiindigen Abscheideprozesses mit einer konstanten Stromdichte von
0,6 mA /cm? wurden die Losungen permanent durch einen Ultraschallriihrkopf durchmischt.
Bei der Herstellung grofflachiger Proben hat diese Art der Durchmischung gegeniiber dem
mechanischen Verriithren Vorteile in der Schichtbildung | , |-
Nach Beendigung des Abscheidevorgangs wurden die fertigen Deposits entnommen und
getrocknet. Das dabei verdunstende Losungsmittel verursachte Risse innerhalb der Acti-
noidenschicht. Durch Verwendung von N,N-Dimethylformamid (abgekiirzt DMF) anstelle
von Isopropanol oder Pyridin als Losungsmittel konnte fiir Lanthanidenproben gezeigt
werden, dass die Bildung solcher Risse in Verbindung mit den titanbeschichteten Silizi-
umwafern stark unterdriickt werden kann (vergleiche dazu Abbildung 4 in | :
]). Aufgrund des unterschiedlichen chemischen Verhaltens von Lanthaniden und Acti-
noiden konnte ein dhnliches Verhalten fiir Uran und Plutonium jedoch nicht vorausgesetzt
werden. Da eine ausreichende Haftung der Actinoiden auf den Siliziumwafern nicht garan-
tiert werden konnte, wurde auf das bewéahrte Isopropanol zuriickgegriffen.
Abbildung 4.1.2 zeigt ein Foto einer so erzeugten Plutoniumprobe. Wie dort ersichtlich
wird, ist die Schichtdicke der Plutoniumdeposits so diinn, dass es zu Interferenzerschei-

nungen kommt, wodurch die Schicht mehrfarbig erscheint.
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Abbildung 4.1.2: Fotografie eines Plutoniumdeposits.

Die Abscheideeffizienz wurde durch a-Spektroskopie von 10 pl-Proben der Actinoidenlo-
sung vor und nach dem Abscheidevorgang bestimmt. Innerhalb einer 4 %-igen Unsicherheit
lag diese bei 100 %. Anhand der dort ermittelten Aktivitat konnten die abgeschiedenen
Massen abgeschatzt werden. Im Falle der Uranproben waren das insgesamt 158,1 mg. Die
abgeschiedene Gesamtmasse der Plutoniumdeposits konnte im Rahmen dieser Arbeit {iber
die Spontanspaltrate des 242Pu zu 37,24 mg bestimmt werden (siehe dazu Kapitel 5.4.1).
Die resultierenden Flichendichten der Uranschichten liegen damit im Bereich von 454-

462 ng/cm?; die der Plutoniumproben zwischen 96 und 126 pg/cm?.

Radiographie der erzeugten Proben

Um die Homogenitét der hergestellten Proben zu verifizieren, wurden von jedem Deposit
Radiographien angefertigt (siche Abbildung 4.1.3 (a) und 4.1.4 (a)). Dabei wird eine Pro-
be auf eine Rontgenspeicherfolie (engl. jimage plate”) gelegt, die auch empfindlich fiir die
a-Teilchen der Actinoiden ist. Im Anschluss wird die photostimulierte Lumineszenz mit ei-
nem Laserscanner ausgelesen. Das entwickelte Bild zeigt Aktivitatsverteilung und hat eine
ortliche Auflésung von <200 pm. Zur besseren Vergleichbarkeit wurden alle aufgenomme-

nen Radiographien auf ihre maximale Intensitdt normiert. Da sich Inhomogenititen der



4 Spaltionisationskammern 37

einzelnen Deposits in einer hintereinander liegenden Anordnung teilweise kompensieren
konnen, wurde zusétzlich die Summe aus allen Einzelaufnahmen ausgewertet (siehe Abbil-
dung 4.1.3(a) und 4.1.4 (a) jeweils unten rechts und Abbildung 4.1.3 (b) und 4.1.4 (b)).
Anhand der gemessenen Spontanspaltraten der einzelnen Proben wurde so eine gewichtete
totale Aktivitdtsverteilung bestimmt. Anhand ihrer Flichendichte wurden die Actinoiden-

schichten in dieser mit entsprechendem Anteil beriicksichtigt.

Bildet man den Quotienten aus Standardabweichung und Mittelwert der Héufigkeitsver-
teilung der summierten Intensitéten (zu sehen in Abbildung 4.1.5), erhélt man ein quanti-
tatives Mafs fiir die Inhomogenitéit der Deposits. Fiir die Urandeposits betriagt diese 2,6 %
und fiir die Plutoniumdeposits 3,3 %, was die exzellente Qualitit der verwendeten Proben
bestéatigt.

Auf weitere Eigenschaften, wie den Flicheninhalt der abgeschiedenen Schichten oder der
Aktivitat der einzelnen Deposits, kann leider nicht geschlossen werden, da die Empfind-
lichkeit der Rontgenspeicherfolie unbekannt ist und es sich bei den Aktivitdtsverteilungen

nur um Projektionen aus einem bestimmten Abstand handelt.

Eine weitere Bestitigung der ausgezeichneten Homogenitéit der Plutoniumdeposits konnte
mit einer energiedispersiven Rontgenspektroskopie (SEM-EDX) erbracht werden |

, |. Mit ihr konnte gezeigt werden, dass das Oberflichenprofil der Actinoiden-
schicht dem Profil des Siliziumwafers folgt. Das ist nur bei einer gleichméifig abgeschiede-
nen Schicht der Fall.

Alle wesentlichen Eigenschaften der nELBE-Deposits sind in Tabelle 4.1.2 noch einmal

zusammengefasst.

Tabelle 4.1.2: Zusammenfassung wesentlicher Eigenschaften der nELBE-Deposits. Zum
Vergleich sind die Attribute der 23>U-Deposits der H19-Spaltkammer angegeben, auf die in
Kapitel 4.2 noch genauer eingegangen wird.

235U 242Pu H19 (235U)
Art der Abscheidung: Elektrodeposition Gepinselt
Anzahl: 8 5 (beidseitig)
Fliche / cm?: 43,0(12) 45,4(12)
Anreicherung / %: 90,1295 99,959 99,9183
Gesamtmasse / mg: 158,01 37,24 201,4(5)
Flichendichte pro Deposit / pg/cm?: 454-462 96-126 4440
Gesamtaktivitit / kBq: 180,11  8.317,60 32,91

Homogenitat / %: 97,4 96,7 >96
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Abbildung 4.1.3: Radiographien der Urandeposits #1, #3 - #9 (beginnend von oben links
nach unten mittig) und die Summe aller (unten rechts). Die Autoradiographie erlaubt keine
absolute Bestimmung der Aktivitdtsverteilung. Daher wurden alle einzelnen Aufnahmen
auf ihr Maximum normiert. In Abbildung (b) wurde die Summe separat im Hoéhenprofil
dargestellt. Die Farbskala beider Abbildungen ist identisch.
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Abbildung 4.1.4: Radiographien der Plutoniumdeposits #1, #3 - #9 und ihre Summe.
Die Anordnung der Grafiken entspricht Abbildung 4.1.3. Die Intensitéten aller Aufnahmen
wurden auch hier auf ihr jeweiliges Maximum normiert. Die Farbskala fiir die obere und
untere Abbildung ist erneut identisch.
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Abbildung 4.1.5: Intensititshiufigkeitsverteilung der summierten Radiographien aus Ab-
bildung 4.1.3 (b) und 4.1.4 (b).

4.1.2 Aufbau

Aufgrund der hohen Aktivitdt der Plutoniumdeposits (siehe Tabelle 4.1.2) wurden bei
der Konstruktion der Spaltkammern einige sicherheitsrelevante Aspekte beriicksichtigt.
Aus Strahlenschutzgriinden muss ein Entweichen auch geringster Mengen Plutoniums und
dessen Spaltprodukten verhindert werden. Da alle Experimente an nELBE in einer Hohe
von 3m iiber dem Fufkboden aufgebaut werden, musste das auch nach einem Sturz der
Kammer aus dieser Hohe sichergestellt sein. Das Gehiuse der Kammer sollte einer solchen
Belastung standhalten und dementsprechend stabil sein, gleichzeitig aber den einfallenden
Neutronenstrahl nur so wenig wie moglich beeinflussen.

Da der Zusammenbau innerhalb einer Handschuhbox erfolgen sollte, musste darauf geach-
tet werden, dass alle notwendigen Arbeiten auch mit den Handschuhen der Box ausfiihrbar
waren. Die dufseren Abmessungen der Kammer wurden so gewahlt, dass sie im fertig mon-
tierten Zustand iiber eine Schleuse (Durchmesser 29 cm) der Handschuhbox entnommen
werden konnte.

Da es sich bei Spaltkammern um gasgefiillte Detektoren handelt, mussten Elemente zum
Befiillen des Detektors mit dem Arbeitsgas P10 (90 % Argon + 10 % Methan) vorgesehen
werden. Fiir die zwei moglichen Betriebsarten (kontinuierlicher Gasaustausch und einma-
liges Befiillen) galt ebenfalls, dass keine Radioaktivitat nach auen gelangen sollte. Das
sich anschliefende Kapitel Gasversorgung wird darauf detaillierter eingehen.

Im Inneren der Kammer mussten die Proben stabil fixiert werden. Sie sollten voneinander
elektrisch isoliert und in einem definiertem Abstand parallel zu einander angeordnet werden
konnen. Die hohe mittlere Untergrundrate infolge der grofen a-Aktivitit der Plutonium-

proben von etwa 10°s~! macht ein separates Auslesen jeder einzelnen Schicht notwendig,
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um Impulsiiberlagerungen (auch Pile-up genannt) zu reduzieren. Dieses Ausleseverfahren
reduziert zusitzlich das Rauschen der Vorverstirker, da die Eingangskapazitit somit ver-
mindert wird (siehe | ; , S. 616 £]).

Die eigens fiir die Spaltkammern entwickelten ladungsempfindlichen Nanosekunden-
Vorverstarker | , | reduzieren die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten von Pile-
up zusatzlich, da ihre Entladezeit von ca. 400 ns nur etwa ein Tausendstel von herkommli-
chen Vorverstérkern (z.B. Canberra 2006E tg, ~ 400 ns) betrégt (siehe dazu Kapitel 4.1.5).
Die Ausgangssignale konventioneller Vorverstirker werden aufgrund ihrer Linge in einem
spektroskopischen Verstirker integriert und in gaukférmige Impulse umgewandelt. Dadurch
wird das Signal-zu-Rauschverhéltnis optimiert. Die Ausgangssignale des spektroskopischen
Verstéirkers sind nach der Impulsformung jedoch immer noch einige Mikrosekunden lang
(abhéngig von der Einstellung der Verstarkers) und werden im Anschluss meist durch einen
impulshéhenempfindlichen Amplituden-zu-Digital Wandler (ADC) ausgelesen. Selbst wenn
sich ein Vorverstarkersignal mit der abfallenden Flanke eines vorherigen iiberlagert, kann
der spektroskopische Verstirker beide von einander trennen, solange ihr Abstand ldnger als
zweimal der eingestellten Integrationskonstante des Verstarkers ist. Das bedeutet, dass die
Linge der abfallenden Flanke des Vorverstirkersignals nicht unmittelbar zur Vergrofserung
des Pile-up beitragt. Da die Signallingen der Nanosekunden-Vorverstirker jedoch immer
noch einen Faktor 10 kiirzer als die Ausgangssignale des spektroskopischen Verstarkers

sind, kann auf diese Weise der Anteil des Pile-ups reduziert werden.

Ein Vergleich der Ausgangssignale beider Vorverstéarker ist in Abbildung 4.1.6 fiir ein ty-
pisches Spaltfragment dargestellt.

Bei der Messung der Signalausbreitung auf den titanbeschichteten Siliziumwafern wurde
festgestellt, dass aufgrund der geringen Dicke der Titanschicht nur eine flichige Kontak-
tierung der Proben moglich war. Die zu Beginn favorisierten Miniaturkrokodilklemmen

wurden danach durch kupferne Kabeltsen ersetzt.

Die Grundlage fiir das Gehéuse der Spaltkammer bildet ein massiver CF-200-Blindflansch
aus Edelstahl (siche Abbildung 4.1.7). Der Flansch ist sowohl mit Signal- als auch mit
Gasdurchfiihrungen ausgestattet. Vier Haltestidbe, auf die abwechselnd jeweils 8 Tantal-
elektroden und Actinoidenschichten aufgefiidelt sind, sind ebenfalls fest mit dem Flansch
verbunden. Der Abstand zwischen beiden Platten wurde mit einer Geant 4-Simulation
(Kurzform von Geometry and Tracking Version 4, | : |) optimiert und
betragt fiir die UFC 5 mm und fiir die PuFC 10 mm (siehe Kapitel 4.1.5). Distanzstiicke aus
Polyoxymethylen (abgekiirzt POM) garantieren eine parallele Anordnung der Platten und
isolieren die Anoden und Kathoden elektrisch voneinander. Die kupfernen Kabeltsen stel-

len eine elektrische Kontaktierung zu den Elektroden her. Der Aufbau des Probenhalters ist
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Abbildung 4.1.6: Vergleich einer typischen Spaltfragmentsignalform eines konventionel-
len Vorverstérkers (hier: Canberra Model 2006E) mit der eines am HZDR entwickelten
,hs“-Vorverstirkers. Aus Griinden der besseren Darstellung wurde letztere um 200 mV ver-
schoben.

in Abbildung 4.1.8 (a) und (b) nachzuvollzichen. Ummantelt werden die Proben von einem
3 mm starken Edelstahlrohr, an dessen anderem Ende sich ein ebenfalls 12 mm dicker Edel-
stahldeckel befindet. In Flansch und Deckel ist mittig ein 200 um dickes Edelstahlfenster
mit einem Durchmesser von 85 mm eingelassen. Die Fenster sind ins Kammerinnere ver-
setzt, welches bei einem Sturz der Kammer oder beim Hantieren mit spitzen Gegenstinden
in der Néhe der Fenster weiteren Schutz bietet.

Die Gehause sind metallgedichtet und wurden jeweils mit einem Leybold UL-200 Helium-
Lecksucher auf ihre Dichtheit iiberpriift. Die detektierten Leckraten betrugen weniger als
1-107*mbarl/s. Dem Kammerdesign konnte Hochvakuumtauglichkeit beschieden wer-
den.

Die acht Vorverstirker sind iiber SMA-Verbindungen? mit der Kammer verbunden und an
deren Ende ringférmig um das Austrittsfenster angeordnet. Bei allen elektrischen Leitungen
wurde darauf geachtet, dass die Kapazitit moglichst gering und die Verbindungen zu den

Vorverstarkern moglichst kurz sind, um das Signal-zu-Rauschverhéltnis zu maximieren.

2Abk. fiir Sub-Miniature-A, Koaxialschraubverbindung, 50 Q Impedanz, hochfrequenzgeeignet



4 Spaltionisationskammern

43

Si-Wafer mit CF-200-
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Abbildung 4.1.7: Modell der nELBE-Spaltkammern (hier der UFC, erkennbar an den klei-
nen Abstanden zwischen den Elektroden). Das Geh#use ist teilweise transparent dargestellt,
um einen Blick ins Innere der Kammer zu ermdglichen. Dort sind die Siliziumwafer samt
Actinoidenschicht in Rot abgebildet, die Tantalelektroden in Blau. Einer der beiden Schweb-
stofffilter ist ebenfalls innerhalb erkennbar. Verbunden sind Filter und der Elektrodenstapel
mit einem massiven CF-200-Flansch. Die Spaltkammern sind iiber Kunststofthalterungen
(in Gelb) elektrisch isoliert auf einem Strebenprofilgestell (Bosch) montiert. Die kleinen
quaderférmigen Vorverstirker sind ringférmig um eines der Edelstahlfenster angeordnet.
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Abbildung 4.1.8: Fotos vom Zusammenbau der Plutonium-Spaltkammer im radiochemi-
schen Labor der JGU Mainz. Bild (a) zeigt die Bestiickung und Kontaktierung des Elektro-
denstapels. Das mittlere Foto zeigt den fertigen Stapel montiert auf dem Kammerflansch.
Links und rechts neben ihm sind die Schwebstofffilter zu sehen. Die weiffen Kabel verbinden
die Actinoidentargets mit dem Kammergehfuse und die Tantalelektroden mit kupfernen
Durchfiihrungen. Ein flachiger Kontakt zu den Scheiben wird durch die Verwendung von
Kabelosen aus Kupfer erreicht. Im Bild (c¢) ganz rechts ist die fertig zusammengesetzte
Spaltkammer abgebildet.

4.1.3 Gasversorgung

Neben der Giite der Actinoidenschichten ist die Qualitdt des verwendeten Zihlgases von
wesentlicher Bedeutung fiir das Betreiben einer Spaltionisationskammer. Die durch Ionisa-
tion erzeugten Elektronen werden von elektronegativen Gasen (wie zum Beispiel Sauerstoff,
Wasserdampf und Kohlenstoffdioxid) gebunden. Sie stehen danach nicht mehr als freie La-
dungstriager zur Verfiigung. Geringere Signalamplituden und eine schlechtere Auflésung
sind die Folge. Zusatzlich lasst Sauerstoff die Actinoidenproben oxidieren. Ein Eindringen
solcher Gase muss deshalb verhindert werden.

Da ein dauerhafter Schutz vor dem Eindringen elektronegativer Gase sehr aufwindig ist,
wird oft ein kontinuierlicher Gasaustausch bevorzugt. Bei der Verwendung von hochra-
dioaktiven Probenmaterialien muss jedoch streng darauf geachtet werden, dass dabei kein
Material entweicht. Hier besteht die Gefahr der Inhalation kleinster, radioaktiver Partikel.
Die Gasversorgung der nELBE-Spaltkammern musste somit hohe Sicherheitsvorkehrun-
gen beriicksichtigen und zusétzlich einfach bedien-, fernsteuer- und {iberwachbar sein. Der
prinzipielle Aufbau der nach diesen Gesichtspunkten entwickelten Gasversorgung ist in
Abbildung 4.1.9 schematisch dargestellt. Er untergliedert sich in einen gasregel- (blau ein-
gefdrbt) und einen kammerseitigen (rot eingefirbt) Teil.

Um die Detektoren vor Uberdruck zu schiitzen und die damit verbundene potentielle Frei-
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setzung des radioaktiven Probenmaterials zu verhindern, wurden mehrere druckbegrenzen-
de Elemente teilweise redundant vorgesehen. Der bis zu 200 bar groke Gasflaschendruck
wird mit einem ersten Druckminderer auf 10 bar begrenzt. Ein zweiter ist variabel einstell-
bar und reduziert den verbleibenden Druck auf 0,2-0,5 bar. Beide Druckminderer werden
iiber einen Polyamidschlauch und eine absperrende Swagelok-Schnellkupplung mit dem
Gasregelsystem verbunden.

Das Regelsystem besteht im Wesentlichen aus einer Kombination von Massendurchflussreg-
ler (Bronkhorst® EL-FLOW) und Drucksensor (Bronkhorst EL-PRESS). Um den empfind-
lichen Durchflussregler vor Verunreinigung und Uberdruck zu schiitzen, sind ein Swagelok-
Sintermetall-Filter und ein Uberdruckventil vorgeschaltet. Der Drucksensor iiberwacht zu-
sitzlich den anliegenden Gasdruck und schlieftt beim Erreichen einer definierbaren Ober-
grenze automatisch das Regelventil des Durchflussreglers. Beide Gerite werden iiber eine
Bronkhorst E-7000-Versorgungseinheit mit Strom versorgt, iberwacht und gesteuert. Die
Versorgungseinheit lisst sich iiber einen speziellen Datenbus (FLOW-BUS) fernsteuern und
ebenfalls iiberwachen. Die Verbindung des Regelkreises mit den lonisationskammern wird
ebenfalls iiber Polyamidschlduche mit Swagelok-Schnellkupplungen realisiert. Die beidsei-
tig verschliefsenden Kupplungen sollen das Eindringen von Schmutz in die lonisationskam-
mer verhindern, falls die Gasregelung nicht mit der Kammer verbunden ist.

Der Massendurchflussregler ermdoglicht eine Anpassung des durch die Kammer stromen-
den Gases auf die jeweilige Anwendung. Wurde die Kammer lingere Zeit nicht benutzt,
kann ein ziigiger Austausch des verbliebenen Kammergases mit neuem Gas durch einen
erhohten Durchfluss (typisch: 500 ml, /min*, siehe Abbildung 4.1.10) bereits in 20 min er-
reicht werden. Wahrend des Experimentierbetriebs reicht ein reduzierter Gasfluss von 20-
50 ml, /min fiir den kontinuierlichen Gasaustausch aus. Dabei ist ein zeitlich konstanter
Fluss vorteilhaft, da dieser mit dem Kammerdruck korreliert und eine Verédnderung des
Kammerdrucks die Drifteigenschaften der Ladungstriger im Gas beeinflusst®. Eine Ver-
grofserung dieses Drucks um 100 mbar bei einem Arbeitsdruck von p = 1 bar, T" = 298 K
und einer Feldstiarke £ = 300V /cm reduziert die Driftgeschwindigkeit der Elektronen in
P10 um 10 % (vgl. | ; ).

In Abbildung 4.1.11 ist die Stabilitit der Gasregelung fiir die nELBE Uran- und Plutoni-
umspaltkammern iiber einen Zeitraum von 2 Tagen dargestellt. Die durch die Flussregelung

verursachte Schwankung des Kammerdrucks in dieser Zeit betrug maximal 0,21 mbar, im

*Bronkhorst High-Tech B.V. | Nijverheidsstraat 1a, 7261AK Ruurlo | www.bronkhorst .com

4Der Massendurchfluss wird in der Praxis in Einheiten eines Volumenstroms zu Normalbedingungen (¢ =
0°C und p = 1.013,25 mbar) angegeben.

Einfluss auf die Drifteigenschaften der Ladungstriger hat die Dichte des Gases, die iiber das ideale
Gasgesetz mit dem Druck verkniipft ist.


www.bronkhorst.com
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Abbildung 4.1.10: Zeitlicher Verlauf des P10-Durchflusses und Differenzdruck an der
Uranspaltkammer wihrend des Spiilvorganges.
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Abbildung 4.1.11: Ausschnitt aus dem gemessenen zeitlichen Durchfluss- und Differenz-
druckverlauf der UFC (a) und PuFC (b) wihrend des nELBE-Experiments im Juni 2014.
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Mittel deutlich weniger (=~ 0,011 mbar). Eine Verdnderung der Elektronendriftgeschwin-
digkeit infolge der Durchflussregelung kann also vernachléssigt werden.

Um die Detektoren bei Inbetriebnahme der Gasversorgung vor Druckstofen zu schiitzen,
wurde ein Bypass direkt vor dem Eintritt in die Kammer vorgesehen. Er besteht aus
einer Anordnung aus drei Kugelhahnventilen, die iiber Edelstahlrohre miteinander ver-
bunden sind. Die Kugelh&dhne kénnen die Gaszu- und -abfuhr verschliefen und sind somit
ein weiteres Sicherheitselement der Kammer. Auch sie bieten begrenzten Schutz vor dem
Ein- und Austritt von Partikeln. Kammer und Bypass sind ebenfalls durch Edelstahlrohre
miteinander verbunden, die bis ins Kammerinnere reichen und iiber Anschweifiverschrau-
bungen fest mit dem massiven Frontflansch verbunden sind. An ihrem Ende befinden sich
Swagelok-Schwebstofffilter, die Schutz vor dem Austritt radioaktiver Partikel bieten. Diese
speziell fiir die Halbleiterindustrie entwickelten ultrahochreinen Gasfilter auf Keramikbasis
(Firmenbezeichnung Pall: Membralox®) filtern Partikel mit einem Durchmesser von 3nm
(z. B. Aerosole) bei einem maximalen Durchfluss von 301,/min mit einer Effizienz von
(100-1077) %. Die Filterwirkung auf grofere Partikel ist noch einmal grofer. Sollte der
unwahrscheinliche Fall eintreten und das gesamte, sich in der Kammer befindliche Plu-
tonium iiber den Gasstrom nach aufsen getragen werden, wiirde nur ein Bruchteil eines
Nanogramms (é 8,3mBq) die Filter passieren konnen.

Ein zum Flansch zuriickgebogenes Edelstahlrohr am Filter des Gasausgangs dient der bes-
seren Durchmischung des Gasvolumens. Zusétzlich kann ein HEPA-Filter am Gasaustritt
aufgesteckt werden, sodass die Filterwirkung noch einmal erh6éht werden kann. Die in die-
sem Filter enthaltene Glasfasermembran kann entnommen werden. Eine strahlenschutz-
technische Uberwachung ist somit méoglich.

Um die Dichtheit der Kammer zu priifen, gibt es ein zusédtzliches Absperrventil am Gasaus-
gang der Kammer. Einmal gefiillt, kann durch Verschliefen dieses Ventils am Drucksensor
iiberpriift werden, ob innerhalb der Gasversorgung ein Leck besteht. Die Benutzung dieses
Ventils ist jedoch nur mit grofter Vorsicht durchzufiihren, da dabei ein erhdhtes Risiko fiir

einen zu hohen Kammerdruck besteht.

4.1.4 Optimierung des elektrischen Feldes

Das elektrische Feld E zwischen den Anoden und Kathoden des Probenhalters kann in
erster Naherung als homogen angesehen werden, handelt es sich doch bei ihnen um plan-
parallele Platten im Abstand D. Feldinhomogenitidten konnen von leitenden Oberflichen
im Kammerinneren hervorgerufen werden und die Nachweiseffizienz sowie die Signalan-

stiegszeiten beeinflussen.
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Der Einfluss der Swagelok-Schwebstofffilter und der Kupferkontaktierungen auf das elek-
trische Feld im Inneren der Kammer wurde mit der Finite-Elemente-Software Comsol-
Multiphysics iiberpriift. Ein realistisches, 2-dimensionales CAD des Inneren der lonisati-
onskammern diente dabei als Grundlage. Nach Definition aller auf Potential (titanbeschich-
tete Si-Wafer, ¢ = 300 V) und Erde (alle verbleibenden) liegender Oberflichen wurde die
Poissongleichung fiir dieses System stationér gelost. Die Ergebnisse dieser Berechnung sind
in Abbildung 4.1.12 und 4.1.13 dargestellt.
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Abbildung 4.1.12: Elektrischer Feldstirkeverlauf |E| zwischen den Elektroden der Spalt-
kammer als Projektion aus der Schnittebene zweier Haltestifte. Die Lage der Actinoiden-
schichten ist in Weifs angedeutet. Thre Dicke wurde zur besseren Darstellung stark vergrofert.

Die einheitliche Farbgebung und der parallele Verlauf der roten Feldlinien in Abbil-
dung 4.1.12 bestétigen den homogenen Feldverlauf des elektrischen Feldes zwischen den
Anoden und Kathoden. In den Bereichen, in denen die Elektroden auf die Haltestifte aufge-
fiadelt sind, kommt es zu stark lokalisierten Storungen des Feldverlaufes. Diese sind jedoch
unvermeidlich, da die Scheiben von einander elektrisch isoliert in der Kammer gehaltert
sein miissen. Die kupfernen Kontaktierungen storen den gesamten Feldverlauf nur unwe-
sentlich. Auch die Inhomogenitéten zwischen den Haltestdben und der am weitesten links
gelegenen Anode fiir z < 145 mm spielen fiir den Nachweis der Spaltfragmente keine Rolle,
da in diese Region keine Spaltfragmente emittiert werden.

Aufgrund des Einflusses der Schwebstofffilter auf den Feldverlauf der letzten beiden Kanéle
(vergleiche Abbildung 4.1.13 rechts) wurden die Rohrverbindungen begradigt und damit
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Abbildung 4.1.13: Einfluss der Swagelok-Schwebstoftfilter auf die Homogenitét des elek-
trischen Feldes im Inneren der Spaltkammer. Gezeigt sind zwei Modifikationen der Filter-
platzierung als Projektion aus der Schnittebene der Filter. Die gekriimmten Rohrleitungen
im Bild links fithren den Filter ndher an den Probenhalter heran. Das elektrische Feld in
der Nihe der Filter ist dort 12 % grofer als im geraden Fall.

der Abstand der Schwebstofffilter vom Rand der Elektroden von 15 auf 25 mm vergrofbert.
Die Feldstarke an der Oberfliche der Filter konnte damit um 12 % reduziert werden.
Zusammenfassend ldsst sich bemerken, dass fiir alle weiteren Betrachtungen ein homogener

Feldverlauf zwischen den Elektroden angenommen werden kann.

4.1.5 Simulationen von Impulshohenverteilungen

Die Untersuchung des Ansprechvermogens der Spaltkammer mit Simulationsrechnungen
hatte zwei Griinde. Zum einen musste die maximal deponierte Ladung innerhalb des
Kammergases ermittelt werden, um die Vorverstirker an den dynamischen Bereich des
zu verwendenden Ladungs-zu-Digital Wandlers (CAEN V965A, im Weiteren QDC) anzu-
passen. Zum anderen sollte iiberpriift werden, ob eine Trennung von Spaltfragmenten und
a-Untergrund mit der maximalen zur Verfiigung stehenden Neutronenfluenz an nELBE
und den abgeschiedenen Probenmassen méoglich ist und gegebenenfalls optimiert werden
kann.

Im Hinblick auf das in Kapitel 5.4.2 diskutierte Experiment wird das Augenmerk dieses
Unterkapitels auf der Beschreibung der PuFC liegen.

Aufgrund der hohen Aktivitdt der Plutoniumproben besteht die Mdoglichkeit, dass 2, 3
oder sogar 4 a-Teilchen innerhalb der typischen Signaldauer von 300-500ns gleichzeitig
im Kammergas detektiert werden. Wie zu Beginn des Kapitels bereits beschrieben, ist das

Ionisationsvermogen eines a-Partikels im Vergleich zu dem eines Spaltfragmentes so gering,
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dass beide anhand ihrer in der Kammer induzierten Ladung gut zu unterscheiden sind.
Die Ladungssignatur von mehreren gleichzeitig (innerhalb der Signaldauer, hier 400 ns)
nachgewiesenen a-Teilchen kann jedoch der Signatur eines Spaltfragments entsprechen. Die
Wahrscheinlichkeit P,, dass innerhalb eines solchen Zeitintervalls 7 neben einem priméren
Ereignis (a-Teilchen oder Spaltfragment) noch n weitere Teilchen nachgewiesen werden,

ergibt sich aus | , , , |:

(ZT)nefZT
n!

P,(Z 1) = , (4.1.1)
wobei Z die mittlere, zufillige Teilchenrate beschreibt.

Aus der auf acht Schichten verteilten Gesamtaktivitit der Plutoniumproben lisst sich
mit einer Nachweiseffizienz von etwa 50 % fiir a-Teilchen® eine mittlere Ereignisrate von
521.000 Ereignissen pro Sekunde und Kanal abschitzen. Mit Gleichung (4.1.1) kann damit
die Wahrscheinlichkeit fiir den Nachweis von Pile-up angegeben werden: P, =1—P,—g =
18,82 %. Die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass drei Ereignisse gleichzeitig nachgewiesen wer-
den, betrigt 1,76 %. Impulsiiberlagerungen noch héherer Ordnung (n > 2) treten nur in
unter einem Promill der Fille auf. Fiir die UFC betragt die Wahrscheinlichkeit, Pile-up zu
detektieren unter 1 %. Hohere Ordnungen (n > 1) kénnen fiir diese Spaltkammer komplett
vernachléssigt werden.

Um das Impulshéhenspektrum der Spaltkammern zu simulieren, wurde Geant 4 in der
Version 10.1 verwendet. Geant 4 ist vielseitig einsetzbar, individuell konfigurierbar und ge-
winnt deshalb auch immer mehr Bedeutung im Bereich der Teilchentransportsimulationen.
Historisch gesehen ist es jedoch nicht die bevorzugte Wahl fiir Simulationen des Energie-
verlustes schwerer Ionen in Materie. In Version 9.3 (Dezember 2009) wurde jedoch das
derzeit fiir diesen Prozess und die hier auftretenden Energien mafgebliche Modell |

Y

| implementiert. Die simulierten Reichweiten massiver, geladener Teilchen sind nun

, 2010].

Hervorgehoben werden muss, dass alle folgenden Simulationsrechungen mit der derzeit ak-
kuratesten Physik-Referenzliste von Geant 4 (QGSP_BIC EMZ") durchgefiihrt wurden.

Das Geometriemodell der Simulation wurde weitestgehend an den tatséchlichen Aufbau

in Ubereinstimmung mit vielen experimentell bestimmten Werten |

der Spaltkammer (vergleiche dazu Kapitel 4.1.2) angelehnt. Zur Vereinfachung wurde je-
doch nur ein Elektrodenpaar verwendet. Auch auf die Schwebstofffilter im Inneren der

Kammer und auf die Gasversorgung auferhalb wurde verzichtet, da sie, wie im vorherigen

6Bei einer fast 100 %igen Nachweiswahrscheinlichkeit im Kammergas und einer Emission in 47 verliisst
nur etwa die Hélfte der a-Teilchen die Actinoidenschicht. Der Rest wird im Siliziumwafer gestoppt und
tragt nicht mit bei.

"siehe Physics Lists EM constructors in Geant 4 Version 10.1


https://geant4.web.cern.ch/geant4/collaboration/working_groups/electromagnetic/physlist10.1.shtml
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Kapitel 4.1.4 gezeigt, auf das elektrische Feld und damit auch auf die Signalerzeugung
keinen Einfluss haben. Obwohl das gesamte Innere der Ionisationskammer mit P10 gefiillt
war, wurden nur Ereignisse beriicksichtigt, die in der Region zwischen Deposit und Tan-
talelektrode nachgewiesen wurden (,Sensitives Volumen®). Auf die Betrachtung von Rand-
effekten konnte auf Grundlage dieser Geometrie verzichtet werden | : , S. 150].
Eine Prinzipskizze dieses Aufbaus ist in Abbildung 4.1.14 zu sehen. Dargestellt ist dort das
gasgefiillte Volumen zwischen dem titanbeschichteten Siliziumwafer (Lila) samt Probema-
terial (griin) und einer Tantalelektrode (grau). Nach erfolgter Kernspaltung verlisst ein
Spaltfragment die Actinoidenschicht und ionisiert das Zéhlgas (blau). Je nach Richtung
des angelegten elektrischen Feldes zwischen beiden Elektroden driften die Elektronen in
Richtung der Tantalelektrode (,yorwirts gerichtet“ oder engl. ,forward biased®, im Weite-
ren FB) oder zur Actinoidenprobe (,riickwiirts gerichtet oder engl. ,reversed biased®, im
Weiteren RB). Die ebenfalls erzeugten Ionen bewegen sich in die jeweils entgegengesetzte
Richtung.

Die Schichtdicke der Actinoidenprobe wurde aus der abgeschiedenen Gesamtmasse unter
Annahme einer definierten Stochiometrie und Massendichte (UsOg: p = 8,38 g/cm® und
PuO,: p = 11,46 g/cm?) ermittelt. Innerhalb des Schichtvolumens wurden Spaltfragmente
und Untergrundereignisse rdumlich gleichverteilt generiert und in alle Raumwinkelelemen-
te gleichwahrscheinlich emittiert. Geant 4 erzeugte dabei Untergrundereignisse unter Nut-
zung der ,RadioactiveDecay*- Physikerweiterung. Entsprechend der Zusammensetzung des
jeweiligen Targetmaterials wurden dabei die enthaltenen Isotope mit thermischen Energien
(25meV) im Probenvolumen erzeugt. Geant 4 iibernahm deren Zerfall selbststéindig unter
Beriicksichtigung der korrekten Verzweigungsverhéltnisse und Emissionsenergien. Spalt-
fragmente wurden immer paarweise erzeugt und in entgegengesetzte Richtungen emittiert.
Ihre kinetischen Energien, ihre Kernladungen und Massen wurden mit dem GEF-Code
[ , | ereignisweise erzeugt. Die entsprechenden Verteilungen sind fiir 242Pu
in Abbildung A.3.3 und A.3.2 dargestellt. Genauere Informationen zu GEF und den simu-

lierten Verteilungen konnen dem Kapitel A.3 des Anhangs entnommen werden.

Zu Beginn eines jeden Ereignisses wurde zufillig festgelegt, ob es sich um ein Untergrund-
oder um ein Spaltereignis handeln sollte. Beide Typen wurden dabei gleichhiufig erzeugt.
Im Anschluss daran wurde die Anzahl der zusétzlich emittierten Untergrundereignisse be-
stimmt. Maximal konnten bei dieser Simulation 6 weitere a-Teilchen neben dem priméren

Ereignis im Kammergas nachgewiesen werden. Entsprechend der Anzahl der davon auch
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Abbildung 4.1.14: Nicht mafstébliche Illustration des Geometriemodells der Geant 4-
Simulation zur Ladungsbestimmung. Abgebildet ist ein Spaltfragment, welches die griine
Actinoidenschicht verldsst und das Kammergas (in Hellblau) ionisiert. Der titanbeschichte-
te Siliziumwafer (links) ist in Lila mit grauem Rand dargestellt. Gegeniiberliegend befindet
sich im Abstand D eine Tantalelektrode. Zwischen beiden befindet sich der fiir die Signal-
erzeugung sensitive Bereich (dunkleres Blau). Abhéngig von der Richtung des angelegten
elektrischen Feldes E bewegen sich die erzeugten Elektronen von der Actinoidenprobe weg
(vorwirts gerichtete Feldkonfiguration) oder auf sie zu (riickwérts gerichtete Feldkonfigura-
tion). Die ebenfalls erzeugten positiv geladenen Ionen bewegen sich mit deutlich geringerer
Driftgeschwindigkeit in die jeweils entgegengesetzte Richtung. Das kleine Bild am linken
unteren Bildrand gibt einen Uberblick iiber die Position dieser Anordnung innerhalb des
Spaltkammergeh&uses.

nachgewiesen Teilchen wurde jedes dieser Detektorereignisse iiber:

Zre fa]ls Spaltereignis
w=P,(Zg,7)-{ % P & (4.1.2)
1 falls Untergrundereignis

entsprechend gewichtet. Beriicksichtigt wurde im Vergleich zu Gleichung (4.1.1) zusétzlich
nur noch das Verhéltnis von erwarteter Spaltrate (Zpr ~ 6 + 30 neutroneninduzierte und
spontane Spaltungen pro Sekunde) zur Untergrundrate (Z, = 8,3 -10°s7!) der gesamten

Kammer.
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Energie- und Ladungsverteilungen

Um die Verteilung der im Zahlgas deponierten Energie der Spalt- und Untergrundereignisse
zu erhalten, musste die Energiedeposition entlang aller simulierten Teilchentrajektorien
summiert werden. Fiir vier unterschiedliche Abstinde D zwischen Actinoidenprobe und
Tantalelektrode ist das Ergebnis dieser Betrachtung in Abbildung 4.1.15 (a) zu sehen.
Die Verteilung der Energiedepositionen der Spaltfragmente erstreckt sich fiir kiirzere Plat-
tenabstinde hin zu kleineren Ladungen, was bedeutet, dass viele Fragmente erst in der
gegeniiberliegenden Elektrode gestoppt werden und somit nicht ihre gesamte kinetische
Energie an das Gas abgeben konnen. Die dabei induzierte Ladung wird durch die Ver-
groferung des Elektrodenabstands jedoch stédrker erhoht als die induzierte Ladung der
Signale von a-Teilchen. Das ist eine ganz wesentliche Erkenntnis, die es erlaubt, die Trenn-
barkeit von Spaltfragmenten und a-Teilchen iiber die Vergrofserung des Plattenabstandes
zu erhShen!

Vergleicht man die hier auftretenden hochsten Energien mit der maximalen kinetischen
Energie der Spaltfragmente in Abbildung A.3.2 (a), so stellt man fest, dass alle Ereignisse
oberhalb von 110 MeV einer Impulsiiberlagerung von einem Spaltfragment mit einem oder
mehreren a-Teilchen entstammen miissen. Alle Ereignisse oberhalb von 125 MeV koénnen
aber nur dem gleichzeitigen Nachweis zweier Spaltfragmente entsprechen. Diese Ereignisse
sind zwar fast 4 Grofenordnungen unterdriickt, sollten aber auch im gemessenen Ladungs-
spektrum zu finden sein. Zwei Spaltfragmente werden immer dann nachgewiesen, falls die
Spaltung in der Ndhe des Randes der Actinoidenschicht erfolgt oder eines der Spaltfrag-
mente nach Streuung am Silizium, Titan oder Plutonium ebenfalls in das sensitive Volumen
eindringt.

In Abbildung 4.1.16 (a) ist das Depositionsspektrum in seine einzelnen Beitrige zerlegt.
Dort erkennt man den Verlauf der Spaltfragmentverteilung (blau gefiillt) unterhalb der
Untergrundereignisse (in Rot). Der Einsatz in dieser Grafik zeigt, wie die Uberlagerung
unterschiedlich vieler a-Teilchen das resultierende Untergrundspektrum formt.

Da nicht die deponierte Energie, sondern die induzierte (Gesamt-)Ladung in einer Ioni-
sationskammer die direkte Messgrofe ist, miissen die simulierten Energien noch in eine
messbare Ladung umgerechnet werden. Fiir den einfachen Aufbau einer lonisationskam-
mer kann dieser Zusammenhang iiber den Energieerhaltungssatz hergeleitet werden. Die
vollstdndige Herleitung findet sich zum Beispiel in | , ., S. 151 ff.] und sei im
Folgenden nur in ihren Grundziigen wiedergegeben.

Fiir jeden Simulationsschritt® i kann die Anzahl n; der am Ort z; durch Ionisation erzeugten

8Geant 4 unterteilt jede Teilchentrajektorie (,G4Track®) in einzelne Schritte (,,G4Step“). Dabei entspricht
jeder Schritt nicht zwangsldufig einer Interaktion mit dem Medium.
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Abbildung 4.1.15: Simulierte Energiedeposition Fgep und induzierte Ladung AQ in Ab-
hingigkeit des Elektrodenabstandes D fiir die vorwirts und riickwérts gerichtete Feldan-
ordnung. Zur besseren Unterscheidung wurden die mit Gleichung (4.1.2) gewichteten Histo-
gramme skaliert.
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Abbildung 4.1.16: Simulierte Energiedeposition Fqe, und induzierte Ladung AQ fiir D =
10 mm. Die Beitrage der Spaltfragmente (in Blau) und des a-Untergrunds (in Rot) sind mit
Gleichung (4.1.2) gewichtet und eigensténdig dargestellt. Der Einsatz zeigt den Bereich des
Untergrunds vergrofert und nach den Beitrdgen unterschiedlicher Ordnungen von a-Pile-up
aufgeschliisselt.
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Ladungstrigerpaare iiber:

;= — 4.1.3
ni= ot (113)

ermittelt werden. Dabei ist E; die dort deponierte Energie des ionisierenden Teilchens
und W = 25.5eV die Energie zur Erzeugung eines Elektronen-Ionenpaares |

, ]. Um Rekombinationen zu verhindern, muss ein ausreichend starkes elek-
trisches Feld anliegen. Ist die Integrationszeit der verwendeten Elektronik grof gegen die
Ladungssammelzeiten, kann die Energie zur Beschleunigung der Ladungstriager nur aus der
gespeicherten Feldenergie (%C(pz) kommen. Die Reduzierung dieser bewirkt einen Abfall
des Potentials um Ag, welches bei konstanter Kapazitit C' der Kammer nach Ap = %
eine Anderung der gespeicherten Ladung um AQ zur Folge hat. Diese Anderung kann von
einem ladungsempfindlichen Vorverstidrker nachgewiesen werden. Es ergibt sich folgender

Zusammenhang:

e (D — Zi) FB
AQ = E E; (4.1.4)
DW - Z RB

Summiert wird dabei wieder iiber jeden Simulationsschritt ¢ der Teilchentrajektorie. Um die
Gesamtladung des Detektorereignisses zu erhalten, muss im Anschluss nur noch iiber alle
detektierten Teilchen summiert werden. Die Ergebnisse davon sind in Abbildung 4.1.15 (b)

und (c) zu sehen.

Vergleicht man die vorwérts und riickwérts gerichteten Feldkonfigurationen, so scheint die
Trennung zwischen Untergrund- und Spaltereignissen bei letzterer besser. Jedoch wird
das folgende Unterkapitel zeigen, dass der Anteil an Spaltfragmenten mit Ladungen ver-
gleichbar denen der Untergrundereignisse deutlich grofer ist. Die Nachweiseffizienz fiir
Spaltfragmente wird dadurch stark vermindert. Fiir FB ist diese deutlich hoher. Eine gute

Trennung ist dort aber erst ab einem Plattenabstand von D > 7,5 mm gegeben.

Fiir beide Feldanordnungen legt der augenscheinlich konstante ,Plateau“-Bereich zwischen
dem Maximum der Spaltfragmente und dem hochenergetischen Ende des Untergrundes
die Vermutung nahe, dass das Spektrum zur Ladung 0 konstant extrapoliert werden kann
| , , , , , |. Bereits in | ,

| konnte jedoch mit einem einfachen Modell belegt werden, dass eine konstante Er-
weiterung das wirkliche FB-Ladungsspektrum unter- und das RB-Spektrum iiberschétzt.
Dieser Sachverhalt konnte in dieser Arbeit bestitigt werden und ist in Abbildung 4.1.16 (b)
dargestellt.
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Intrinsische Nachweiseffizienz

Die intrinsische Nachweiseffizienz einer Spaltionisationskammer ist definiert als das Ver-
hédltnis aus der Anzahl der detektierten zur Anzahl der tatséchlich stattgefundenen Spal-
tungen. Zum Nachweis einer Spaltung ist es notwendig, dass mindestens eines der beiden
Spaltfragmente die Actinoidenschicht verldsst. Dabei sollte es jedoch noch so viel kineti-
sche Energie besitzen, dass es das Zihlgas in ausreichendem Mafe ionisieren kann. Die
Hoéhe dieser Mindestenergie hingt mafigeblich von der Sensitivitit der verwendeten Mes-
selektronik ab. Oft muss die Nachweisschwelle aber erhéht werden, um Zahlratenverluste
der Datenaufnahme (Totzeit) infolge der hohen Untergrundaktivitét zu vermeiden. Bei der

Bestimmung der Effizienz miissen also folgende Korrekturen beriicksichtigt werden:

e die vollstindige Absorption beider Spaltfragmente in der Actinoidenschicht oder im

Siliziumwafer,

e Spaltfragmente, deren induzierte Ladung oberhalb der Nachweisschwelle (Diskrimi-

natorschwelle) liegt, die jedoch nicht vom Untergrund unterscheidbar sind, und

e Spaltfragmente, deren induzierte Ladungen unterhalb der elektronischen Nachweis-

schwelle liegen.

Innerhalb der beschriebenen Simulationen konnen alle diese Félle beriicksichtigt und so
die Nachweiseffizienz direkt abgeschatzt werden.

In | , | wird fiir die H19-Spaltkammer (siehe Kapitel 4.2) die Grenze zwischen
a-Teilchen und Spaltfragmenten so definiert, dass sie bei 45 % der héaufigsten Spaltfrag-
mentamplituden liegt. Bei den nELBE-Kammern wurde eine andere Definition gewahlt.
In der Analyse der QDC-Spektren wurde die Grenze zwischen beiden Verteilungen in das
Minimum zwischen ihnen gelegt.

Fiir beide Methoden wurde die Nachweiseffizienz der Plutoniumspaltkammer bestimmt.
Die dabei gewonnenen Ergebnisse sind in Tabelle 4.1.3 zusammengefasst.

Die ermittelten Werte sind sowohl fiir die Gayther- als auch fiir die Minimum-Methode
im Rahmen ihrer Unsicherheiten fiir die Vorwértsrichtung identisch. Bei der riickwirtigen
Feldkonfiguration unterscheiden sich die Ergebnisse teilweise erheblich. Wahrend fiir die
vorwérts gerichtete Anordnung die Effizienzen unabhéngig vom Plattenabstand sind, lasst
sich fiir die entgegengesetzte Feldausrichtung eine klare Abhéngigkeit feststellen. Die Ef-
fizienzen sind dort fiir die hier betrachteten Abstinde immer geringer und betragen fiir
10 mm Plattenabstand nur noch etwa egp ~ 74 %. Aufgrund der konstanten und durch-
weg hoheren Nachweiseffizienzen wird fiir die nELBE-Kammer ein vorwérts gerichtetes

elektrisches Feld vorgesehen.
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Tabelle 4.1.3: Intrinsische Nachweiseffizienz e fiir Spaltfragmente der Plutoniumkammer
in Abhéngigkeit des Elektrodenabstandes D. Die aufgefiihrten Werte entstammen Geant 4-
Simulationen und sind fiir zwei unterschiedliche Auswertemethoden jeweils fiir die vorwérts-
(FB) und riickwértsgerichtete Feldkonfiguration (RB) aufgelistet.

sGayther-Methode ,Minimum*“-Methode

D / mm B/ % erB / % e / % er / %

5,0 988(5)  91,5(5)  97,9(10)  83,8(10)
7.5 98,6(5)  842(5)  982(10)  80,7(10)
10,0 98,8(5)  77.6(5)  98,6(10)  70,5(10)
12,5 98,7(5)  69,2(5)  98,5(10)  70,3(10)

Signalformen und Anstiegszeiten

Obwohl die Vergroferung des Plattenabstandes zu einer besseren Trennbarkeit der unter-
schiedlichen Teilchenspezies fiihrt, vergrofern sich mit ihm jedoch auch die Driftzeiten der
erzeugten Ladungstriagerpaare und damit im gleichen Mafie auch die Anstiegszeiten der
gemessenen Impulse. Im Hinblick auf die Qualitdt der gemessenen Signale fiihrt das auf
der einen Seite zu einer Erhohung der Pile-up-Rate (vgl. Gleichung (4.1.1)) und auf der
anderen Seite zu einer Verschlechterung der Zeitauflosung der Kammer. Letzteres kann
man damit erkldren, dass die Spaltfragmente aufgrund der geringeren Energie am Ende
ihrer Trajektorie eher aus ihrer urspriinglichen Emissionsrichtung heraus gestreut werden
als zu Beginn. Die Streuungen verursachen eine zusétzliche Varianz im Entstehungsort der

Elektronen-Ionenpaare und beeinflussen damit auch die Anstiegszeit.

Aus der bereits beschriebenen Simulation ldsst sich iiber Gleichung (4.1.5) der Verlauf des
Signalanstiegs berechnen. Dazu sind zusétzlich zu den Groken aus Gleichung (4.1.4) nur
die Elektronendriftgeschwindigkeit in P10 p = 6,2cm/ps | , | und die
Verstarkung der Vorverstiarker ¢ = 5V /pC | : | notwendig. Die Vorgehenswei-
se war dabei dhnlich wie in Kapitel 4.1.5. Fiir den ¢-ten Trajektorienschritt wurde iiber
Gleichung (4.1.3) die Anzahl der erzeugten Ladungstrager am Ort z; ermittelt. Fiir diese
wurde erst die maximale Driftzeit ¢; und dann fiir 0 < ¢t < t; der resultierende Signal-
verlauf nach Gleichung (4.1.5) berechnet. Das Entladen des Vorverstirkers wurde hierbei
durch ein exponentielles Abklingen des Impulses fiir ¢ > ¢, beriicksichtigt. Die dazu ver-
wendete Zeitkonstante des Vorverstirkers betrug 25ns. Die Summe der Teilimpulse w;(t)
aller entlang der Teilchenbahn erzeugten Ladungstrigerpaare ist dann der in der Kammer

messbare Spannungsimpuls U (t).
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niegu ) D—z R
t fir 0<t<t; und t5,=¢ " (4.1.5)
D z  RB.

U(t) = Zui(t) (4.1.6)

u;(t) =

Die so berechneten Signalformen von 1.000 Spaltfragmenten sind in Abb. 4.1.17 fiir
D = 10mm und beide Feldkonfigurationen sich iiberlagernd dargestellt. Die Signalampli-
tuden des vorwérts gerichteten Feldes sind grofer als die mit entgegengesetzter Richtung,
variieren aber auch stérker. Betrachtet man die mittleren Anstiegszeiten (10 % - 90 %)
rechts in Abb. 4.1.18, so ldsst sich feststellen, dass Signale der riickwartigen Anordnung
schneller ansteigen. Interessant ist dabei jedoch, dass fiir beide Orientierungen von E die
Anstiegszeiten iiber einen grofen Bereich gleich und unabhéngig vom Emissionswinkel der
Spaltfragmente sind. Verstéandlicherweise ist dieser Bereich fiir kleine Abstande grofer als
fiir grokere. Je flacher® die Fragmente aus der Actinoidenschicht austreten, desto grofer

wird die Diskrepanz zwischen den Anstiegszeiten beider Konfigurationen.

> ofF o T 10° > oF
- 14102 -
_17 I _17 ]
i =10 i 1310
_2_ _2_
L L 1 I B 1
0 200 400 0 200 400
t/ns t/ns

Abbildung 4.1.17: Charakteristische Impulsformen der Spaltkammern simuliert mit
Geant 4. Links: E-Feld in ,yvorwirts‘-Richtung. Rechts: E-Feld in ,riickwarts“Richtung.

Im Hinblick auf die Wahl des optimalen Plattenabstandes musste also ein Kompromiss

zwischen guter Zeitauflosung und gutem Signal-zu-Untergrundverhéltnis getroffen werden.

Ykleine Inklination beziiglich der Oberfliche der Actinoidenschicht
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Abbildung 4.1.18: Vergleich der Anstiegszeiten (10 % - 90 %) zwischen vorwirts und
riickwérts gepolter Feldanordnung in Abhéngigkeit des Emissionswinkels der Spaltfragmente
beziiglich der elektrischen Feldlinien.

Eine Analyse der generierten Signale mit einer digitalen Entsprechung eines Proportional-
diskriminators | , | ergab eine Verschlechterung der theoretisch erreichbaren
Zeitauflosung von 1,0ns bei 5mm Plattenabstand auf 1,8ns bei 12,5mm. Im Vergleich
zur Auflosung dhnlicher Tonisationskammern (z. B: H19 At = 3ns) waren selbst 1,8ns
noch sehr gut, sodass zugunsten des besseren Signal-zu-Untergrund-Verhéltnisses entschie-
den wurde. Mit einem Plattenabstand von 10 mm, der resultierenden mittleren Anstiegs-
zeit von 70ns, einer Nachweiseffizienz von 98,8 % und einer maximalen Zeitauflosung von

1,27 ns konnten alle Anforderungen an die Plutoniumkammer erfiillt werden.

4.2 Die PTB 23°U Spaltkammer H19

Die 23°U-Spaltionisationskammer H19 wurde im Jahr 1979 von den Harwell Laboratorien'®
im Rahmen einer internationalen Neutronenfluenzvergleichsmessung entwickelt | ,

|. Derzeit befindet sie sich im Besitz der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt (im
Folgenden PTB) Braunschweig und wird dort als Neutronenfluenznormal verwendet. Die
H19 wurde als Transfergeridt konzipiert und mehrfach unter grofsem Aufwand kalibriert
| , , , , , |. Thr Aufbau ist fiir Messun-
gen in offenen Neutronenfeldern optimiert, aber ebenso fiir Experimente mit gepulsten
Neutronenstrahlen geeignet. Eine technische Skizze der Kammer ist in Abbildung 4.2.1 zu

sehen. Weitere Details zum Aufbau und den enthaltenen Spaltproben sind in allen hier

19Harwell Laboratory, Didcot, Oxon, OX11 ORA, United Kingdom
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erwahnten Publikationen aufgefiihrt. Die fiir diese Arbeit wesentlichen Eigenschaften seien
im Folgenden kurz zusammengefasst.

Um die Streuwirkung, vor allem in offenen Neutronenfeldern, gering zu halten, besteht
das Geh&use der H19 aus 550 pm diinnem Edelstahl. Betrieben wird die Kammer mit P10
bei Atmosphérendruck unter permanentem Gasaustausch. Im Inneren befinden sich fiinf
Platinelektroden, welche beidseitig mit Uran beschichtet sind. Platin wurde aufgrund seiner
inerten chemischen Eigenschaften als Strukturmaterial der Proben gew#hlt. Im Vergleich zu
Materialien mit kleiner Ordnungszahl verlauft sein Streuquerschnitt aufgrund der héheren
Niveaudichte deutlich flacher, was Streukorrekturen vereinfacht. Das gleiche gilt auch fiir
Tantal, welches sowohl fiir die Ein- und Austrittsfenster der Kammer als auch fiir die
Gegenelektroden verwendet wurde. Die zylindrischen Elektroden sind 125pum stark und
haben einen Durchmesser von 86 mm. Die abgeschiedene Gesamtmasse an Uran betrigt
(201,4 £ 0,5) mg. Der Flicheninhalt der Uranproben entspricht F"' = Im(7,6cm)* ~
45,4 cm?. Die aus beiden GroRen resultierende Flichendichte ist dann m 4 = 444,0 ug/cm?.

Der Isotopenvektor des verwendeten Targetmaterials ist in Tabelle 4.2.1 aufgelistet.

Tabelle 4.2.1: Isotopenvektor der H19-Deposits von 1981. Die groften Halbwertszeiten aller
enthaltenen Uranisotope haben im Rahmen der angegebenen Unsicherheiten bis heute noch
zu keiner Verdnderung gefiihrt.

Isotop Hiufigkeit
[Glover et al., 1982]
By 0,03620(20) %
2357 99,9183(3) %
23617 0,00940(10) %
2387 0,03610(20) %

Die Eigenschaften der enthaltenen Uranproben wurden bereits in Tabelle 4.1.2 im direkten

Vergleich zu den nELBE-Deposits zusammengefasst.
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5 Experimente zur Spaltung von 242py

It doesn’t matter how beautiful your theory is, it doesn’t matter how smart you are. If it

doesn’t agree with your experiment, it is wrong.
Richard P. Feynman

Das Ziel dieser Arbeit ist die préizise Bestimmung des energieabhingigen neutronenindu-
zierten Spaltwirkungsquerschnitts mit Unsicherheiten besser als 5 %. Zu dessen Bestim-
mung wurden im Rahmen dieser Arbeit mehrere Experimente geplant und durchgefiihrt.
In Tabelle 5.0.1 sind diese zusammengefasst. Verwendet wurden dafiir die in Kapitel 4.1

beschriebenen Spaltionisationskammern.

Tabelle 5.0.1: Chronologischer Uberblick iiber die durchgefithrten Experimente zur Be-
stimmung des neutroneninduzierten Spaltquerschnitts von 242Pu. Gegenstand dieser Arbeit
ist jedoch nur das November-Experiment.

Datum Experiment Anlage Messgrofse

12.2013 UFC vs. H19 nELBE Erprobung, n{"¢
05.2014 UFC PIAF Kalibrierung, n3¢
06.2014 PulFC PIAF Kalibrierung, n*c
06.2014 PuFC vs. UFC nELBE nl'fC oder o 'E¢

(n,f)
112014 PuFCvs. H19 nELBE o %f°

Die #*U-Spaltkammer soll als Neutronenfluenzdetektor eingesetzt werden. Eine Charakte-
risierung der Flichenbelegung! n, und der intrinsischen Nachweiswahrscheinlichkeit ¢ ist
deshalb durchzufiihren.

Die Bestimmung der Flichenbelegung kann sowohl in einem Referenzneutronenfeld als auch
durch a-Spektroskopie in bekannter Geometrie erfolgen. Fiir die nELBE-Spaltkammern
wurde sie im kalibrierten Neutronenfeld des Ionenbeschleunigers PIAF der PTB Braun-
schweig bestimmt. Zur Berechnung dieser Grofe ist jedoch die Kenntnis des Spaltquer-

schnitts selbst notwendig, wodurch die Messung ihre Eigenstidndigkeit verliert. Die Anzahl

! Die Flichenbelegung gibt die Anzahl der Probenkerne pro Flicheneinheit an und ist iiber den Proportio-
nalititsfaktor M/Na (molare Masse durch Avogadrokonstante) mit der Massenbelegung m 4 verkniipft.
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der Targetatome liisst sich fiir 2*2Pu aber auch iiber die Spontanspaltung dieses Isotops
bestimmen, worauf im Verlauf dieses Kapitels noch detailliert eingegangen wird.

An nELBE wurden insgesamt drei Experimente zur Bestimmung des neutroneninduzierten
Spaltquerschnitts durchgefiihrt. In einem ersten Experiment im Dezember 2013 konnten
der verwendete Aufbau erprobt und die Uranspaltkammer charakterisiert werden. Zur Be-
stimmung des nELBE-Neutronenflusses kam dabei das PTB-Transferinstrument H19 (sie-
he Kapitel 4.2) zum Einsatz. Mit Kenntnis der UFC-Fliachenbelegung war es dann moglich,
die einfallende Neutronenfluenz auf die PuFC genau zu bestimmen.

Im Anschluss an die Charakterisierung beider Kammern an der PTB Braunschweig im Mai
und Juni 2014 konnte an nELBE erstmals ein neutroneninduzierter Spaltquerschnitt von
242Py relativ zum 25U der UFC bestimmt werden.

Gegenstand der weiteren Betrachtungen ist jedoch die dritte Messung vom November 2014.
Hier wurde die auf die PuFC einfallende Neutronenfluenz erneut durch die H19 bestimmt.
Da die H19 hinreichend genau charakterisiert ist, kann diese Messung als eigenstandig an-
gesehen werden und eignet sich deshalb besonders fiir die prizise Bestimmung des Spalt-
querschnitts.

Der erste Teil dieses Kapitels gibt einen Uberblick iiber die Bestimmung von Reaktions-
querschnitten relativ zu einer Referenzreaktion. Es schliefst sich die Beschreibung des ver-
wendeten Messaufbaus, der Datenaufnahme und -verarbeitung an. Das Unterkapitel 5.4
beschreibt, wie die aufgenommenen Messdaten analysiert wurden, um die Spontanspalt-
rate und den Spaltquerschnitt zu bestimmen. Dabei wird auf wesentliche Korrekturen
gesondert in Abschnitt 5.4.2 eingegangen. Am Ende des Kapitels werden die gewonnenen

Ergebnisse zusammengefasst und im Vergleich mit &lteren Messungen diskutiert.

5.1 Experimentelle Bestimmung neutroneninduzierter

Spaltquerschnitte

Allgemeine Definition

In der Kern- und Teilchenphysik ist es tiblich, die Ausbeute einer bestimmten Reaktion auf
die atomare Flichenbelegung des Targetmaterials zu normieren. Die so erhaltene Grofe
wird Wirkungsquerschnitt o genannt | , , S. 16]. Die Ausbeute definiert
dabei das Verhéltnis der Teilchen, welche eine Reaktion durchlaufen (N;), zur Anzahl der
einfallenden Teilchen (N, ).

Die differentielle Reaktionsrate kann mit Hilfe des Wirkungsquerschnitts und der Teil-

chen(volumen)dichte des Targetmaterials (Ny) wie folgt dargestellt werden:
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dN, = o Ny, (x)Nydzx

Betrachtet man alle méglichen Reaktionen, so bedingt der Zuwachs der Reaktionsrate an
der Stelle x dabei natiirlich eine Abnahme im einfallenden Teilchenstrom Nm fiir grofere

Eindringtiefen z + dax:
ANy = —010t Nin(2) Ny-dz

Die Summe aller moglichen Reaktionsquerschnitte o, wird totaler Wirkungsquerschnitt

Otot genannt.

Diinnes Target

Fiir ausgedehnte Targetmaterialien nimmt der einfallende Teilchenstrom Ni, also mit der
Eindringtiefe x exponentiell ab. Aufgrund ihrer geringen Dicke (~ 110nm) kann eine Ab-
schwéachung des Neutronenstrahls innerhalb der nELBE-Actinoidentargets vernachlissigt
werden. Das gilt jedoch nicht fiir die gesamte Spaltkammer und wird im Abschnitt 5.4.2
separat betrachtet. Die allgemeine Definition des Reaktionsquerschnittes fiir ebensolche

diinne Targets? lautet:

o ... Reaktionsquerschnitt
Nr ... Reaktionsrate
N1 N; ... Einfallende Teilchenrate
oy = N na (5.1.1) ny = Nydz =% ... Flichendichte
Nt ... Anzahl der Probenatome
F ... vom Teilchenstrahl
beschienene Probenfliche
Relativmessung

Die Bestimmung des absoluten Reaktionsquerschnitts ist experimentell sehr herausfor-
dernd. Neben der Nachweiseffizienz und der Anzahl der Probenkerne im zu untersuchenden
Material muss auch die Anzahl der einfallenden Teilchen iiber den gesamten Verlauf des
Experiments genau bekannt sein. Diese Anzahl kann man zum Beispiel iiber die zeitkorre-

lierte assoziierte Teilchenproduktion | : | bestimmen.

2Hierbei wird davon ausgegangen, dass die Probe homogen und gréRer als der einfallende Teilchenstrahl
ist. Auf Seite 74 wird darauf noch gesondert eingegangen.
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Eine andere M&glichkeit besteht darin, bereits gut bestimmte Kernreaktionen zu nutzen,
um den einfallenden Teilchenfluss zu messen. Man spricht dann aber von einer Bestim-
mung des Wirkungsquerschnitts relativ zur verwendeten Kernreaktion. Beispiele fiir solche
Standardreaktionen des Neutronennachweises sind die elastische Streuung am Wasserstoff
H(n,n), (n,a)-Reaktionen an 9B, Austauschreaktionen an *He sowie die neutronenindu-
zierte Spaltung von 23U | , |. Zusétzlich hilft eine Relativimessung beziiglich eines
hinreichend genau bekannten Referenzquerschnitts, eine Vielzahl systematischer Unsicher-
heiten zu eliminieren.

Aus Gleichung (5.1.1) folgt fiir den neutroneninduzierten Spaltquerschnitt des verwendeten

Plutoniums (o) relativ zu einer Referenzreaktion (o,*"):

PuFC . PuFC . Ref
%o _ ( Non(En) Ne(En) (5.1.2)
O—E{ef Ni (En)nA M (En)nA

Die neutronen-induzierten Reaktionsraten N(n7f)7r sowie die einfallenden Teilchenraten Ni,

héngen dabei jeweils von der Energie der einfallenden Neutronen F, ab.

Flichenbelegung

Mithilfe der Halbwertszeit® fiir Spontanspaltung (SF) T} (sr) lasst sich die zunéchst un-
bekannte Fliachendichte ni“FC" jedes Plutoniumdeposits aus einer Messung der jeweiligen
Spontanspaltrate Né‘gci bestimmen (vgl. | , D).

242Py besitzt im Vergleich zu anderen Isotopen ein relativ grofies Verzweigungsverhiltnis
fiir Spontanspaltung. Abbildung 5.1.1 gibt einen Uberblick iiber die im Zeitraum von 1956
bis 2013 durchgefiihrten Messungen zur Bestimmung dieser Grofe. Auf Grundlage der
dort aufgefithrten Resultate haben die daraus resultierende partielle
Halbwertszeit evaluiert. Der von ihnen angegebene Wert (6,77 & 0,07) - 10'%a besitzt eine
sehr geringe relative Standardunsicherheit von 1 %.

2010 wurde das SF-Verzweigungsverhiltnis erneut evaluiert. In | , , ,

| ist T’ josp) = (6,79 £0,10) - 10" a und damit geringfiigig hoher als in |
, |- Auch die zugehorige relative Unsicherheit ist mit 1,5 % etwas grofer.

Die aktuelle Messung von zeichnet sich im Vergleich zu den
vorherigen Messungen durch eine geringere statistische und systematische* Unsicherheit

aus. In den zwei diskutierten Evaluierungen ist sie nicht enthalten. Deshalb wurde der

3In der Literatur wird oft eine (partielle) Halbwertszeit fiir Spontanspaltung angegeben. Diese Bezeichnung
ist jedoch irrefithrend, da die Art des Zerfalls in der Definition der Halbwertszeit keine Rolle spielt. Im
Hinblick auf spezielle Kernumwandlungen ist es besser, von Verzweigungsverhaltnissen zu sprechen.

4Abgesehen von der Messung von Meadows, der in [ , ] 0,5 % systematische Unsicherheiten
angibt. Die systematischen Unsicherheiten von [ | betragen 1,3 %.
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Wert fiir die partielle SF-Halbwertsbreite im Rahmen dieser Arbeit neu bestimmt. Dabei
wurde analog zur in | , | dargestellten Methodik vorgegangen. Der so ermittelte

Wert betriigt (6,76 + 0,09) - 100 a.
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Abbildung 5.1.1: Zusammenstellung gemessener partieller ?42Pu Halbwertszeiten fiir
Spontanspaltung und evaluierte Werte. Die experimentellen Daten sind der Evaluierung
von [ | entnommen. Die von [ | durchgefithrte Neu-
evaluierung besitzt eine etwas grokere Unsicherheit. In Blau dargestellt ist das gewichtete
Mittel aller aufgefiihrten Messungen unter Beriicksichtigung der aktuellsten Messung von

[ |. Der hellblaue Bereich kennzeichnet die kombinierte Stan-
dardunsicherheit (Standardabweichung) dieses Wertes (1,6 %).

Zur Bestimmung der Flidchendichte nquCi nutzt man, dass:
PuFC; ‘ ‘
purc _ 2 Vr L PuFC; (5.1.3)
na = T purc = Ny 1.

)

unter der Annahme, dass alle Deposits die gleiche Targetfliche F' haben. Das ist durch den
Abscheideprozess in einer Depositionszelle mit wohlbekannter Geometrie auf unter 3 %
gewahrleistet.

Das Zerfallsgesetz liefert mit dem Produkt aus Zerfallskonstante A und Spontanspaltver-

zweigungsverhaltnis v dann:

. PuFC;
vro, _ N mit: Ay = 22 (5.1.4)
A M F ' T12,sF) o
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Setzt man nun die Ergebnisse der letzten beiden Formeln (5.1.3) und (5.1.4) in (5.1.2) ein,

so ergibt sich:
SPuEC By PuFC N Ref
Bl = MF ﬂ o (5.1.5)
Oy Nin Zz N(ZSF) ]VinnA

Ref
r

Durch Multiplikation von Gleichung (5.1.5) mit dem Referenzquerschnitt o;** ergibt sich

ein Ausdruck zur Bestimmung des neutroneninduzierten Spaltquerschnitts von 242Pu:

- PuFC : Ref
% Nln Nr
O_FnufP;C — MF Z (n.f) : oRet (5.1.6)
7 Nin Zz N(ZSF) NinnA

An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass die Gleichungen (5.1.5) und (5.1.6) nur fiir

ideale Detektoren giiltig sind. Ein solcher Detektor weist alle stattfindenden Spaltungen
nach, beeinflusst den einfallenden Neutronenstrahl jedoch auf keine andere Weise. Auf
Absorption und Streuung von Neutronen im Detektor und die Beriicksichtigung der sehr
geringen Nachweiseffizienz des realen Detektors wird in Kapitel 5.4.2 noch ausfiihrlich

eingegangen.

5.2 Messaufbau

Ausgehend von Formel (5.1.6) des vorangegangenen Kapitels sind fiir die Messung des

neutroneninduzierten Spaltquerschnitts von 2#2Pu folgende Messgrofen zu bestimmen:

e die Spontan- und neutroneninduzierte Spaltrate jeder Actinoidenschicht und die ki-

netische Energie der Neutronen,
e die Anzahl der Reaktionen in der Referenzprobe sowie

e die atomare Flichenbelegung des Referenzmaterials.

Alle weiteren Grofen aus Formel (5.1.6) sind Konstanten und kénnen Kerndatenbanken
| , , : | (A und ) oder den Konstruktionszeichnungen der Deposi-
tionszelle (siehe A.1) entnommen werden (F).

Unter Beriicksichtigung der experimentellen Moglichkeiten von nELBE (vgl. Kapitel 3)
konnen alle oben genannten Gréfen in einem Flugzeitexperiment bestimmt werden. Da-
zu wird die Spaltrate mithilfe der unter Kapitel 4.1 erlauterten Plutonium-Spaltkammer
ermittelt. Die kinetische Energie der einfallenden Neutronen ergibt sich iiber ihre Flug-

zeit, die iiber die Zeitdifferenz zwischen dem in der Spaltkammer detektierten Spaltereignis
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und der Mikropulsreferenz (Zeitreferenzsignal) des ELBE-Beschleunigers berechnet werden
kann. Durch das Design der nELBE-Spaltkammern kann der einfallende Neutronenstrom
am Ort der Spalttargets leider nicht simultan im gleichen Detektor gemessen werden, da
die Effizienz fiir den Nachweis von Neutronen unbekannt beziehungsweise die implizit zu
bestimmende Grofe ist. Man muss dazu also auf ein Normal, einen Detektor mit bekann-
ter Neutronennachweiseffizienz, zuriickgreifen. Da das nELBE-Neutronenspektrum im We-
sentlichen schnelle Neutronen beinhaltet (vgl. Abb. 3.0.4), der Detektor aber auch sensitiv
auf Neutronen mit niedrigeren Energien sein soll (z. B. zur Bestimmung des rauminduzier-
ten Untergrundes oder der Beriicksichtigung von Spaltungen unterhalb der Spaltschwelle),
muss sich die Sensitivitit eines solchen Fluenznormals iiber einen grofsen Energiebereich

erstrecken und sollte dort kein Schwellenverhalten aufweisen.

Durch ihr vergleichbar einfaches Funktionsprinzip und den einfachen Aufbau bieten sich
auch fiir diesen Zweck Spaltionisationskammern an. Um die geforderte Sensitivitat fiir
thermische Neutronen zu gewéhrleisten, eignen sich besonders Isotope, bei denen nach
Neutroneneinfang so viel Bindungsenergie frei wird, dass der entstandene Compoundkern
spaltet. Beispiele fiir solche Targetmaterialien sind 2**U und 2*°Pu, wobei 23U als Referenz-
material vorzuziehen ist, da es zu den IAEA-Standards fiir schnelle Neutronen zwischen
0,0253 eV und 1GeV zéihlt.

Mit dem H19 #*°U-Transfergerit (vgl. Kapitel 4.2) stand eine solche Referenzkammer zur

Verfiigung, die in Zusammenarbeit mit der PTB Braunschweig betrieben wurde.

Die totale Effizienz des Nachweises schneller Neutronen ist bei Spaltionisationskammern
mit etwa 107° relativ niedrig, sodass nur die mittlere Intensitit des Neutronenstrahls iiber
lange Messzeitraume bestimmt werden kann. Die Stabilitdt des nELBE-Strahls auf dieser
Skala konnte aber in mehreren Experimenten gezeigt werden. Exemplarisch ist das fiir die
Messzeit vom Juni 2014 in Abbildung 5.2.1 gezeigt. Mit einem Plastikszintillator wurde
dort eine Flugzeitmessung durchgefiihrt, sodass in kurzen Intervallen von 10 s die Intensitat

gestreuter Neutronen und der begleitenden Bremsstrahlung bestimmt werden konnte.

In Abbildung 5.2.2 sind beide Spaltkammern im Experimentaufbau zu sehen. Um eine
moglichst genaue Bestimmung des einfallenden Neutronenstroms zu gewéhrleisten, wurde
die Referenzkammer 10 cm vor der Plutoniumkammer positioniert. Eine Abschwichung des
Neutronenstrahls zwischen beiden Kammern durch Streuung an Luft konnte somit mini-
miert werden. Prinzipiell ist es egal, ob der Monitor vor oder nach dem Target positioniert
wird. Die Verwendung von diinneren Tantalfenstern, von Platin und Tantal als Elektro-
denmaterial sowie das massenreduzierte Design der H19 pradestinieren sie jedoch fiir eine
Position direkt vor der Plutoniumkammer. Platin und Tantal besitzen als nicht-magische,

massereiche Kerne eine hohe Niveaudichte | , |. Der totale Streu-
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Abbildung 5.2.1: Stabilitit des nELBE-Neutronenstrahls gemessen im Juni 2014. Als
Strahlmonitor diente ein Plastikszintillator, der durch seine hohe Nachweiseffizienz Strahl-
schwankungen iiber einige Sekunden integriert detektieren kann. Der Detektor befand sich
bei dieser Messung auferhalb des Strahls, da die Datenrate fiir die Ausleseelektronik sonst
zu hoch gewesen wéare. Der Fluss gestreuter Neutronen nahe des Strahls skaliert aber mit
dessen Intensitit und kann deswegen auch zur Uberwachung verwendet werden. Die verein-
zelten Einbriiche der Z&hlraten wurden durch kurze Unterbrechungen des Experimentier-
betriebs verursacht. Eine ausfiihrliche Beschreibung der nELBE-Plastikszintillatoren kann
Ref. | , | entnommen werden.

querschnitt beider Kerne hat dadurch eine flache Struktur im Bereich schneller Neutronen
mit {iberlappenden Resonanzen. Zusétzlich verlieren Neutronen, welche an diesen schwe-
ren Kernen elastisch streuen, nur wenig Energie. Somit bleiben Form und Intensitit des
Neutronenspektrums nahezu erhalten. Die in der Plutoniumkammer verwendeten Si-Wafer
haben im Vergleich einen etwas groferen Einfluss auf das einfallende Neutronenspektrum.
Auf die Streuwirkung beider Spaltkammern wird aber noch gesondert in Kapitel 5.4.2
eingegangen.

Bei der Festlegung des Abstandes beider Spaltkammern beziiglich der Neutronenquelle

miissen zwei Aspekte beachtet werden:
1. Die Energieauflosung der Detektoren sollte so hoch wie moglich sein und

2. Korrekturen infolge von Neutronenstrahl- und Targetinhomogenititen miissen ver-

mieden oder minimiert werden.
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Abbildung 5.2.2: Foto vom experimentellen Aufbau der Strahlzeit 11.2014. Der Neutro-
nenstrahl tritt von rechts kommend in die Flugzeithalle ein, verlasst das Vakuumstrahlrohr
durch ein 25 pm dickes Titanfenster und trifft dann auf die beiden Spaltionisationskammern
(PuFC links, H19 rechts).

Die Energieauflosung AFE, in Neutronenflugzeitexperimenten kann durch

4 4
AE, = \/(mnc 325 7 PTAL? + (manc? )25 0 Ar2 (5.2.1)
AL2 INE
= mpc?f%y? Tz + -

ermittelt werden. AL und At beschreiben hierbei die Unsicherheiten in der Bestimmung der
Flugstrecke L und der Flugzeit ¢. Bei § und v handelt es sich um die iiblichen Bezeichner
innerhalb der Lorentz-Transformation. Die Grofe my,c® ist dann die Ruheenergie (auch
Ruhemasse) des Neutrons. Nach Gleichung (5.2.1) gilt: je grofer die Flugstrecke, desto
besser die Auflésung (vgl. Fig. 19 in [Beyer et al., 2013]).

Der zweite Aspekt der obigen Auflistung ist dabei aber ein limitierender Faktor. Die in
Gleichung (5.1.2) angegebenen Neutronenstrome und Flichenbelegungen wurden dort be-
ziiglich ihrer rdumlichen Verteilung als homogen angenommen. Im Allgemeinen kann jedoch

davon ausgegangen werden, dass sowohl Neutronenstrahl als auch die Targets Inhomoge-
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nitdten aufweisen. In | , , Fig. 5] ist eine Messung des nELBE’-Strahlprofils
fiir zwei unterschiedliche Flugstrecken dargestellt. Dort erkennt man, dass es am Rand
des Strahls zu Abweichungen von der idealisierten Form und homogenen Dichteverteilung
eines divergenten Strahls kommt.

Uber die Homogenitit der Plutoniumtargets wurde im Kapitel 4.1.1 schon berichtet. In
Abbildung 4.1.4 sind radiografische Aufnahmen der ?*2Pu-Targets abgebildet, aus denen
sich Riickschliisse auf deren Homogenitét ziehen lassen. Sie zeigen, dass die in Mainz her-
gestellten Targets eine exzellente, wenn auch nicht perfekt homogene Aktivitdtsverteilung
besitzen | , |-

Bei der Wahl des Probendurchmessers im Vergleich zur Grofse des einfallenden Neutronen-
strahls konnen Korrekturen infolge von Inhomogenitidten jedoch vermieden werden. Das

soll im Folgenden anhand von zwei Alternativen erldutert werden.

1. Die Durchmesser der Actinoidenschichten sind kleiner als der des Neu-
tronenstrahls. Fiir diesen Fall ist die Homogenitdt der Targets belanglos, da sich
bei bekannter Flichenbelegung alle Targetatome im Strahl befinden. Bei der In-
tegration iiber die gesamte Probenoberfliche mitteln sich Inhomogenititen in der
Flachenbelegung heraus und spielen damit im weiteren Verlauf keine Rolle mehr.
Die rdumliche Form und Entwicklung des einfallenden Strahls muss jedoch bei dieser
Variante bekannt sein. Da es sich beim nELBE-Strahl um einen divergenten Strahl
handelt, nimmt die Teilchenflussdichte strahlabwirts kontinuierlich ab. Hinzukom-
mende Randeffekte (,Strahl-Halo“) konnen eine exakte Bestimmung der einfallenden

Neutronenzahl zusatzlich erschweren.

2. Die Durchmesser der Actinoidenschichten sind grofier als der des Neutro-
nenstrahls. Im Gegensatz zum ersten Fall kann die Homogenitédt des Neutronen-
strahls hier vernachléssigt werden, da die Referenzkammer alle einfallenden Neutro-
nen nachweisen kénnte. Uber Inhomogenititen am Rand wird hier ebenso gemittelt,
sodass ihr Einfluss auf das Ergebnis vernachlissigbar klein ist. Es muss jedoch sicher-
gestellt werden, dass auch alle Actinoidenschichten nach der Referenzkammer eben-
falls noch grofer sind als der Strahl. Zusétzlich ist es hier notwendig, genaue Kenntnis
iiber die Homogenitit der zu untersuchenden Targets zu haben oder von Anfang an
nur homogene Targets zu verwenden. Wiahrend die Homogenitéit der nELBE-Targets

einzeln schon gut ist (vgl. Abbildung 4.1.4 (a)), gleichen sich Inhomogenitéten in ihrer

SHierbei handelt es sich um eine Messung in der friiheren nELBE-Messhalle. Das dort ermittelte Strahl-
profil sollte jedoch aufgrund des gleichen Kollimatoraufbaus vergleichbar zum Strahlprofil der neuen
Messhalle sein.
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Summe fast vollstdndig aus. Das ist qualitativ in Abbildung 4.1.4 (b) zu sehen und
kann mit Abbildung 4.1.5 (b) sogar quantifiziert werden. Demnach liegt die mittlere
quadratische Abweichung der relativen Unterschiede im Aktivitéitsprofil aller 242Pu-
Targets bei (3,25 +£0,11) %.

Aufgrund der hervorragenden Qualitit der eingesetzten Deposits wurde letztere Varian-
te gewdhlt. Limitierend fiir die Wahl des richtigen Abstandes zur Neutronenquelle war
dann nur der Durchmesser der Pu-Targets, da dieser mit 74 mm 2mm kleiner war als der
Durchmesser der H19-Targets.

In Anbetracht der rdumlichen Gegebenheiten entschieden wir uns fiir einen Abstand,
bei welchem das letzte Actinoidentarget der Plutoniumkammer einen Abstand von
(630,4 £ 0,2) cm zur Neutronenquelle hatte. Der Neutronenstrahl hat an dieser Stelle einen
Durchmesser von 56 mm (vgl. Abbildung 3.0.5), was uns eine Toleranz von etwa einem Zen-
timeter auf jeder Seite bei der Justage der Kammer liek.

Beide Spaltkammern wurden auf einem Gestell montiert und mittels selbstnivellierender
LASER auf die Strahlachse justiert. Der Abstand der H19 zum Photoneutronentarget
wurde mit einem LASER-Distanzmessgerit ermittelt.

Die Position jedes Plutoniumdeposits relativ zur Quelle konnte anhand der Entfernung
vom H19-Austrittsfenster zum PuFC-Eintrittsfenster und den Dimensionen innerhalb der
Pu-Kammer aus den Konstruktionszeichnungen ermittelt werden. Die dabei auftretenden
Unsicherheiten der Entfernungsmessung sind kleiner als 2 mm.

Ein Schema des Versuchsaufbaus ist in Abbildung A.4.1 des Anhangs A.4 dargestellt. Sie
zeigt den ELBE-Raum 111b samt Elektronenstrahlfiihrung, die Photoneutronenquelle, den
Kollimator in der Wand zwischen den Ridumen 111b und 125 und die gesamte nELBE-
Experimentierhalle. In dieser sind das Strahlrohr, die Spaltkammern samt ihres Gestells,
der Experimentieraufbau zur Bestimmung von inelastischen Streuungen und Winkelver-
teilungen sowie der Strahlscanner abgebildet. Eine detailliertere Darstellung der fiir diesen

Versuch relevanten Komponenten ist in Abbildung 5.2.3 zu sehen.
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Abbildung 5.2.3: Experimenteller Aufbau des hier diskutierten Experiments zur Bestim-

mung des neutroneninduzierten Spaltquerschnitts von 242Pu. Die Darstellung ist nicht mak-

stidblich. Eine mafstabsgerechte Darstellung des Versuchsaufbaus kann Abbildung A.4.1

entnommen werden.
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Tabelle 5.2.1: Gemessene und berechnete Abstéinde der Spaltkammern und ihrer Bezugs-
punkte zum Strahlrohrfenster und zur Neutronenquelle. Die Unsicherheiten aller Werte
kénnen auf 2mm abgeschétzt werden.

<> Strahlrohrfenster / mm <> Neutronenquelle / mm

Strahlrohrfenster 5117
Eintrittsfenster 830 5947
1./ 2. Deposit 844 5961
19 +i-10,125
9./ 10. Deposit 885 6001
Austrittsfenster 97 6014
Eintrittsfenster 997 6114
1. Deposit 1042 6159
PuFC : +i-20,5
8. Deposit 1187 6304
Austrittsfenster 1229 6346
Messpunkt (MP) 2683 7800
Strahlparameter

Um eine moglichst hohe neutroneninduzierte Spaltrate in den Spaltkammern zu erzie-
len, wurden die ELBE-Elektronenstrahlparameter im Rahmen dieser Arbeit hinsichtlich
maximaler Neutronenfluenz und bestmdglicher Strahlstabilitat gewidhlt. Die wesentlichen

Elektronenstrahlparameter sind dafiir:
e die kinetische Energie der Elektronen FE,,
e die Ladung pro Elektronenbunch @), und
e die Wiederholrate des Beschleunigers facc.

Unabhéngig von diesen Parametern, aber ebenfalls wichtig fiir das erzeugte Spektrum, ist
die Verwendung diverser Absorber im Strahl zwischen Neutronenradiator und Versuchsauf-
bau.

Der Einfluss der erwihnten Parameter auf die Eigenschaften des Neutronenspektrums wird

im Folgenden genauer erldutert.
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Kinetische Energie E. Die Produktion der Photoneutronen zeigt beziiglich der Elektro-
nenstrahlenergie ein Schwellenverhalten | , |. Die kinetische Energie
der Elektronen, die die Bremsstrahlung erzeugen, muss grofer sein als die Neutro-
nenseparationsenergie im Blei (fiir 2°®Pb: S, ~ 7,4 MeV, | , |). Zur effi-
zienten Produktion von Neutronen sollte die Energie jedoch deutlich oberhalb der
Dipol-Riesenresonanz liegen. Bei Energien oberhalb dieser Resonanzenergie (2*Phb:
E, =~ 13MeV, | , |) ist die integrale Photonenausbeute am
grokten. Bei noch hoherer Energie ist der Gewinn an Neutronen nur noch durch das
Offnen weiterer Reaktionskanile (v, xn) zu erreichen. Wihrend eine Erhéhung der
Strahlenergie von 20 auf 30 MeV die integrale Neutronenausbeute um einen Faktor
2,3 erhoht, wichst die Ausbeute bei einer Steigerung von 30 auf 40 MeV nur noch um
das 1,5-fache (siehe dazu | , ]). Fiir solch hohe Energien éndert sich die
Form des Neutronenspektrums nur noch geringfiigig. Dabei werden hohere Zustande
in den Bleikernen bevélkert, was zu einer Verschmierung des Neutronenspektrums
fiihrt. Fiir Energien in der Ndhe von S, verlieren die Zustinde des Kontinuums an
Gewicht und fiithren so zu einer verstirkten Ausprigung einer resonanten Struktur
im Neutronenspektrum bei Energien unterhalb von 1 MeV. Fiir die hier beschriebene
Messung wurde die maximale zur Verfiigung stehende Elektronenstrahlenergie von
30 MeV genutzt.

Ladung Q. Die sogenannte Bunchladung beschreibt die Ladung eines beschleunigten
Elektronenpaketes. Sie ist proportional zum Kathodenstrom des Injektors. Strahl-
verluste reduzieren sie geringfiigig auf dem Weg vom Injektor zur Neutronenquelle.
Ein geringer Strahlverlust ist ein Maf fiir die Giite des Elektronenstrahls. Die An-
zahl der im Blei abgebremsten Elektronen ist proportional zur Anzahl der erzeug-
ten Bremsstrahlungsphotonen (Kramerssche Regel, | , , ,

|) und damit auch zur Anzahl der erzeugten Neutronen. Eine moglichst hohe
Bunchladung ist fiir eine grofse Neutronenfluenz also vorteilhaft. Die maximal bereit-

gestellte Bunchladung fiir dieses Experiment betrug am Injektor 83 pC.

Wiederholfrequenz facc Der erzeugte ELBE-Elektronenstrom ist proportional zur ge-
wahlten Wiederholrate des Elektronenstrahls und damit sind es auch Bunchladung
und Neutronenfluenz. Da die Neutronenevaporation in Zeitrdumen von ~ 10 - 10785
ablduft, spielt sie fiir die Dynamik dieser Kernreaktion keine bedeutende Rolle. Bei
zu hoher Wiederholrate und zu kurzen Neutronenflugstrecken kann es jedoch zur
Pulsiiberlappung kommen. Dabei erreichen die schnellsten Neutronen eines Neutro-

nenpulses zeitgleich oder eher das Target als die langsamsten des vorangegangenen.
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Eine eineindeutige Zuordnung einer kinetischen Energie zur bestimmten Flugzeit

dieser Neutronen ist dann nicht mehr méglich.

Aufgrund der Spaltbarriere von 2*?Pu ist bei dieser Abschiitzung die H19 entschei-
dend. Die schnellsten Neutronen im nELBE-Spektrum haben kinetische Energien
von etwa 20 MeV. Bei 40 keV hat die Neutronenfluenz ein so geringes Niveau erreicht,
dass sie vom Raumuntergrund kaum noch unterscheidbar ist. Die Flugzeit bis zum
letzten 23°U-Deposit der H19 betrigt fiir diese Energie tr,p(F, = 40keV) = 2.170ns.
Die Bremsstrahlung benétigt dafiir nur 20ns. Die maximale Beschleunigerperiode
betragt also etwa 2.150ns, was einer Wiederholfrequenz von 465kHz entsprechen
wiirde. Aufgrund der festgelegten Untersetzungen (26 MHz/2" n = 0,1,2...) des
ELBE-Strahls wurde eine Wiederholrate von 406,250 kHz gewihlt.

Absorber Ein Teil der Bremsstrahlungsphotonen erreicht durch den Kollimator ebenfalls
die Experimentierhalle und kann von den Detektoren nachgewiesen werden. Wahrend
die Neutronen die Quelle isotrop verlassen, ist Bremsstrahlung bei den verwende-
ten relativistischen Elektronenenergien stark in Vorwértsrichtung fokussiert | ,

|. Die Platzierung des Kollimators unter 100° reduziert den Anteil der Photo-
nen im Strahl betrachtlich, dennoch ist das Verhéltnis von Photonen zu Neutronen
im Strahl noch etwa 1.450:1 | , |. Besonders bei Transmissionsexpe-
rimenten fiihrt dieser Uberschuss an Photonen zu flugzeitabhéingigen Zahlratenver-
lusten | , , Abschnitt 4.1]. Die Verwendung von Blei-, Gold- oder
Wolfram-Absorbern am Eingang des Kollimators kann dieses Verhéltnis zugunsten
der Neutronen verschieben. Leider wird durch den Absorber auch ein Teil der Neu-
tronen aus dem Strahl gestreut, der dem Experiment dann nicht mehr zur Verfiigung
steht. Da die totale Photonennachweiseffizienz in den Spaltkammern ebenfalls sehr
gering ist, treten hohe Zahlraten nicht auf. Um die maximale Neutronenintensitét

der Quelle zu erhalten, wurde daher ohne Absorber gemessen.

Nach der Beschreibung der Montage und Positionierung der zwei Spaltkammern im Expe-
rimentieraufbau und der Wahl geeigneter Elektronenstrahlparameter enthalten die beiden
folgenden Kapitel Einzelheiten zur Aufnahme, Verarbeitung und Analyse der von den De-

tektoren erzeugten Messsignale.
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5.3 Datenaufnahme und -verarbeitung

Grundlage eines jeden kernphysikalischen FExperiments ist die Auswertung der durch
den Detektor bereitgestellten Informationen iiber die zu bestimmende Messgréfe. Die
Datenaufnahme/-verarbeitung hat dabei die Aufgabe, diese Informationen aus den Rohsi-
gnalen zu extrahieren, aufzubereiten und moglichst vollstdndig und zuverldssig abzuspei-
chern.

Die fiir dieses Experiment relevanten Messgrofen sind:
1. der Zeitpunkt (schneller Zweig) und
2. die Impulsh6he beziehungsweise die Gesamtladung (spektroskopischer Zweig)

der Spaltkammersignale.

Die zeitliche Signatur des Detektorsignals soll dazu genutzt werden, die Flugzeit des Teil-
chens zu bestimmen, welches eine Spaltung im Targetmaterial verursacht hat. Auf diese
Weise konnen neutroneninduzierte Spaltungen von photoneninduzierten separiert und die
kinetische Energie der spaltenden Neutronen bestimmt werden. Das Ladungssignal hin-
gegen kann dazu verwendet werden, die Art des ionisierenden Teilchens zu bestimmen.
Spaltfragmente induzieren durch ihre hohe kinetische Energie und ihr héheres Tonisati-
onsvermogen deutlich mehr Ladung als die beim radioaktiven Zerfall des Targetmaterials
entstehenden a-Teilchen. Diese Eigenschaft kann genutzt werden, um Spalt- von Unter-
grundereignissen zu unterscheiden.

Die in den Detektoren durch Tonisation erzeugten Signale eignen sich aufgrund ihrer ge-
ringen Amplituden noch nicht fiir eine direkte Analyse. Sie miissen erst durch rauscharme
ladungsempfindliche Vorverstiarker vergrofert werden. Wéhrend das akkumulierte Signal
aller 10 Anoden der H19 von einem konventionellen Vorverstérker (Canberra Modell 2006E)
verstiarkt wird, werden die acht Anoden der Plutoniumspaltkammer jeweils separat durch
die in Kapitel 4.1 beschriebenen ,,ns-Vorverstirker* ausgelesen.

Um den oben genannten Anforderungen gerecht zu werden, wurde eine Datenverarbei-
tung entwickelt, deren VMES-Module von einer MBS"-basierten Datenaufnahme initiali-
siert und ausgelesen werden. MBS ist ein an der GSI Darmstadt entwickeltes Software-
paket, welches neben Auslese und Initialisierung zusétzlich Routinen zur Verwaltung des
VME-Datenstroms und dessen Speicherung in List-Mode-Dateien beinhaltet. Wahrend der
Datenaufnahme kann der Datenstrom zeitgleich durch ein Monitorprogramm (z. B. Lean

easy Analysis (LeA) | ; | oder Go4 | ; |) analysiert

Versa Module Eurocard, | , ]
"Multi-Branch System, | , |
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werden. Der Aufbau dieser Signal- und Datenverarbeitung ist in Abbildung 5.3.1 verein-
facht dargestellt und soll hier kurz beschrieben werden.
Um sowohl Ladung als auch die Zeitinformation der Signale zu bestimmen, werden die

verstiarkten Impulse beider Spaltkammern jeweils auf zwei Signalwege verteilt.

Ladungsbestimmung

Die kurzen Impulsformen (< 300ns) der ,ns-Vorverstéirker” (siehe Abbildung 5.3.2 rechts)
ermoglichen eine direkte Bestimmung der im Signal enthaltenen Ladung in einem Ladungs-
zu-Digital Wandler (CAEN V965A, im Weiteren QDC). Die Integrationszeit dieses Moduls
wurde anhand der statistischen Impulsbreitenverteilung von *2Pu-Spontanspaltereignissen
ermittelt und betrug 400 ns. Die um mehrere Grofenordnungen langeren Abklingkonstan-
ten des H19-Vorverstérkers (Abbildung 5.3.2 links) machen jedoch eine andere Behandlung
notwendig.

Die H19 wird mit einem normalen, hochauflésenden Spektroskopiesystem ausgelesen. Eine
vollstédndige Integration der mehrere hundert Mikrosekunden langen Signale konventionel-
ler Vorverstirker in einem QDC ist unpraktikabel. Wahrend der Entladungszeit des Vorver-
stiarkers konnen weitere Impulse zu einem erneuten Anstieg des Signals fiihren und damit
die Ladungsinformation verfilschen. Zur Vermeidung dieses sogenannten Pile-ups verwen-
det man einen pulshéhenempfindlichen Amplituden-zu-Digital Wandler (Caen V1785, im
Folgenden ADC) in Kombination mit einem spektroskopischen Verstirker (Ortec 671).
In letzterem wird das Ausgangssignal des H19-Vorverstéirkers differenziert und anschlie-
fsend mehrfach integriert, sodass sich ein anndhernd gaufkférmiges Signal ergibt, dessen
Hohe dann durch den ADC bestimmt werden kann. Die Linge des so verstirkten Signals
betragt dann nur noch 1-3ps, was die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten von Pile-up
drastisch reduziert. Jedoch ist selbst mit Signalen dieser Lénge keine Zeitbestimmung mit
ns-Genauigkeit moglich. Der schnelle Signalzweig verwendet daher einen Verstérker (Or-
tec 579), dessen schnelle Anstiegszeiten zuverldssige Zeitinformationen erméglichen und
mit dem ein Trigger der Datenaufnahme generiert werden kann, der den Anforderungen
geniigt.

Das Zeitfenster, in welchem der ADC das Maximum eines Signals gefunden haben muss,

startet 4 ps nach dem Trigger und wird auf 6 s Linge gesetzt.

Constant-Fraction Diskriminator

Der zweite Teil der Signale wird in einem am HZDR entwickelten Proportionaldiskrimina-

tor (constant-fraction-discriminator”, im Weiteren CFD) in logische Signale konvertiert.
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Abbildung 5.3.1: Schematische Darstellung des Aufbaus der Datenaufnahme und Daten-
verarbeitung. Die Ausgangssignale der ladungsempfindlichen Vorverstirker werden aufge-
teilt und zur Bestimmung von Zeit- und Ladungsinformation genutzt. Die Impulshéhen der
H19 werden nach Signalformung im spektroskopischen Verstirker (spec. Amp.) durch einen
ADC bestimmt. Die Ladungsinformationen in der Plutoniumkammer werden von einem
QDC ermittelt. Das zweite Ausgangssignal der Vorverstiarker wird von einem CFD in ein
logisches Signal umgewandelt. Die Erzeugung eines schnellen Triggers und die Bestimmung
der Flugzeit mit hoher Auflésung macht die Verwendung eines schnellen Verstérkers (fast
Amp.) fiir die H19 im schnellen Zweig notwendig. Die logischen Signale werden dazu verwen-
det, um in einem FPGA-Modul den Trigger fiir die Datenaufnahme zu erzeugen, die Spaltra-
ten zu bestimmen (Scaler) und die Neutronen-Flugzeiten relativ zum ELBE-Beschleuniger
in einem TDC zu messen. Der Zihlratenverlust infolge der Verarbeitungszeiten in QDC,
ADC und der gesamten DAQ wird ebenfalls vom Scaler ermittelt.
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Abbildung 5.3.2: Représentative Vorverstirkersignale (schwarz) von Spaltfragmenten der
H19 (links) und PuFC (rechts) im schnellen und spektroskopischen Zweig. Das zur Impuls-
héhenbestimmung genutzte Ausgangssignal des spektroskopischen Verstirkers ist in Rot
dargestellt, das Signal des schnellen Verstirkers in Blau. Die Flugzeit ergibt sich durch
Zeitdifferenzmessung aus den CFD-Signalen (griin) und der Beschleunigerreferenz (magen-
ta).

Dieser spezielle CFD minimiert die Abhangigkeit der Bestimmung des zeitlichen Auftre-
tens eines Signals von seiner Pulshohe (,Walk“) {iber einen grofen dynamischen Bereich
von Eingangsamplituden. Dabei nutzt er die Nulldurchgangsmethode (,,Zero-Crossing®, vgl.
Ref. | :
aber nur ausgefiihrt, falls das Signal den internen Schwellwertdiskriminator (,Leading-
Edge‘-Diskriminator, LED) auslst.

; ]). Die Bestimmung dieses Vorzeichenwechsels wird

Bei Detektoren, deren Signale variable Anstiegszeiten infolge von Unterschieden in der La-
dungssammelzeit (Ionisationskammern, Halbleiterdetektoren etc.) haben, kann die Zeitauf-
16sung verbessert werden, indem die Verzdgerung im CEFD moglichst klein gewihlt wird.
Beim sogenannten ARC-Timing (siehe Abbildung 5.3.3 und Ref. |
, ) kann es jedoch vorkommen, dass der Nulldurchgang des bipolaren CFD-

) ’

Signals vor dem Erreichen des Schwellwertes gefunden wird und somit Ereignisse verloren
gehen. Inshesondere betrifft das Signale, deren Amplituden nahe der LED-Schwelle sind
(in Abb. 5.3.3 unten, lila) oder deren Anstiegszeiten besonders lang sind (griin).

Der hier beschriebene CFD besitzt neben den herkémmlichen Ausgéngen einen zusitzli-
chen, bei dem das Ausgangssignal des internen LED abgegriffen werden kann. Eine quan-
titative Bestimmung der Signalverluste im CFD ist somit moglich. Bei der Wahl der rich-
tigen CFD-Verzogerung galt es also, einen Kompromiss aus akzeptablem Verlust an CFD-
Signalen und bestméglicher Zeitauflosung zu erreichen. Fiir die Plutoniumkammer ergab

sich dieses Optimum bei 20 ns.
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Abbildung 5.3.3: Prinzip des ARC-Timings.

Das vorverstiarkte Signal der H19 muss auf-
grund der deutlich lingeren Entladungszeit des
RC-Gliedes im Canberra-Vorverstarker erst
mit einem schnellen Verstirker (Ortec 579,
Integrationszeit 0 ns, Differentationszeit 20 ns)
stellten sich die

besten Ergebnisse bei einer Verzogerung von

verkiirzt werden. Danach

gleichfalls 20 ns ein.

Trigger, Zdhlraten und Messzeit

Der LED-Ausgang des Diskriminators wird
ebenfalls dazu benutzt, die gesamte Datenauf-
nahme auszuldsen. Bedingung dafiir ist nur,
dass entweder H19 oder einer der PuFC-Kanéle
ein verwertbares Eingangssignal besitzen. Fiir
die Generierung des sogenannten Triggers wur-
de ein FPGA-Modul vom Typ CAEN V1495
verwendet. Aufgabe dieses Moduls war wei-
terhin die Erzeugung der Zeitfenster fiir ADC
und QDC. Ein Schema der komplexen Trigger-
Logik ist dem Anhang A.5 in Abbildung A.5.2
zu entnehmen. Ein weiterer FPGA dieses Typs
wurde dazu benutzt, um die Detektorraten und
die Messzeit zu bestimmen. Unter Beriicksich-
tigung der Verarbeitungszeiten aller Module
konnte die wirkliche Messzeit (oder auch Live-

Time) der Detektoren ermittelt werden.

Flugzeitbestimmung

Fiir die Bestimmung des zeitlichen Auftre-
tens des detektierten FEreignisses wird ein
Multi-Event / Multi-Hit Zeit-zu-Digital Wand-

ler (,,Time-to-Digital-Converter*, im Folgenden

TDC) des Typs CAEN V1290 verwendet. Dieser ermdglicht durch eine geschickte Verwen-

dung parallel arbeitender Speicherbdnke eine kontinuierliche Bestimmung der Signalzei-

ten ohne nennenswerte Verluste infolge von Verarbeitungs- und Auslesezeiten. Die Zeitin-
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formationen der LED- und CFD-Signale beider Spaltkammern werden mit diesem TDC
gemessen. Somit ist es moglich, den Verlust an Ereignissen durch das ARC-Timing zu
kompensieren. Neben den Kanilen der Spaltkammer wurde auch die Beschleunigerreferenz
in den TDC gegeben, was die Bestimmung der Flugzeit erst ermdglicht. Wird die Da-
tenaufnahme getriggert, so werden alle aufgenommenen Ereignisse 3 ps vor bis 1ps nach
dem Triggerzeitpunkt in den Auslesespeicher des Moduls geschrieben. Dieses 4 ps lange
Zeitfenster wird auch Match-Window genannt.

Die aufgenommen Daten aller Module werden {iber den VME-Bus zu einem RIO 4 Power
PC transportiert, verarbeitet und zum Speichern weiterverschickt. Wahrend des gesam-
ten Experiments wird die Datenaufnahme von diesem VME-Single-Board-Computer in-
itialisiert, gesteuert und ausgelesen. Die Auslese der Module geschieht aller 32 Trigger-
ereignisse®, was der Groke des internen Ereignisspeichers von ADC und QDC entspricht.
Der Ereignisspeicher des TDC ist grofer. Zu jedem Triggerereignis konnen in ihm weitere
Messwerte abgelegt werden, die innerhalb des Match-Windows detektiert werden. Diese
besondere Eigenschaft kann genutzt werden, um zum Beispiel bei Messungen mit Sekun-
dérelektronenvervielfachern den Anteil an Nachpulsen zu bestimmen oder um zusétzliche
Spontanspaltereignisse im beschriebenen Experiment nachzuweisen. Die Speicherung der
gesammelten Daten erfolgt im List-Mode-Format.

Eine vollsténdige Darstellung des gesamten Datenaufnahmesystems ist in Abbildung A.5.1
des Anhangs A.5 zu finden. Die verwendeten Module sind samt ihrer wesentlichen Eigen-
schaften ebenfalls in diesem Kapitel zusammengefasst. Weitere Details zur Datenaufnahme

konnen in | ) | nachgelesen werden.

5.4 Datenanalyse

Die aufgenommenen List-Mode-Daten wurden mit dem an der GSI entwickelten Softwa-
repaket God ausgewertet. Das auf ROOT | , | und Qt | ,

| basierende Programm wurde speziell fiir die Analyse von MBS-Daten entwickelt und
stellt viele niitzliche Werkzeuge fiir die Erzeugung und Auswertung von histogrammierten
Messdaten zur Verfiigung. Eine Besonderheit ist die Moglichkeit, die Analyse in einzelne
Schritte zu untergliedern, die bei Bedarf ausgefiihrt oder deaktiviert werden kénnen. Die
Ergebnisse jedes einzelnen Schrittes kénnen zwischengespeichert und Reanalysen somit
verkiirzt werden.

Die folgenden Ausfiihrungen und Abbildungen zur Plutoniumspaltkammer beziehen sich,

8 Ublicherweise wird diese Anzahl jedoch auf 30 reduziert, um den Modulen wihrend der Vorbereitung zur
Auslese die Moglichkeit zu geben, weitere Ereignisse aufzunehmen.
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wenn nicht anders beschrieben, immer auf Deposit # 1 (DAQ-Kanal 1) der Kammer. Die-
ses befand sich am weitesten von der Neutronenquelle entfernt und ist willkiirlich gewahlt.
Aussagen beziiglich dieses Kanals konnen ebenso auf alle anderen Kanéle iibertragen wer-

den.

Entpackung der Rohdaten

Fiir das beschriebene Experiment wird die Auswertung in drei Schritten vorgenommen.
Im ersten werden die aufgenommenen Rohdaten entpackt, iiber eine spezielle Kodierung
(die sogenannte ;GEO-Adresse”, siche | , , 5. 32|) dem entsprechenden Modul und
dessen speziellen Funktionen zugeordnet und danach fiir die Weiterverarbeitung aufberei-
tet.

Analyse der entpackten Daten

Der zweite Schritt bildet das Herzstiick der Analyse. Hier wird iiberpriift, ob und wie viele
Signale in den Kanélen der Spaltkammern registriert wurden. Dazu wird der LED-Ausgang
des Diskriminators verwendet, da dieser alle Signale oberhalb seiner eingestellten Schwelle
zuverléssig registriert. Liegt gleichzeitig auch ein Referenzsignal des Beschleunigers vor,
werden die TDC- und QDC-Daten des entsprechenden Kanals ausgewertet. Die Linge
des TDC-Zeitfensters (,Matchwindow“, 4 ps) wurde fiir dieses Experiment so gewihlt, dass

mindestens ein Referenzsignal detektiert wird.

Impulshéhe & Ladung

Der ADC beziehungsweise QDC-Wert wird dazu verwendet, um Spalt- von Untergrunder-
eignissen zu trennen, welche vom natiirlichen a-Zerfall des Targetmaterials kommen. Da-
bei nutzt man das grofere lonisationsvermdgen von Spaltfragmenten im Vergleich zu a-
Teilchen aus. In Abbildung 5.4.1 sind Impulshéhen- und Ladungsverteilungen der H19 und
der PuFC dargestellt.

Im linken Impulshohenspektrum erkennt man deutlich zwei Strukturen. Wihrend Eintra-
ge unterhalb von Kanal 340 mehrheitlich dem a-Untergrund zugeordnet werden kdnnen,
sind die Ereignisse oberhalb dieser Schwelle Spaltfragmenten zuzuordnen. Im Histogramm
ist dieser Bereich farblich markiert. Die Trennung beider Verteilungen ist dabei ein Giite-
mafk fiir die Qualitit der verwendeten Deposits. Je diinner und homogener die Deposits,
desto geringer ist der Energieverlust der Spaltfragmente in der Actinoidenschicht und die
Separation somit besser. Auf die Bestimmung der optimalen Nachweisschwelle wird in

Abschnitt 5.4.1 noch gesondert eingegangen.
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Abbildung 5.4.1: Impulshéhen- und Ladungsspektrum von H19 (links) und PuFC # 1
(rechts). In Schwarz sind jeweils ADC bzw. QDC-Werte dargestellt, fiir die es ein LED-Signal
gab, in Rot und Blau die Werte, bei denen auch ein CFD-Signal vorlag. Farblich hinter-
legt sind Bereiche, deren Amplituden und Ladungen Spaltfragmenten zugeordnet werden
kénnen.

Im Ladungsspektrum (rechts) findet man zusétzlich noch ein scharfes Maximum unterhalb
von Kanal 100, der sogenannte ,Pedestal‘. Der Pedestal ist eine Besonderheit des QDCs.
Erzeugt wird er dadurch, dass die Ladungsintegration von einem anderen Kanal der Pu-
Spaltkammer ausgelost wird, wihrend der betrachtete in diesem Moment kein Ereignis
registriert. In diesem Fall integriert der QDC nur den Strom, der durch eine interne Kon-
stantstromquelle generiert wird. Diese ist notwendig, um negative Werte bei der Integration

zu unterdriicken. Der Pedestal definiert somit den Nullpunkt des Ladungsspektrums.

Die Trennung von Untergrund und Spaltfragmenten (eingestellte Schwelle bei Kanal 675)
ist trotz der hoheren a-Aktivitdt der Actinoidenschicht aufgrund der geringeren Dicke der
Pu-Schichten und des groferen Plattenabstandes hier ebenso gut wie bei der H19. Die
doppelhdckrige Struktur der Spaltfragmentverteilung ist auf die unterschiedliche kinetische
Energie von leichten und schweren Fragmenten zuriickzufiihren (siehe Kapitel 4.1.5). Die
Eintrdge am Ende des Histogramms (> Kanal 3.000) sind Ereignisse, bei denen beide
Spaltfragmente nachgewiesen werden konnten. Das ist die Ausnahme, zeugt aber ebenfalls

von der hohen Qualitiat der Pu-Deposits.

Abbildung 5.4.1 verdeutlicht zudem die Wirkungsweise des Proportionaldiskriminators im
Zusammenhang mit dem bereits vorher erlauterten fehlerhaften ARC-Timing. Wahrend
Ereignisse, bei denen ein LED-Signal vorlag, in Schwarz dargestellt sind, sind Eintrige mit
zusitzlichem CFD-Wert farblich markiert. Man erkennt, dass der CFD nur Signale mit
grofken Amplituden (=~ hohen Ladungen, langen Anstiegszeiten) korrekt diskriminiert. Die
Kombination aus LED-Schwelle und CFD-Verzogerung wurde aber so gewéhlt, dass der

Verlust an den interessierenden Spaltfragmentsignalen oberhalb der gewdhlten Schwellen
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minimal ist. Fiir beide Kammern ist dieser Wert integral 0,3 % und somit zu vernachlis-
sigen. In Abhéngigkeit der Flugzeit ist die Abweichung im Bereich 0,1 MeV bis 10 MeV
geringer als 1 % (siehe Abbildung 5.4.2) und flugzeitunabhéngig.
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Abbildung 5.4.2: Relative Abweichung R von LED- zur CFD-Flugzeit fiir H19 (rot) und
PuFC Kanal 1 (blau). Die Unsicherheiten dieses Verhéltnisses aus CFD-getriggertem Flug-
zeitspektrum zur Kombination aus LED- und CFD-getriggertem sind in der jeweiligen Farbe
transparent dargestellt. Das kleine Bild zeigt den Bereich hochenergetischer Neutronen ver-
grofert, da die Abweichungen dort am groften sind. Die senkrechten Linien kennzeichnen
Flugzeiten, die den Neutronenenergien 20, 10 und 7 MeV entsprechen.

Flugzeit

Die Multi-Hit-Eigenschaft des TDCs macht eine Bestimmung des zeitlich ersten Messwertes
im TDC-Zeitfenster notwendig. Diese Prozedur wurde fiir alle vorliegenden Werte sowohl
fiir die LED- als auch fiir die CFD-Signale durchgefiihrt. Die mittlere Anzahl von LED-
TDC-Ereignissen pro Triggerereignis und Kanal war fiir die PuFC rund 0,6. Bei der H19
lag dieser Wert mit rund 0,8 etwas hoher. Das war einerseits durch die gleichzeitige Auslese
aller 10 Deposits und andererseits durch die geringere (Eigen-) Aktivitit der Uranschichten
bedingt.

Fiigt man die Zeitdifferenz aus Beschleunigerreferenz und Diskriminatorsignal in ein His-

togramm ein, erhdlt man unkalibrierte Flugzeitspektren. Diese sind fiir H19 und PuFC in
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Abbildung 5.4.3: Zeitdifferenzspektren von H19 (links) und PuFC (rechts). In Rot und
Blau dargestellt sind die Spektren, deren Zeitdifferenz aus Beschleunigerreferenz und CFD-
Signal gebildet wurden, in Schwarz aus Referenzsignal und LED. Die gezeigten Spektren
enthalten nur Ereignisse, deren korrespondierender ADC- bzw. QDC-Wert oberhalb der
Spaltfragmentschwelle liegt (vgl. Abbildung 5.4.1). 1 TDC Kanal entspricht 24,414 ps.

Abbildung 5.4.3 dargestellt. Dort erkennt man in beiden Féllen einen scharfen Peak gefolgt
von einer breiten Verteilung. Der sogenannte ,Bremsstrahlungspeak® oder ,Gammaflash*
wird von Bremsstrahlungsphotonen erzeugt, die ebenfalls Spaltungen hervorrufen kénnen
(siehe | , ]). Die Signatur eines Photospaltereignisses ist abgesehen
vom Unterschied im zeitlichen Auftreten identisch mit einem Ereignis aus der neutronen-
induzierten Spaltung. Die Erklarung der unterschiedlichen Formen beider Verteilungen im
Flugzeitspektrum ist also durch die unterschiedliche Teilchenart gegeben. Wihrend sich
Photonen immer mit Lichtgeschwindigkeit bewegen, veréndert sich die Flugzeit von Neu-
tronen mit ihrer kinetischen Energie. Da abgesehen von minimalen Laufzeitunterschieden
durch die Grofe des Produktionstargets alle Photonen zur gleichen Zeit die jeweilige Ac-
tinoidenschicht erreichen, ist die Halbwertsbreite (im Folgenden auch FWHM) des Gam-
maflashes ein Mafs fiir die intrinsische Zeitauflosung des Detektors und der verwendeten
Elektronik. Fiir die H19 ergab sich ein Auflésungsvermogen von 2,3 ns und fiir die PuFC
ein Wert von 1,7 ns. Die Zeitauflosung fiir LED-Ereignisse ist einen Faktor 2 (H19) bis
3 (PuFC) schlechter, was auf den oben beschriebenen ,Walk“-Effekt zuriickzufiihren ist.
Prinzipiell ist es mithilfe des zugehorigen ADC- bzw. QDC-Wertes jedoch moglich, diesen
Effekt zu korrigieren, wenn eine eineindeutige Beziehung zwischen Pulshéhe beziehungs-
weise Ladung und Flugzeit besteht. Das ist fiir Detektoren mit variablen Anstiegszeiten

nicht immer gegeben, wie in Abbildung 5.4.4 gezeigt wird.

Dargestellt ist hier der Zusammenhang zwischen dem Zeitsignal des Diskriminators und der
entsprechenden Impulshéhe desselben Signals in der H19 beziehungsweise der induzierten

Ladung in Kanal 1 der PuFC. Um eine gemeinsame Zeitreferenz zu haben, wurden hier
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Abbildung 5.4.4: Walk“Effekt im Diskriminator fiir beide Spaltkammern. Oben: LED-
getriggerte Ereignisse von Photospaltungen in der H19 (links) und PuFC (rechts). Unten:
Ereignisse des Proportionaldiskriminators in Abhéngigkeit der Impulshdhe beziehungsweise
der detektierten Ladung. Der ,Walk® im CFD ist hier erwartungsgemafs deutlich geringer.
Die Doppelhockerstruktur rechts ist ein Resultat der kurzen CFD-Verzégerung des ARC-
Timings [Drexler, 1998]. Eine Korrektur ist aufgrund der fehlenden Eineindeutigkeit in der
Relation beider Messgroften schwierig, kann im Hinblick auf die Grofe des Effekts im CFD
aber vernachléssigt werden. Die Kanalbreite betrégt 24,414 ps.

H
g,
QDC Kand

102

1

15500 160
TDC Kand

10

15000 15500 16000
TDC Kand

(a) H19

L
14000

TDC Kanal

14500

1
14000

(b) PuFC Kanal 1

TDC Kana

14500

10

1

10

1

nur Photospaltereignisse betrachtet. Die zwei oberen Grafiken zeigen den Walk des LED.

Fiir die PuFC im Bild rechts sind mehrere Strukturen zu sehen, die eine nachtrigliche
Korrektur dieses Effekts verhindern. Auch die Korrektur des Walks des LED der H19 wird
durch die grofse Breite der im Bild links gezeigten Verteilung erschwert. Die unteren Bilder
zeigen Photospaltereignisse des CFD. Der Walk-Effekt ist dort entsprechend kleiner. Die

Doppelhéckerstruktur in der Verteilung der PuFC verhindert eine eineindeutige Zuordnung

von Ladung und Zeit und ist ein Resultat des fehlerhaften ARC-Timings.

Langzeitstabilitat

Ein wichtiges Kriterium fiir eine korrekte Bestimmung der Flugzeit der nachgewiesenen

Teilchen ist auch die Stabilitit in der Bestimmung des zeitlichen Auftretens der Detek-
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torsignale. Durch Temperaturschwankungen kann sich die eingestellte Schwelle im Dis-
kriminator verschieben und so Einfluss auf die Zeitbestimmung haben. Detektoren und
Messelektronik befinden sich in klimatisierten Rdumen, sodass dieser Effekt nur minimalen
Einfluss hat. In Abbildung 5.4.5 sind Impulshohen bzw. Ladungen in 5-Minuten-Intervallen

iiber das gesamte Experiment dargestellt.
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Abbildung 5.4.5: Langzeitverhalten der Ladungs- beziehungsweise Impulshohenbestim-
mung fiir 5-min-Abstinde wihrend des gesamten Experiments. Die Unterbrechungen in der
Zeitachse sind durch kurzzeitige Strahlausfille und Umbaumafnahmen bedingt.

Die Stabilitit der Ladungsbestimmung ldsst sich an der Lage der Maxima von
Spaltfragment- und a-Verteilung gut iiberpriifen. Die duflere linke Kante des a-Peaks ist
durch die eingestellte Diskriminatorschwelle gegeben, deren zeitliche Konstanz ebenfalls
verifiziert werden kann. Eine driftende Diskriminatorschwelle kann die Zihlrate des betref-
fenden Kanals signifikant beeinflussen. Das a-Spektrum fallt in der Ndhe der Schwelle stark
ab, sodass durch eine geringe Anderung der Schwelle Z#hlratenunterschiede von wenigen
Ereignissen pro Sekunde bis zu mehreren 10.000 pro Kanal moglich sind. Verschiebt sich
die Diskriminatorschwelle wihrend des Experiments zu niedrigeren Spannungen, so kann
das enorme Zidhlratenverluste der gesamten Datenaufnahme verursachen. Fine solche Ver-
schiebung konnte wahrend des gesamten Experiments in keinem der 9 Kanile beobachtet
werden.

Variationen bei der Bestimmung der korrekten Flugzeit konnen anhand der Lage der Pho-
tospaltungen im Flugzeitspektrum iiberpriift werden. Abbildung 5.4.6 zeigt auch hier ein-
drucksvoll die exzellente Stabilitit des Referenzsignals und der verwendeten Elektronik.
Der Bereich der Photospaltungen ist in beiden Bildern jeweils ganz links vergréfert dar-
gestellt. Wie man deutlich sehen kann, war sowohl fiir die H19 als auch fiir die PuFC die

Flugzeitbestimmung iiber den gesamten Messzeitraum innerhalb der Zeitauflosung stabil.
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Abbildung 5.4.6: Stabilitdt der Flugzeitbestimmung wéhrend des gesamten Experiments
jeweils iiber 5min integriert. Die Lage von Photospaltereignissen im Flugzeithistogramm
der H19 (links) und der PuFC (rechts) zeigt eindrucksvoll die Stabilitat des Messaufbaus.

Untergrund

Ein weiterer Unterschied zwischen dem Zeitdifferenzspektrum der H19 und der Plutoni-
umspaltkammer ist der Anteil des aufgenommenen Untergrundes. Wiahrend sich der Un-
tergrund der H19 im Wesentlichen aus zuriickgestreuten Neutronen, oft mit nur epither-
mischen Energien ergibt, ist die hauptséichliche Quelle von Untergrund im Plutoniumspek-
trum die Spontanspaltung. Fiir stark abgebremste Neutronen geht die zeitliche Korrelati-
on zum Strahl fast vollstdndig verloren und Ereignisse aus der natiirlichen Radioaktivitat
sind prinzipiell zeitlich unkorreliert. Die PuFC ist fiir rauminduzierten Untergrund fast
vollstindig insensitiv, da die Spaltbarriere von ?*?Pu mit ~ 0,7 MeV sehr hoch ist und
die zuriickgestreuten Neutronen hauptsichlich kinetische Energien besitzen, die geringer
sind (siche Abb. 5.4.9). Der Untergrund in beiden Kammern kann somit als zeitlich kon-
stant angenommen werden. Weitere zeitabhédngige Beitrdge zum Untergrund, vor allem
aus (n,p)- und (n,a)-Reaktionen, konnen aufgrund ihres geringen Wirkungsquerschnitts
vernachldssigt werden.

Das H19-Spektrum weist fiir Zeitdifferenzen grofer als 115.000 Kanéle noch Ereignisse
auf, deren eigentliches Referenzsignal sich vor dem Zeitfenster des TDC befindet. Durch
Subtraktion einer Beschleunigerperiode kann das jedoch einfach korrigiert werden. Glei-
ches gilt fiir Ereignisse, die sich zeitlich vor dem Gammaflash befinden. Diese werden von
besonders langsamen Neutronen verursacht, deren korrekte Referenzsignale erst nach dem
Schliefsen des TDC-Fensters eintreffen. Bei diesen Ereignissen muss eine Beschleunigerpe-
riode hinzuaddiert werden, was aber erst im darauf folgenden Analyse-Schritt notwendig
wird.

Am Ende dieses Teils der Analyse werden die weiterhin bendtigten Messdaten (Impulshéhe

bzw. -ladung und Zeitdifferenz) an den néchsten Schritt iibergeben.
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Flugzeitspektren und Kalibrierung

Im dritten und letzten Schritt werden die Zeitdifferenzhistogramme kalibriert und in Flug-
zeitspektren umgewandelt. Da das Beschleunigersignal nicht von den auf das Neutronen-
produktionstarget auftreffenden Elektronen generiert wird, sondern direkt von den Hoch-
frequenzmodulen der Beschleunigerkavititen stammt, existiert eine vorerst unbekannte
zeitliche Diskrepanz zwischen dem Zeitpunkt der Neutronenproduktion und der Erzeu-
gung des Beschleunigersignals. Mithilfe der Photospaltereignisse kann diese Verschiebung
jedoch bestimmt werden, da die Flugstrecke und die Geschwindigkeit der Bremsstrahlungs-
photonen bekannt sind. Wenn £, die Lage des Bremsstrahlungspeaks und k ein beliebiger
Kanal des Zeitdifferenzhistogramms ist, dann ergibt sich die Flugzeit ¢t von Photonen und
Neutronen iiber:

t:f‘(/{?—k'y)—F%, (5.4.1)
wobei L die zuriickgelegte Flugstrecke (vergleiche mit Tabelle 5.2.1), ¢ die Vakuumlicht-
geschwindigkeit und f = 24,414 ps/Kanal die TDC-Dispersion ist. Wie bereits im zweiten
Analyse-Schritt erwihnt wird bei der ereignisweisen Umrechnung zusétzlich noch darauf
geachtet, ob die aktuellen Ereignisse zeitlich vor dem Bremsstrahlungspeak oder aufserhalb
des TDC-Zeitfensters liegen. In entsprechenden Fillen wird dann noch eine Beschleuniger-
periode addiert oder abgezogen. Die Flugzeitspektren enthalten hier nur Ereignisse, deren
Signalh6he /-ladung groker als die Nachweisschwelle fiir Spaltfragmente ist. Das bedeutet,
dass ein korrelierter Untergrund aus a-induzierten Signalen so gut wie nicht vorhanden ist.
Die fertig kalibrierten Flugzeithistogramme mit (in Rot bzw. Blau) und ohne (in Schwarz)
Beschrinkung auf Spaltereignisse sind in Abbildung 5.4.7 dargestellt.
Das Flugzeitspektrum der H19 weist bei genauerer Betrachtung resonante Strukturen auf,
die im Wesentlichen auf angeregte Zustinde im Blei-Compoundkern bei der Erzeugung
der Photoneutronen zuriickgehen. Bei 40, 89, 179, 254, 314 und 605keV gibt es starke
Einfangresonanzen im 2°"Pb, die in der Umkehrreaktion zu starker Neutronenemission
fiihren. Aber auch Bereiche mit vermindertem Neutronenfluss sind im Spektrum enthalten,
deren Erklirung Neutronenabsorption im fliissigen Blei direkt nach deren Erzeugung ist.
Die Strukturen durch resonante Neutronenemission und -absorption konnen ebenfalls zur
Kalibrierung der Flugzeit verwendet werden.
Deutlich erkennbar ist die stirkere Reduzierung des a-Untergrundes fiir die Plutonium-
targets, was allerdings auf die héhere Gesamtaktivitit der Deposits zuriickzufiihren ist.
Der immer noch bedeutende Anteil an Spontanspaltereignissen kann mit dieser Methode

jedoch nicht verkleinert werden.

Die Spontanspaltung ist in diesem Fall jedoch hilfreich statt storend. Mit ihr kann die
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Abbildung 5.4.7: Flugzeitspektren der Spaltkammern. Die in Schwarz dargestellten Hi-
stogramme zeigen die Flugzeit ohne jegliche Selektion auf Impulshéhen oder -ladungen. Bei
den farblich hervorgehobenen Spektren wurden dagegen nur Messwerte beriicksichtigt, die
von Spaltfragmenten stammen. Die gestrichelte Linie kennzeichnet den Anfang der Neutro-
nenverteilung und wurde fiir die beschriebene Analyse auf 20 MeV gelegt. Der scharfe Peak
am linken Rand wird Photospaltereignissen zugeordnet.

unbekannte Anzahl der Targetatome bestimmt werden, die zur Berechnung des neutronen-
induzierten Spaltquerschnitts bendtigt wird. Mit der genauen Bestimmung der Spontan-

spaltrate befasst sich der folgende Abschnitt.

5.4.1 Bestimmung der Spontanspaltrate

Die Anzahl der in den Actinoidenschichten enthaltenen ?*?Pu-Atome Ny kann iiber das

Zerfallsgesetz '
Ny = 20 (5.4.2)
Ay

bestimmt werden. Benotigt werden hierfiir nur die Spontanspaltrate Ny, die 2*?Pu-
Zerfallskonstante A und deren Verzweigungsverhéltnis fiir Spontanspaltung . Das Pro-
dukt Ay = % ergibt sich hierbei aus dem gewichteten Mittel von Tj5sr) =
(6,76 4 0,09) - 10'°a aus Abbildung 5.1.1.

Die Bestimmung der Plutoniumspontanspaltrate wurde jeweils im Anschluss zu den drei
am Anfang von Kapitel 5 erwdhnten Messkampagnen durchgefiihrt. Prinzipiell kann die
Spontanspaltrate auch aus den Messungen mit Neutronenstrahl extrahiert werden, jedoch
ist sie dort nicht vom neutroneninduzierten Raumuntergrund zu unterscheiden. Bis auf den
ersten Teil der Messung vom Mai 2014 an der PTB Braunschweig wurde daher die Spon-
tanspaltrate immer ohne eingeschalteten Neutronenstrahl gemessen. Im Fall der Braun-

schweiger Messung stand die lonisationskammer aber in 5m Entfernung und unter einem
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Winkel von 65° zur Neutronenquelle, sodass der Einfluss direkter Neutronen auf das Mess-
ergebnis vernachléssigt werden kann. Auch an den Wénden zuriickgestreute Neutronen
konnen in der Neutronenhalle der PTB vernachlissigt werden, da der Abstand zu allen

Winden ebenfalls grofer als 5m war.

Um den Einfluss des Beschleunigerreferenzsignals auf die Verarbeitungszeiten der Daten-
aufnahmeelektronik zu simulieren (bei PTB immerhin 2,5 MHz), wurde das Referenzsignal
mit, gleicher Frequenz ersatzweise von einem Pulsgenerator erzeugt. Bei der Auswertung

ist dieses Signal jedoch nicht von Bedeutung, da keine Flugzeit berechnet werden muss.

Zur Bestimmung der Spontanspaltrate reicht es, die Anzahl aller aufgenommenen Spalt-
fragmente und die exakte Messzeit zu bestimmen. Ohne weitere Bedingung auf die aufge-
nommenen Ereignisse geniigt die Auswertung der TDC- oder QDC-Rohdaten. Es muss
jedoch sichergestellt sein, dass es sich bei dem aufgenommenen Ereignis auch um ein
Spaltfragment handelt. Im Ladungsspektrum kann solch eine Unterscheidung getroffen
werden. Setzt man die Nachweisschwelle zum Beispiel in das lokale Minimum zwischen
a-Untergrund und Spaltfragmentverteilung, vernachldssigt man nur einen geringen An-
teil an Spaltfragmenten mit sehr kleinen induzierten Ladungen (vgl. Kapitel 4.1.5). Wird
jedoch bei der Auswertung der neutroneninduzierten Spaltraten (sieche Kapitel 5.4.2) der-
selbe Schwellwert verwendet, kompensiert sich dieser Effekt und der Spaltquerschnitt wird

unabhéngig von der Nachweiseffizienz fiir Spaltfragmente.

Zur genauen Bestimmung des lokalen Minimums wurde ein Polynom 4. Grades an die Mess-
werte im Bereich zwischen a-Untergrund und Spaltfragmentverteilung angepasst (siehe
Abbildung 5.4.8). Von diesem konnte im néichsten Schritt die genaue Lage des Minimums
berechnet und einem entsprechenden Kanal des Ladungsspektrums zugeordnet werden.
Danach wurden alle Ereignisse von dort beginnend bis zum Ende des Spektrums aufsum-
miert und abschliefend durch Ereignisse erginzt, die den dynamischen Bereich des QDCs
iberschritten haben. Im Verhéltnis zur Messzeit (Live-Time) ergab das eine Spontanspal-
trate fiir jedes Deposit der Spaltkammer. Die Ergebnisse der unterschiedlichen Messungen
wurden mit ihrer statistischen Unsicherheit gewichtet und zu einer représentativen Spon-

tanspaltrate zusammengefasst.

Die Ergebnisse der Einzelmessungen samt gewichtetem Mittelwert sind in Tabelle 5.4.1 dar-
gestellt. Aus dem gewichteten Mittel konnen dann unter Beriicksichtigung der simulierten
Nachweiseffizienz fiir Spaltfragmente (vgl. Kapitel 4.1.5) die Anzahl an Plutoniumkernen,
die abgeschiedenen Massen und Flichenbelegungen berechnet werden. Diese Ergebnisse

sind in Tabelle 5.4.2 zusammengefasst.
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Tabelle 5.4.1: ?*?Pu-Spontanspaltraten (in Zerfillen pro Sekunde) der durchgefiihrten
Messungen und gewichtetes Mittel aus allen drei Werten. Die PTB-Messung vom Mai 2014
untergliedert sich in zwei Teilmessungen. Die erste erfolgte parasitir zur Effizienzkalibrie-
rung der UFC bei aktivermn Neutronenstrahl. Die PuFC befand sich dabei jedoch weit entfernt
von der Neutronenquelle. Da der Vorverstérker von Deposit 9 wihrend dieser Messung de-
fekt war, konnte fiir diesen Kanal keine Rate ermittelt werden. Die zweite Messung wurde
mit deaktiviertem Neutronenstrahl durchgefiihrt.

Deposit PTB nELBE gewichtetes

mit RF mit Pulser 06.2014 11.2014 Mittel

1 4,325(4) 4,331(3) 43275(18)  4,3106(25) 4,3234(13)
3 3,869(3) 3,904(3) 3,8991(17)  3,8920(24) 3,8945(12)
4 3,489(3) 3,4936(20)  3,4868(16)  3,4781(22) 3,4859(11)
5 3,366(3) 3,3658(28)  3,3583(16)  3,3610(22) 3,3611(11)
6 3,536(3) 3,5445(29)  3,5380(17)  3,5363(23) 3,5388(11)
7 3,528(3) 3,5358(20)  3,5203(17)  3,5257(23) 3,5293(11)
8 3,297(3) 3,2990(28)  3,2918(16)  3,2965(22) 3,2948(11)
9 . 4,265(3) 4,2490(18)  4,2455(25) 4,2508(13)
Summe:  25411(9)  29,738(8)  29,684(5)  29,646(7) 29,679(3)

Tabelle 5.4.2: Aus den gemessenen Spaltraten resultierende 242Pu-Kerne N, abgeschiede-
ne Gesamtmassen m an 2*2Pu und Flichenbelegungen m 4 der nELBE-Deposits. Die letzte
Zeile beinhaltet die Summen iiber alle Deposits mit Ausnahme der Flichenbelegungen in
der letzten Spalte. Dort wurde das arithmetische Mittel angegeben, um die mittlere Dicke
der Targets zu erhalten. Die Anzahl der Probenatome wurde mit der intrinsischen Nach-
weiseffizienz aus Tabelle 4.1.3 korrigiert.

Deposit PuFC Kanal
1 1 1,350(23) 5,42(9) 126(4)
3 2 1,216(21) 4,89(8) 114(4)
4 3 1,088(18) 4,37(7) 102(3)
5 4 1,049(18) 4,22(7) 98(3)
6 5 1,105(19) 4,44(7) 103(3)
7 6 1,102(19) 4,43(7) 103(3)
8 7 1,029(17) 4,13(7) 96(3)
9 8 1,327(22) 5,33(9) 124(4)

Summe / Mittelwert: 9,26(6) 37,24(22) 108(4)
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Abbildung 5.4.8: QDC-Rohspektrum der Plutoniumspaltkammer. Zur Bestimmung des
Minimums zwischen a-Untergrund und Spaltfragmentverteilung wurde ein Polynom (rote
Kurve) an die Messwerte angepasst. Die rot markierte Flache kennzeichnet den Bereich, in
dem die Anpassung durchgefithrt wurde. Im Einsatz wurde dieser noch einmal vergréfert
dargestellt und die Lage des Minimums markiert. Die horizontalen Pfeile markieren das
Intervall, welches zur Integration verwendet wurde.
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5.4.2 Bestimmung des neutroneninduzierten Spaltquerschnitts

von 242Py

Um den energieabhédngigen Spaltquerschnitt zu bestimmen, ist es notwendig, die flugzeit-
gebinnten Histogramme in spektrale Verteilungen umzuwandeln. Erst durch diese Umrech-
nung ist es moglich, die Spektren der einzelnen Pu-Spaltkammerkanile zusammenzufassen.
Flugzeitabhingig lassen sie sich nicht kombinieren, da sie von der Flugstrecke zwischen
Neutronenquelle und dem jeweiligen Deposit abhéngen. Bei dieser Transformation ist es
wichtig, den im Flugzeitspektrum enthaltenen Untergrund statistisch korrekt zu beriick-
sichtigen.

Wie in Kapitel 5.4 bereits dargelegt ist der Untergrund in beiden Kammern zeitlich unkor-
reliert und im Flugzeitspektrum somit konstant. Bestimmt wird er durch Anpassung einer
konstanten Funktion innerhalb zweier Flugzeitintervalle, von denen angenommen werden
kann, dass keine primaren Neutronen des nELBE-Strahls beitragen. Der erste Bereich be-
findet sich zwischen den Photospaltereignissen und dem Beginn der Neutronenverteilung
(E(t) = 20MeV). Diese obere Grenze fiir die kinetische Energie der Neutronen wurde
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unter Beriicksichtigung des nELBE-Neutronenspektrums (sieche Abbildung 3.0.4) gewihlt.
Das zweite Intervall umfasst den Bereich langsamer Neutronen. Da das Uran-235 der H19
thermisch spaltbar ist, fallt dieser kleiner aus als beim Plutonium-242 und umfasst nur
die letzten 50ns (2.400ns bis 2.450ns) des Spektrums. Fiir die PuFC wurde die unte-
re Flugzeitgrenze dieses Bereiches so gewéhlt, dass die entsprechende Neutronenenergie
(~ 270keV) kleiner als die Spaltbarriere (=~ 550keV) ist. Die Anpassung erfolgt dort im
Bereich von 850 ns bis 2.450 ns.

Da das Flugzeitspektrum poissonverteilte Messgrofen beinhaltet, muss zur korrekten Be-
schreibung der Daten eine Log-Likelihood-Methode verwendet werden. Die Ergebnisse die-
ser Anpassung entsprechen aber im Spezialfall einer konstanten Funktion dem arithme-
tischen Mittel o = %2?21 x; mit seiner Unsicherheit (Standardabweichung) o, = /£
[ , . S. 1351

Die untergrundbereinigten Flugzeitspektren sind in Abbildung 5.4.9 fiir die H19 und in
Abbildung 5.4.10 fiir die PuFC jeweils links dargestellt. Die oben beschriebenen Intervalle
sind dort als cyanfarbene Linie eingezeichnet. Es sind lokale Anpassungen der Konstanten,
beschrinkt auf das jeweilige Intervall. Die globale Approximation iiber beide Bereiche ist
in Blau (H19) und in Rot (PuFC) eingezeichnet.

Fiir die Umrechnung vom Flugzeit- zum Energiebinning bietet sich eine Monte-Carlo-
Methode (im Folgenden MC-Methode) an. Dafiir miissen zuerst die Bingrenzen des Flug-

zeithistogramms iiber

9 1

2
L;
1= (‘)

in Intervalle der kinetischen Energie EJZ umgerechnet werden. Hierbei steht m,, fiir die

Ei(t;) = myc

: ~1 (5.4.3)

Masse eines Neutrons, L; fiir die Neutronenflugstrecke zum jeweiligen Deposit ¢, t; fiir die

untere Grenze des j-ten Flugzeitbins und c fiir die Vakuumlichtgeschwindigkeit.

Um die Spektren spéter summieren zu konnen, muss allen Kanélen das gleiche Energie-
binning zugrunde liegen. Da dieses jedoch flugstreckenabhéngig ist, muss ein universeller
Bezugspunkt festgelegt werden. Dieser ist willkiirlich wahlbar. Da die H19 die Funktion
einer Referenzkammer {ibernimmt, wird ihr Energiebinning (bezogen auf die Flugstrecke
zum Mittelpunkt der Kammer, L; < 5.981 mm, Vi) als universell gewihlt und auf alle Plu-
toniumdeposits angewendet. Es sollte an dieser Stelle darauf hingewiesen werden, dass es
sich bei der beschriebenen Prozedur nur um ein Umbinnen handelt und um keine Trans-
formation im eigentlichen Sinne! Bei solch einer Achsentransformation muss der Jacobian
beriicksichtigt werden, der sich bei der weiteren Berechnung jedoch eliminiert, da Energie-

spektren von H19 und PuFC durcheinander geteilt werden.
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Abbildung 5.4.9: Links: Flugzeithistogramm der H19 vor (schwarz) und nach Abzug des
Untergrundes (orange). Die blaue Line ist das Resultat der Anpassung einer konstanten
Funktion zur Bestimmung des Untergrunds. Rechts dargestellt ist dasselbe Spektrum mit
aus der Flugzeit errechneter Energie, nachdem der ebenfalls umgebinnte Untergrund sub-
trahiert wurde.
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Abbildung 5.4.10: Darstellung der Flugzeitspektren von Kanal 1 der PuFC analog zu
Abbildung 5.4.9. Deutlich zu sehen ist der Untergrund durch den spontanen Zerfall von

242Pu
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Abbildung 5.4.11: Raumuntergrund detektiert in der H19-Spaltkammer vor (links) und
nach dem Umbinnen (rechts). Die Unsicherheiten in der Bestimmung des Untergrundes sind
farblich transparent dargestellt. Die kleinen Fluktuationen im rechten Spektrum sind eine
Folge der Monte-Carlo-Methode.

Um die Entstehung von Fluktuationen in den Daten aus der MC-Simulation zu minimie-

ren, wird der Untergrund erst nach dem Umbinnen abgezogen. Dabei muss darauf geachtet
werden, dass die relative Unsicherheit ¢; = A]\],Y L fiir jedes Flugzeitbin j erhalten bleibt. Fiir
J

entsprechend viele virtuelle Ereignisse N; wird dann innerhalb der Grenzen des Bins jeweils

eine Flugzeit generiert und entsprechend Gleichung (5.4.3) in eine kinetische Energie um-
gerechnet. Bei dieser Umrechnung muss jedoch die eigentliche Flugstrecke zum jeweiligen
Deposit verwendet werden. Weiterhin wird vereinfacht angenommen, dass alle Ereignisse
innerhalb eines Flugzeitbins gleichverteilt sind, was nicht exakt, aber fiir kleine Intervalle
eine gute Naherung ist. Die so gewonnene Flugzeit wird dann in ein mit dem universellen
Binning versehenes Histogramm gefiillt. Diese Prozedur wird sowohl separat fiir die un-
tergrundbehafteten Flugzeitspektren durchgefiihrt als auch fiir Histogramme, die nur die
vorher ermittelten Untergrundereignisse enthalten (siehe Abbildungen 5.4.11 und 5.4.12
links).

Aufgrund der Diskrepanz in den unterschiedlichen Flugstrecken kommt es im Zusammen-
spiel mit dem universellen Binning fiir alle Kanile der PuFC zu Artefakten, die mit zuneh-
mender Entfernung zur H19 an Stérke gewinnen. Der Maximaleffekt ist im Vergleich von
Abbildung 5.4.11 mit Abbildung 5.4.12 rechts ersichtlich. Wahrend die Fluktuationen im
energiegebinnten Flugzeithistogramm der H19 (Abbildung 5.4.11) rein statistischer Natur
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Abbildung 5.4.12: Spontanspaltuntergrund bestimmt durch die im Text beschriebene
Anpassung einer Konstanten an das Flugzeitspektrum von Kanal 1 der PuFC. Die durch
das Umbinnen erzeugten Fluktuationen rechts sind ein Resultat aus der unterschiedlichen
Flugstrecke, die zum einen dem universellen Binning zugrunde liegt und zum anderen der
tatsdchlichen Weglange zum betrachteten Kanal der Spaltkammer entspricht. Fiir Kanal 1
ist dieser Effekt maximal.

sind, kommen bei den Kanéilen der Plutoniumkammer noch zuséitzlich solche |, Transfor-
mationsartefakte” hinzu. Diese fithren jedoch nur zu einer geringfiigigen Vergrofserung der
Varianz innerhalb der mittleren statistischen Unsicherheit.

Nach erfolgtem Umbinnen kann dann der ebenfalls auf das gleiche Binning gebrachte Un-
tergrund vom energiegebinnten Flugzeithistogramm abgezogen werden. Das Resultat der
gesamten Prozedur ist fiir die H19 bereits in Abbildung 5.4.9 und fiir die PuFC in Abbil-
dung 5.4.10 jeweils rechts abgebildet.



102 5.4 Datenanalyse

Korrekturen

,One could say that physicists just love to perform or interpret scattering experiments.”
Clifford G. , 10.12.1994

Wie Clifford G. Shull in seiner Bankettrede zur Nobelpreisverleihung des Jahres 1994 zum
Ausdruck bringt, sind Streuexperimente eine beliebte Methode, um die Eigenschaften und
die Struktur von kondensierter Materie zu erforschen. Besonders Neutronen werden dank
ihrer elektrischen Neutralitdt bevorzugt an vielen Materialien gestreut, um Riickschliis-
se auf deren Kristallstrukturen, magnetische Ordnung und ihre dynamischen Prozesse zu
erhalten. Verwendet werden dazu aber {iberwiegend kalte, langsame oder thermische Neu-
tronen.

Im hier beschriebenen Experiment treten neben der erwiinschten Spaltung Mehrfachstreu-
prozesse schneller Neutronen im Versuchsaufbau auf, die mithilfe von Teilchentransportsi-
mulationen korrigiert werden miissen. Dieser Abschnitt wird sich mit diversen Korrekturen
zu den aufgenommenen Daten befassen, wobei das Hauptaugenmerk auf der Behandlung
der Neutronenstreuung liegen wird.

Wie bereits am Ende von Kapitel 5.1 dargelegt, stehen die in Formel (5.1.6) gegebenen
neutroneninduzierten Spaltraten N(n7f) fiir die gemessenen Raten eines idealen Detektors.
Ideal bedeutet hier, dass alle stattfindenden Spaltungen verlustfrei aufgenommen werden
und sich der Detektor in einer vollkommenen (streukorperfreien) Geometrie befindet. Da
jedoch mit realen Detektoren in unvollkommener Umgebung gemessen wird und auch die
Datenaufnahme infolge von endlichen Verarbeitungs- und Ubertragungszeiten beschrinkt
ist, miissen die gemessenen Grofen entsprechend korrigiert werden. Die nun diskutierten

Korrekturen sind dabei entsprechend ihrer Grofe aufsteigend sortiert.

Totzeit, a(E(t))

Die Nichtregistrierung von Spaltereignissen durch die ADC- und QDC-Konversionszeiten
sowie durch die Auslese- und Verarbeitungszeit der Datenaufnahme wird im beschriebenen
Experiment fiir jedes Ausleseereignis einzeln bestimmt (siche Abb. 5.3.1, A.5 und A.5.2).
Uber die Dauer des gesamten Experiments ist die daraus resultierende , Totzeit* in Abbil-
dung 5.4.13 dargestellt.

Da sowohl PuFC als auch H19 gemeinsam an derselben Datenaufnahme angeschlossen sind,
ist die relative Totzeit in beiden Kammern identisch. Uber das gesamte Experiment inte-
griert betrigt sie nur 0,8 % und macht eine komplexe flugzeitabhéingige Totzeitkorrektur

(siche Ref. | : |) vernachlissigbar.
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Abbildung 5.4.13: Live- (blau) und Totzeit (rot) im Verhéltnis zur Echtzeit (trea1) tiber
die gesamte Dauer des beschriebenen Experiments. Die zackigen Strukturen der ansonsten
groftenteils flachen Verteilung sind Resultate des Offnens und Schliekens der List-Mode
Dateien.

Da nach Gleichung (5.1.6) nur das Verhéltnis der aufgenommenen Spaltereignisse beider
Spaltkammern in die Bestimmung des Wirkungsquerschnitts eingeht, kiirzt sich die Tot-
zeit heraus. Da die Spontanspaltrate zur Bestimmung der Anzahl der Targetatome aber
in einer vollstindig unabhéngigen Messung gewonnen wurde und sich dieser Wert in Glei-
chung (5.1.6) nicht kompensiert, ist der dort bestimmte Wert des Totzeitkorrekturfaktors
sy (E(t)) = ary = 1,0092 £ 0,0017 zur korrekten Berechnung notwendig.

Nachweiseffizienz fiir Spaltfragmente, ¢(E) = ¢

Wie bereits mehrfach in dieser Arbeit erwdhnt wird bei der Bestimmung der Anzahl der
Targetatome iiber die 2*2Pu-Spontanspaltrate der Wirkungsquerschnitt unabhiingig von
der Nachweiseffizienz fiir Spaltfragmente. Das gilt jedoch nur, wenn die Diskriminator-
schwellen bei beiden Messungen identisch und die Eigenschaften der Spaltfragmente aus
der Spontanspaltung und der neutroneninduzierten Spaltung vergleichbar sind. Der ers-
te Teil dieser Bedingung ist erfiillt, da die Schwellen wihrend der gesamten Laufzeit des
Experiments und der Untergrundmessung nicht verdndert wurden.

Die Spaltfragmentverteilungen von Spontan- und neutroneninduzierter Spaltung unter-

scheiden sich nur geringfiigig (siehe Abb. A.3.3 und A.3.2), was nur einen kleinen Einfluss
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auf die Nachweiseffizienz hat. Jedoch erhélt der Plutoniumkern im Falle der neutronenin-
duzierten Spaltung durch das Neutron Riickstoft sowie Drehimpuls. Dieser Impulsiibertrag
fiihrt zu einer Anisotropie in der Emission der Spaltfragmente, welche deren Nachweis
beeinflussen kann. Obwohl eine solche Anisotropie fiir die neutroneninduzierte Spaltung
von 242Pu in mehreren Messungen nachgewiesen werden konnte (aktuelle Messungen siehe
z. B. | , , , |), benutzen alle gingigen Evaluierungen (JEFF 3.2,
ENDF/B-V.II, JENDL 4.0 etc.) eine isotrope Winkelverteilung.

Die Auswirkung der Spaltfragmentanisotropie auf die Nachweiseffizienz von Spaltionisati-
onskammern wird in | , | durch ein analytisches Modell beschrieben. Fiir Tonisa-
tionskammern, deren Targets rechtwinklig zum Neutronenstrahl angeordnet sind, ergeben

sich danach folgende Ineffizienzen I:

t
I= (—0 + 77) <1 — %> Target in Richtung der Neutronenquelle  (5.4.4)

t R
= (—0 -1+ —772) <1 - %> Target in Richtung des Neutronenstrahls (5.4.5)

Parameter dieser Funktionen sind die Dicke der Actinoidenschicht ¢, die mittlere Reich-
weite R eines Spaltfragmentes darin und der Anisotropieparameter ao der Winkelverteilung
der Spaltfragmente im Schwerpunktsystem. Mit 1 beschreibt Carlson das Verhéiltnis aus
der Geschwindigkeit des spaltenden Atomkerns zur mittleren Geschwindigkeit der dabei

produzierten Spaltfragmente.

\/%Tlf (5.4.6)

T T

Hierbei sind T; die mittlere kinetische Energie der Spaltfragmente, A; die Masse eines
typischen Spaltfragmentes, A, die Massenzahl des Targetkerns und 7" die kinetische Energie

der einfallenden Neutronen.

Die mittlere kinetische Energie der Spaltfragmente sowie deren mittlere Masse konnen einer
GEF-Simulation | , | entnommen werden. Als Neutroneneinfallenergien
wird dabei das gemessene nELBE-Spektrum verwendet. Der Anisotropieparameter wurde
von Paula Salvador-Castineira am JRC IRMM Geel experimentell mit einer Frisch-Grid-
Kammer bestimmt und mir fiir diese Berechnung freundlicherweise zur Verfiigung gestellt.
Die Daten erstrecken sich iiber einen Bereich von 0,3 MeV bis 3 MeV und wurden dariiber
hinaus bis 20 MeV konstant extrapoliert. Das ist moglich, da die Anisotropie fiir Neu-

tronenenergien zwischen 1 und 9 MeV | : ; ;
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| nahezu konstant bleibt und as in der Berechnung von I nur von untergeordneter

Bedeutung ist.

Die spezifische Reichweite der Spaltfragmente ist nur auf 10 % genau bekannt |
, |. Fiir die Abschétzung hier wurde sie mit einer Geant 4-Simulation
bestimmt. Die Ergebnisse der GEF-Simulation dienten dieser als Grundlage fiir die Erzeu-

gung der Spaltfragmente samt ihrer kinetischen Energien.

Wihrend der Fertigung der Actinoidenschichten wurde das in Salpetersédure geloste Pluto-
nium elektrolytisch auf den Si-Wafern abgeschieden. Formal sollte es sich also um metal-
lisches Plutonium auf den Wafern handeln. Wahrscheinlicher ist jedoch, dass [V-wertiges
Plutonium als Carboxylat, Oxid oder Hydroxid abgeschieden wurde. Da die Deposits aber
auch eine gewisse Zeit dem Umgebungssauerstoff ausgesetzt waren, kann es bereits zur Oxi-
dation der diinnen Schichten gekommen sein. Zusétzlich sollte darauf hingewiesen werden,
dass Untersuchungen unter dem Elektronenmikroskop ergeben haben, dass das Verdunsten
des Losungsmittels auf den Targets Risse hinterlassen hat (vergleichbar mit der Morpholo-
gie eines ausgetrockneten Salzsees), die fast vollstindig bis hinab zum Backing zu reichen
scheinen (sieche Abb. 4(a) und 6(b) in | : ]). In der Simulation wurden
darauthin die spezifischen Reichweiten fiir metallisches Plutonium, diverse Plutoniumoxi-
de (PuO, PuOs und PuyO3) sowie deren Kombinationen mit unterschiedlichen Anteilen
von P10 berechnet. In einer konservativen Abschitzung verwenden wir im Folgenden die
Kombination von Plutoniumdioxid und 10 % P10, in welcher die Spaltfragmente eine spe-
zifische Reichweite von (5,9 & 0,6) mg/cm? haben. Mit der in Kapitel 5.4.1 bestimmten
Anzahl der Plutoniumkerne wurde fiir dieses Gemisch eine resultierende Flichenbelegung
von (116,2 +1,2) ng/cm? ermittelt. Das Verhéltnis von Flichenbelegung zur spezifischen
Reichweite ist dquivalent zum gesuchten Verhiltnis von Dicke zur Reichweite 2 und un-

R
abhingig von den unbekannten Massendichten.

Der mit Gleichung (5.4.4) bestimmte Korrekturfaktor I ist fiir die Plutoniumspaltkammer
in Abbildung 5.4.14 gezeigt. Die Ineffizienz der H19 wurde in Ref. | : ]

behandelt und ist Bestandteil der dort angegebenen Nachweiseffizienz.

Ein Vergleich der Reichweitenmodelle schwerer, geladener Teilchen in Geant 4, SRIM 2008
und MCUNED (Niederenergieerweiterung fiir MCNPX 2.7.0 von Patrick Sauvant |

, |) hat fiir die betreffenden Spaltfragmente Diskrepanzen von bis zu 20 % aufge-
zeigt. Da zusétzlich weder Stochiometrie noch genaue Zusammensetzung der Actinoiden-
schicht hinreichend genau bekannt sind und es sich bei den Messungen der Anisotropie
noch um unveroffentlichte Daten handelt, wird der Carlson-Faktor nicht zur Korrektur der

Daten verwendet und nur als systematische Unsicherheit in das Ergebnis eingeschlossen.
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Abbildung 5.4.14: Faktor zur Korrektur des Verlustes an Spaltfragmenten durch Riickstofs
und Drehimpuls des Compoundkerns 1 — I (,Carlson-Faktor®).

Fehlinterpretation von gestreuten Neutronen, die ihre

Energie-Flugzeit-Korrelation verloren haben, k(E(t))

Werden Neutronen auf dem direkten Weg von der Quelle zum Detektor gestreut, bevor
sie in den Spaltkammern nachgewiesen wurden, so stimmen die Energie E(t), die man
aus ihrer Flugzeit bestimmt, und ihre tatsichliche kinetische Energie FE, nicht mehr
iiberein. Man spricht im Allgemeinen davon, dass die Energie-Flugzeit-Korrelation fiir
diese Teilchen verloren gegangen ist. Léasst sich die kinetische Energie der Neutronen nur
iiber die Flugzeit ermitteln, so ist man bei der Korrektur dieses Effekts auf Neutronen-
transportrechnungen angewiesen. Im Gegensatz zum Experiment sind dort kinetische
Energie und Flugzeit der Neutronen gleichzeitig bekannt. Fiir den hier beschriebenen

Aufbau soll das mit den Simulationspaketen Geant 4 und MCNP 6 realisiert werden.

,Nuclear models fail (sometimes catastrophically) at predicting with reasonable ac-

curacies the nuclear cross sections of neutrons (and other particles).”

[ , 20121,

Die Konsequenz dieses Zitates ist, dass alle Observablen, die Reaktionen mit Neutronen

unter 20 MeV beschreiben, in einer Datenbank implementiert sein miissen. Neben den

9Eine Verifizierung der Ergebnisse mit FLUKA wurde ebenfalls begonnen, ist aber zum derzeitigen Zeit-
punkt noch nicht abgeschlossen.
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Reaktionsquerschnitten zdhlen dazu auch Winkelverteilungen, differentielle Querschnitte
und Ausbeuten fiir die Produktion sekundérer Teilchen.
Urspriinglich fiir die Hochenergiephysik entwickelt, bietet Geant 4 mit dem ,Neu-
tron High Precision“-Paket auch die Moglichkeit, niederenergetische Neutronen (E <
20 MeV) physikalisch korrekt zu transportieren. Die Grundlage dafiir bildet die Geant 4-
eigene GANDL 4.5-Datenbank, die evaluierte Daten vorrangig aus der aktuellen Versi-
on von ENDF/B-VIL1 | , | enthélt und vereinzelt durch Daten von
JENDL 4.0 | , | ergdnzt wurde. Standardmifig behandelt Geant 4 damit
Reaktionen in Materialien bis zum Uran (Z = 92). Auf einer Website der IAEA! kon-
nen Datensétze anderer Evaluierungen heruntergeladen werden, mit denen fehlende Daten
(z. B. der totale Streuquerschnitt der stabilen Platinisotope) ergéinzt und der Datensatz
mit den Transuranen erweitert werden konnen. Fiir die hier beschriebene Simulation wur-
den dazu die Daten aus der JEFF 3.1-Evaluierung | , | verwendet und
gegebenenfalls durch Daten der neueren JEFF 3.2 ersetzt oder ergénzt.
Die physikalischen Prozesse werden in Geant 4 durch die Physics-List definiert und gesteu-
ert. Verwendet wurde hier die vorkonfigurierte Liste QGSP_BIC HP, welche fiir Neu-
tronenenergien unterhalb von 20 MeV das beschriebene High-Precision-Neutron-Modell
(HP) benutzt und oberhalb dieser Energie auf das binidre Kaskaden- (BIC, siche |
, |) und das Quark-Gluon-String-Precompound-Modell (QGSP, siehe |

, |) zuriickgreift. Da in dieser Arbeit aber nur Neutronenenergien kleiner als
10 MeV betrachtet werden, spielen die beiden zuletzt genannten Modelle fiir die folgen-
den Ergebnisse keine Rolle. Alle hier beschriebenen Simulationen wurden mit der Version
Geant 4.10.1 ausgefiihrt.
Das in Los Alamos entwickelte Simulationspaket MCNP wurde im Gegensatz zu Geant 4
fiir den Neutronentransport und seine Anwendungen geschrieben. Die aktuelle Version 6.1
verwendet als Basis die evaluierten Daten aus ENDF/B-VIL.1, welche durch das MCNP
Data Team auf Konsistenz iiberpriift und in einigen Féllen (**Fe und ®'Ni) angepasst
wurde.
Bei der Erstellung des Geometriemodells wurde auf eine detaillierte und in beiden Si-
mulationen identische Realisierung geachtet. Dabei wurde auf die korrekte Zusammenset-
zung aller verwendeten Materialien in Strahlnihe ein besonderes Augenmerk gelegt. Das
betraf natiirlich die beiden Spaltkammern, aber auch den nELBE-Kollimator, das Neu-
tronenstrahlrohr und deren 25pm diinne Titanein- und -austrittsfenster. In der MCNP-
Simulation wurde auf die Implementierung des Strahlfangers verzichtet, da aus den ersten
Ergebnissen der Geant 4-Simulation bereits abzuschétzen war, dass sein Beitrag zu den

Korrekturen nur von untergeordneter Rolle sein wird.

Ohttp://www-nds.iaea.org/geant4
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Im Gegensatz dazu war die Kollimatorwand zwischen den Riumen 111b und 125 jedoch
von Bedeutung und wurde in beiden Simulationen entsprechend beriicksichtigt. Eine Dar-
stellung des Geometriemodells der Geant 4-Simulation ist exemplarisch in Abbildung 5.4.15

zu sehen.

H19 und PuFC

Geant4
—

R.125

Kollimator mit PE- und Pb-Einsétzen Strahlfanger aus Stahl,
und Strahlrohr Blei, Cadmium und PE

Abbildung 5.4.15: Geant 4-Geometriemodell des Spaltkammeraufbaus an nELBE. Die
Neutronenquelle befindet sich im Raum 111b. Der von ihr erzeugte Neutronenstrahl ist in
Griin dargestellt.

Da der Energieverlust bei elastischer und inelastischer Streuung selbst energieabhingig
ist, ist die Form des einfallenden Neutronenspektrums fiir die Simulation von Relevanz.
Als gute Ndherung kann dafiir das ohne Absorber gemessene Flugzeitspektrum der H19-
Spaltkammer genutzt werden (siehe Abbildung 3.0.4). Das geht jedoch nur unter der An-
nahme, dass sich das Neutronenspektrum auf dem Weg von der Quelle zur H19 nur wenig

adndert.

Fiir jedes gestartete Neutron wurden sowohl in Geant 4 als auch in MCNP 6 die Energie
des gestarteten Neutrons sowie Flugzeit und kinetische Energie bei der Durchquerung

einer Actinoidenschicht gespeichert. Fiir Geant 4 wurden diese Daten in einem individuell
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angepassten ROOT-TTree abgelegt. In MCNP wurde ein PTRAC-File!! erzeugt, welches
in den entsprechenden Zellen der Actinoidenschichten den Orts- und Impulsvektor, die
Flugzeit und einige weitere Observablen in eine ASCII-Datei schreibt. Fiir die erzeugten
10% Ereignisse betrug die Grofe des TTree 20 GB und die der PTRAC-Datei 20 TB. Fiir
die Analyse der PTRAC-Datei wurde ein Konverter (PTRACtoTTree) geschrieben, der
die Ergebnisse von MCNP in die gleiche T'Tree-Struktur von Geant 4 bringt.

Der Vorteil der ereignisweisen Speicherung ist sowohl die Bestimmung von Korrelationen
zwischen den Observablen als auch eine grofse Flexibilitdt in der Wahl des Binnings bei der
spiateren Analyse in Histogrammen. Ein Nachteil ist das grofte Datenaufkommen. Aus dem
Vergleich der kinetischen Energie des gestarteten Neutrons mit der kinetischen Energie
beim Nachweis im Deposit kann ermittelt werden, ob das Neutron auf seinem Weg dorthin
gestreut wurde oder nicht. Anhand dieses Kriteriums kénnen zweidimensionale Energie-
Flugzeit-Histogramme fiir gestreute und ungestreute Neutronen erzeugt werden, die in der
weiteren Berechnung eine Rolle spielen werden. Am Beispiel der Geant 4-Simulation sind

diese Histogramme in Abbildung 5.4.16 gezeigt.

T ungestrest: /Mot | gestrer
- ungestreut: ; [810° | gestreut:
7—5 10
% | E 10°
Z 5 I
8 1=10°
10
]
0 | I
0 5 10 0 5

E(t) ] MeV

Abbildung 5.4.16: Simulierte Energie-Flugzeit-Korrelation gewonnen mit Geant 4. Um
den maximalen Effekt zu verdeutlichen, wurde dazu Kanal 1 der Plutoniumspaltkammer
gewahlt, da sich dieser am weitesten von der Quelle entfernt befindet.

HDas ,Particle Tracking-File ist ein spezielles Ausgabeformat von MCNP, das die vollstindige Rekon-
struktion aller simulierten Teilchentrajektorien erlaubt.
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Im linken Teil dieser Abbildung ist die Energie-Flugzeit-Korrelation fiir ungestreute Neu-
tronen gezeigt, die erwartungsgeméf einer Gerade mit Anstieg eins folgt. In der mittleren
Abbildung sind nur die gestreuten Neutronen beriicksichtigt. Man erkennt dort die Aus-
wirkungen der beiden wesentlichen Streuprozesse. Der in Griin dargestellte Bereich entlang
der Diagonalen des Bildes entspricht Neutronen, die durch elastische Streuung nur wenig
ihrer urspriinglichen kinetischen Energie verloren haben. Die zu dieser Geraden parallelen
Strukturen bei geringeren Energien F, sind Resultate von inelastischer Neutronenstreuung.
Da beide dem Verlauf der ungestreuten Korrelation folgen, kann man davon ausgehen, dass
die Mehrheit der Streuungen erst kurz vor dem Nachweis der Neutronen in den Spaltkam-
mern erfolgt. Es sind also vor allem die Detektormaterialien selbst, die diese Strukturen
erzeugen. Das wird durch die Auswertung des Energieverlustes der inelastisch gestreuten
Neutronen deutlich. Die prominenten Strukturen werden durch inelastische Streuung vor
allem am ersten beziehungsweise zweiten angeregten Zustand von °°Fe und 2Si hervorgeru-
fen. Aufgrund ihrer hohen Niveaudichte kommt es bei ¥ Ta, 4Pt und Pt zu geringeren
Energieverlusten durch inelastische Streuung. Im rechten Teil der Abbildung sind alle im
Kanal 1 der PuF'C nachgewiesenen Neutronen dargestellt.

Fiir die Berechnung des Korrekturfaktors k(FE(t)) muss man beriicksichtigen, dass die
gestreuten Neutronen ebenfalls noch Spaltung in den Detektoren hervorrufen kénnen,
dieses dann aber bei einer kleineren Energie. Durch Multiplikation der Energie-Flugzeit-
Korrelation N(E, E(t)) mit dem Spaltquerschnitt o(F) an der Stelle E' wird diese propor-
tional zur Spaltrate zur Flugzeit ¢. Im Vergleich zu Abbildung 5.4.16 (rechts) unterscheidet
sich die so bestimmte und in Abbildung 5.4.17 dargestellte Spaltrate im Wesentlichen nur

durch ein Schwellenverhalten im Bereich von E, = 0,7 MeV.

Der Korrekturfaktor fiir das i-te Target ist dann das Verhéltnis der Spaltrate, verursacht
durch ungestreute Neutronen, die ihre korrekte Energie-Flugzeit-Korrelation besitzen, zur
nachgewiesenen totalen Spaltrate zur Flugzeit ¢ (gestreute Neutronen und zu einem sehr

geringen Bruchteil auch Spaltneutronen).

!

_ [ NY(E',E(t))o(E)S(E" — E(t))dE
[ Ni{(E,E@))o(E)O(E)AE

K(E(t)) (5.4.7)
Hier entspricht N*(E', E(t)) der Hiufigkeit der Neutronen mit kinetischer Energie E', de-
ren Flugzeit ¢ zur i-ten Actinoidenschicht aber einer kinetischen Energie E(t) entsprechen
wiirde. Die Delta-Distribution 6(E" — F(t)) im Integral des Zihlers stellt sicher, dass nur
ungestreute Neutronen beriicksichtigt werden. Neutronenenergien kleiner Null werden so
ebenfalls ausgeschlossen. Im Nenner wird das durch die Heaviside-Funktion ©(E') reali-

siert.
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Abbildung 5.4.17: Mit Geant 4 simulierte Energie-Flugzeit-Korrelation, die proportional
zum Spaltquerschnitt und damit zu den detektierten Spaltraten ist.
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Abbildung 5.4.18: Vergleich der nach Gleichung (5.4.7) bestimmten Korrelationsfaktoren
k exemplarisch fiir das erste (H19, Kanal 1, schwarz und rot) und letzte Deposit (PuFC,
Kanal 1, blau und magenta) im Neutronenstrahl.
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Beeindruckend ist die Ubereinstimmung dieser Berechnung fiir die Ergebnisse beider Si-
mulationen (siche Abb. 5.4.18), die bei genauerer Betrachtung aber auch erwartet werden

muss, da in beiden Programmen die gleichen Wirkungsquerschnitte implementiert sind.

Aus Abbildung 5.4.18 geht hervor, dass unabhéngig von ihrer Energie etwa 2 % der Neu-
tronen mit Flugzeiten detektiert werden, die nicht ihrer kinetischen Energie entsprechen.
Fiir grofere Flugstrecken wird dieser Anteil fiir Neutronen mit Energien iiber 2 MeV leicht
groker, was zum einen mit dem Schwellenverhalten der inelastischen Streuung zu erklaren
ist und zum anderen damit, dass die Neutronen in diesem Fall auch mehr Materie durch-
quert haben. Deutlich zu sehen ist auch das Auftreten vereinzelter Resonanzen, die im

Wesentlichen auf die Streuung am Silizium zuriickzufiihren sind.

Transmissionskorrektur T'(E(t)) = T(E)

Der Verlust von Neutronen auf dem Weg durch die Spaltkammern infolge von Absorptions-
und Streuprozessen kann ebenfalls aus den Ergebnissen der gerade beschriebenen Teil-
chentransportsimulationen gewonnen werden. Fiir den auf das i-te Deposit einfallenden

Neutronenstrom ergibt sich dann folgende Korrektur:

!

_ [ NYE',E(t)))(E — E(t))dE
~ [[NYE' E)§(E — E(t)dE'

N.(E) = N2(E)TY(E) mit: TYE) (5.4.8)

Der Korrekturfaktor T%(F) ist hier das Verhiltnis aus allen im Target ¢ nachgewiesenen
Neutronen normiert auf die Neutronenintensitdt an einem beliebigen Punkt des Experi-
ments. Da es sich um eine Relativmessung handelt, ist eine solche Normierung eigentlich
nicht notwendig. Um jedoch aufzuzeigen, wie viele Neutronen allein durch die Spaltkam-
mern herausgestreut werden, bietet es sich an, die einfallenden Neutronenintensitdten in
den Actinoidenschichten mit der Intensitat vor der H19 zu vergleichen. Ein solcher Vergleich
wurde in Abb. 5.4.19 dargestellt, bei dem man feststellt, dass zwischen dem Eintrittsfens-
ter der H19 und dem letzten Deposit der PuFC im Mittel etwa 15 % der Neutronen aus
dem Strahl herausgestreut werden. Auch hier fiihrt die geringe Zustandsdichte von Silizium
zur Ausprigung auflésbarer Resonanzen. Am ersten H19-Deposit hat der Neutronenstrahl
mit der verwendeten Normierung nur 275 pm Tantal durchquert, dessen Niveaudichte, wie
bereits erlautert, viel grofer ist. Einzelne Resonanzen konnen deshalb nicht mehr aufgelost
werden und der Streuquerschnitt verlauft damit glatter. Auch bei dieser Korrektur kann

man feststellen, dass es im betrachteten Bereich nur eine kleine Energieabhingigkeit gibt.
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Transmission T

Geant 4. — H19Kanal 1 — PuFC Kanal 1
L MCNP 6: —— H19 Kanal 1 —— PuFC Kanal 1 _
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Abbildung 5.4.19: Ausgewéhlte Transmissionsfaktoren T' nach Gleichung (5.4.8) fiir Ka-
nal 1 der H19 und der PuFC.

Beitrige weiterer Plutoniumisotope

Die neben ?*2Pu im Probenmaterial ebenfalls enthaltenen Plutoniumisotope sind ebenfalls
spaltbar und verfilschen so den zu bestimmenden Wirkungsquerschnitt. Der Korrektur-
faktor

242 Pu

V(E) = 2D (5.4.9)

PuFC
% (n,f)

ist aufgrund des geringen Anteils der Kontaminanten (siehe Tabelle 4.1.1 (b)) jedoch fast
eins. Uber den betrachteten Energiebereich von 500 keV bis 10 MeV betrigt die maximale
Abweichung |1 — V(E)| = 6 - 10~* im Mittel sogar nur 9 - 1075, Aufgrund dieses geringen

Beitrages wird diese Korrektur im Folgenden vernachléssigt.

Gesamtkorrekturfaktor C(E(t))

Mit den beschriebenen Korrekturfaktoren lassen sich die idealen Spaltraten aus Glei-

chung (5.1.6) mit gemessenen ersetzen. Der Zusammenhang wird dabei definiert iiber:

. bk
Niwpy = g Vo (5.4.10)

Dieser Zusammenhang gilt fiir die neutroneninduzierten Spaltraten beider Spaltkammern.
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Da sich die Korrekturen k& und T fiir die unterschiedlichen Deposits aber unterscheiden,
muss Gleichung (5.4.10) jedoch fiir jeden Kanal der Spaltkammer einzeln bestimmt und

angewendet werden.

Fiir die Korrektur der Spontanspaltraten miissen Transmission und Korrelationsverlust
nicht korrigiert werden, jedoch aber die Totzeit und die Nachweiseffizienz fiir Spaltfrag-
mente. Es gilt deshalb:

)

(6 .
7 (SF) arid
Nigpy = ?N(S;; (5.4.11)

Eingesetzt in Gleichung (5.1.2) folgt dann:

C;

oty = M

()™ ()™
i T n, % T n,
: / - ol (5.4.12)

. PuFC; NO p,H19 (n,f)
0 Q(SF) nrdet in"lA
Ny Zz < c N (SF))

Fiir diinne Targets mit vergleichbarer Dicke (siehe Tabelle 5.4.2) ist die Nachweiseffizi-
enz fiir Spaltfragmente annihernd identisch. In obiger Formel kann ¢ also jeweils vor die
Summen geschrieben werden. Unter Vernachlissigung des Carlson-Faktors (wird in der Bi-
lanz der systematischen Unsicherheiten beriicksichtigt!) konnte aufgezeigt werden, weshalb
die PuFC-Nachweiseffizienzen fiir spontane und neutroneninduzierte Spaltungen genéhert

gleich grofs sein miissen. Diese gerechtfertigten Annahmen fiihren dazu, dass U?nufF)C unab-

PuFC

hédngig von ¢ wird. Auch der unbekannte Neutronenstrom direkt vor der H19 kann so

aus dieser Gleichung eliminiert werden.

Fasst man die verbleibenden Korrekturen iiber

N
' = : 5.4.13
o (5.4.13)

zusammen, kann man weiter schreiben:

Ci

> <CN(dritf)> PuF

5 e PuFC;
i \(SF)V(sF)

PuFC __
Ty = MF 9 (n.f)
A

> (CNdet >H19i
i\ e (nf
/ D oL (5.4.14)

In der H19 kann nur die Summe der Spaltereignisse aller Deposits bestimmt werden. Daher
muss fiir die Korrektur dieser Spaltraten eine Naherung erfolgen. Geht man davon aus, dass

die C" zwischen den einzelnen Deposits nur wenig fluktuieren, so lisst sich eine mittlere
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Gesamtkorrektur fiir diese Spaltkammer wie folgt definieren:

. H19; .
5 (et) ™ = (0 ST M 0

)

wobei (C)1? {iber:
10

H19 Cngi
(R T (5.4.15)

i=1
angendhert werden kann.
Fiir die Nachweiseffizienzen "% lassen sich #hnliche Betrachtungen anstellen. Die in
Ref. | , | angegebene Nachweiseffizienz ™'Y = 0,945 4 0,014 bezieht sich
auf die gesamte Kammer und nicht auf einzelne Deposits innerhalb dieser.
Die Energieabhiingigkeit von (C)"'% und von CTUFC ist in Abbildung 5.4.20 exemplarisch
fiir Kanal 1 dargestellt.
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Abbildung 5.4.20: Maximaleffekt fiir die Korrektur C' des ersten (H19, Kanal 1) und
letzten Deposits (PuFC, Kanal 1) im Strahl nach Gleichung (5.4.13).

Anhand des Verhéltnisses von neutroneninduzierter zu Spontanspaltrate N(mf) / N(SF) lasst
sich die Streuwirkung von Materie zwischen den Actinoidenschichten verdeutlichen. Wéh-
rend die Spontanspaltung unabhéngig von duferen Einfliissen ist, die neutroneninduzierte
Spaltung aber von der einfallenden Neutronenfluenz abhingt, muss das Verhéltnis aus bei-
den von Actinoidenschicht zu Actinoidenschicht entsprechend dem Abschwéichungsgesetz

exponentiell abnehmen. Wird die Neutronenstreuung jedoch korrigiert, so sollte das Ver-
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hiltnis beider Raten fiir alle Deposits eine Konstante sein. In Abbildung 5.4.21 kénnen

genau diese beiden Aspekte verifiziert werden.

0.2 ]
% t %
= * | § |
% t
g B t  Korrigiert N
'Zv B L Konstante Approx. |
— ¢ Unkorrigiert
Py —— Exponentielle Approx.
<0.18 P >
£
Z

016 | | | | | | | |
Kanal

Abbildung 5.4.21: Vergleich des Verhéltnisses der Raten von neutroneninduzierter Spal-
tung und Spontanspaltung ohne (rot) und mit (blau) Korrektur der Neutronenstreuung.
Ohne Korrektur nimmt der Anteil an neutroneninduzierter Spaltung von Pu-Deposit zu
Pu-Deposit exponentiell ab. Die Spontanspaltrate bleibt davon unbeeinflusst.

Beachtet man diese beiden Nédherungen, so vereinfacht sich der zu bestimmende Wirkungs-

querschnitt wie folgt:

Z (Cth )PUFCj’ <C>H19 Z (th )ngi

i n,f i n,f

UgllffF)C = M F (, : PuFC; / ( )Hf9 : 0511,?) (5.4.16)
> (O‘(SF)N (dseﬁ)> “ha

Da sich der Referenzquerschnitt o' = (/' bei einer Neuevaluierung &ndern kann, ist

es von Vorteil nur das Verhiltnis des gemessenen (Querschnitts zu diesem anzugeben. Das
macht eine spitere Neuberechnung einfacher und transparenter. Damit ergibt sich nun der

relative Wirkungsquerschnitt fiir die neutroneninduzierte Spaltung zu:

C;

ohc 5 (CE@)NE (E@))

/ OB T, (N (BE®))

(8”A>H19

oRef (E(t) = My F ey \ PO
> <0‘(SF)N(seFt)>

GALT)
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Das sich anschlieflende Kapitel prisentiert die auf dieser Gleichung beruhenden Ergebnisse
der vorgestellten Messungen und diskutiert diese im Kontext der bestehenden experimen-
tellen Daten sowie der gangigen Evaluierungen und einiger theoretischer Modellrechnun-

gen.

5.5 Ergebnisse und Diskussion

Die Berechnung des relativen Spaltquerschnitts nach Gleichung (5.4.17) reduziert sich auf
das Verhiltnis der Summe aller korrigierten Flugzeitspektren der Plutoniumspaltkammer

zum ebenfalls korrigierten Flugzeitspektrum der Referenzkammer.

FC;

. Pu
s S (oNg)
Ulﬁef =A H1 \rdet
(©yme s, (i)

19;

Der Normierungsfaktor
Ay F(eny )Y

Z Ndet PuFC;
i \QSF) LV (sF)

dieses Verhiltnisses ist nur abhingig von Konstanten, welche in Tabelle 5.5.1 aufgefiihrt

K —

sind.
Tabelle 5.5.1: Normierungskonstanten samt ihrer Unsicherheiten
Ay = (3,24+0,03)-107s7!  SF-Zerfallskonstante, siche Abb. 5.1.1
F = (43,04 1,2) cm? abgeschiedene Targetfliche, vgl. Abb. A.1.2
nito = (113,84+0,3)-10"ecm~2 atomare Flichenbelegung H19
[ , 2007]
> a(SF)Ng‘;g) = (29,688 4+ 0,004)s™! Spontanspaltrate, siche Abschnitt 5.4.1
gH1d = 0,945+0,014 Effizienz H19 | , ]
K = 5,04+0,17 Normierung

Der so berechnete relative Wirkungsquerschnitt der nELBE-Messung ist zusammen mit
den ausgewihlten Messungen von Tovesson et al., Staples et al. und Weigmann et al. in
Abbildung 5.5.1 dargestellt.

Obwohl diese drei Messungen alle relativ zum 23*U-Spaltquerschnitt gemessen wurden, la-

gen nur die Daten von Staples als ein solcher Datensatz in der EXFOR-Datenbank vor.
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Abbildung 5.5.1: Vergleich des an nELBE gemessenen relativen Wirkungsquerschnitts
mit den Ergebnissen von Tovesson et al., Staples et al. und Weigmann et al.
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Abbildung 5.5.2: Neutroneninduzierte Spaltquerschnitte von ?42Pu. Die verwendeten
Energieintervalle der nELBE-Daten (blaue Punkte) entsprechen einem 2 ns-Flugzeitbinning.



5 Experimente zur Spaltung von 242Pu 119

Die absoluten Wirkungsquerschnittsdaten von Weigmann und Tovesson wurden deshalb
durch den im Datensatz angegebenen Referenzquerschnitt geteilt. Leider konnte die Mes-
sung von | , | nicht mit in diese Darstellung integriert werden.
Thre Messwerte wurden in unterschiedlichen Energiebereichen relativ zu verschiedenen Re-
ferenzquerschnitten (**’Np, 23°U und 238U) bestimmt und im Anschluss kombiniert. Eine
einfache Division durch den jeweiligen Referenzquerschnitt ist so nicht moglich, da das
zu starken Korrelationen der Messwerte fiithrt. Um diese dennoch fiir einen Vergleich zu
nutzen, wurden alle anderen Messungen auf den aktuellen *U-TAEA-Standard |
, | renormiert und zusammen in Abbildung 5.5.2 dargestellt.

Da die Neutronenstreuung fiir jede Probenschicht individuell bestimmt wurde, stellt sich
die Frage, welchen Beitrag am ermittelten Querschnitt diese Korrektur insgesamt ein-
nimmt. Aus dem Verhéltnis des korrigierten zum unkorrigierten Wirkungsquerschnitts ldsst
sich die Gesamtstreukorrektur des Aufbaus ableiten. Sie ist sowohl fiir die Geant 4 als auch

fiir die MCNP 6-Simulation in Abbildung 5.5.3 abgebildet.
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Abbildung 5.5.3: Totaler Korrekturfaktor fiir die Neutronenstreuung bestimmt mit
MCNP 6 (blau) und Geant 4 (rot). Der energieabhingige Faktor ist das Verhéltnis aus
korrigiertem Wirkungsquerschnitt zum unkorrigierten.

Kapitel A.7 des Anhangs zeigt eine weitere, komplementire Herangehensweise zur Berech-
nung des Spaltquerschnitts auf. Anders als im oben beschriebenen Fall wird dort fiir jede
Actinoidenschicht der PuFC ein eigenstindiger Wirkungsquerschnitt berechnet und im An-

schluss das gewichtete Mittel aus allen acht Querschnitten gebildet. Auf diese Weise konnte
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zum einen iiberpriift werden, ob die entwickelte Auswertemethode der Messungen konsis-
tent ist, und zum anderen ob alle Targets vergleichbare Ergebnisse fiir den Querschnitt
und seine Unsicherheit liefern. Beides konnte bestétigt werden. Die sich nun anschlieflen-
de Diskussion der Ergebnisse ist also auf beide Methoden der Querschnittsberechnung

anwendbar.

5.5.1 Diskussion

Auf den ersten Blick sieht man in Abbildung 5.5.2 die gute Ubereinstimmung der nELBE-
Daten mit den anderen Experimenten und den zwei ebenfalls dargestellten Evaluierungen.
Fiir den relativen Querschnitt zwischen 0,5 und 10 MeV betréigt die mittlere Abweichung
dieser Daten zur Messung von Tovesson et al. (2,48 +0,12) %, zur Messung von Staples
et al. (0,80 + 0,13) % und zu Weigmann et al. (5,36 & 0,13) %. Die mittleren Abweichungen
des gemessenen Absolutquerschnittes zu ENDF/B-VII.1 und JEFF 3.2 sind in Tabelle 5.5.2

zusammengefasst.

Tabelle 5.5.2: Mittlere Abweichungen A gemessener 242Pu-Spaltquerschnitte von der
ENDF/B-VIL.1- und der JEFF 3.2-Evaluierung sowie deren reduziertes x? im Energiebe-
reich 0,5-10 MeV.

ENDF /B-VII.1 JEFF 3.2
Messung Ain% x*/n Ain% x?/n
Weigmann et al., 1984 —0,85+0,06 4,19 0,87 £0,06 1,07
Staples et al., 1997 5,28+ 0,07 6,37 5,87+ 0,07 9,03
Tovesson et al., 2009 2,24+0,11 1,24 2,98+ 0,11 2,10
Salvador-Castineira et al., 2014 34 +04 2,62 48 +04 3,13
diese Arbeit 427+0,11 1,90 5,56 £0,11 2,32

Dort sieht man, dass die aufgefiihrten Messungen im Mittel um etwa 3-4 % von den Eva-
luierungen abweichen. Die Abweichung A ist dabei definiert iiber:
EXFOR
: o (En)

A =1—c¢c mit: c= O'ET(En> (551)
Das mittlere Verhiltnis ¢ aus den EXFOR-Daten und der jeweiligen Evaluierung wur-
de iiber eine Least-Square-Anpassung gewonnen. Das reduzierte x? dieser Anpassung ist
damit ein Vertraglichkeitsmafs fiir die Energieabhéngigkeit des gemessenen Querschnitts.
Anhand dieser Werte lasst sich feststellen, dass der Verlauf der nELBE-Messdaten die

Evaluierungen bestitigt. Die auffallend gute Ubereinstimmung der Weigmann-Messung
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mit der JEFF 3.2-Evaluierung ist darauf zuriickzufiithren, dass die Evaluierung bis 9 MeV
ausschlieflich auf dieser Messung beruht und im Anschluss nur Daten von | ,
| verwendet, die jedoch auf den Messwert der Weigmann-Messung bei 9 MeV normiert
sind.
Die ENDF/B-VII.1-Evaluierung beruht fiir 2?Pu(n,f) im Wesentlichen auf der japanischen
Evaluierung JENDL 4.0, die im Gegensatz zu JEFF 3.2 auf einer Vielzahl von Messungen
basiert und durch Berechnungen mit dem CCONE-Code | , | ergénzt wurde.
Bis auf die Daten von Weigmann et al. stimmen alle prasentierten Datensitze mit dieser
Evaluierung besser iiberein. Nichtsdestotrotz ist die Abweichung der Weigmann-Daten auch
zu ENDF /B-VII.1 am geringsten, wenn man sie mit den anderen Experimenten vergleicht.
Mit einem reduzierten y? von 4,19 lisst sich jedoch eine relativ grofe Diskrepanz in der
Energieabhingigkeit feststellen.
Wihrend es zwischen 1 und 5MeV eine sehr gute Ubereinstimmung der nELBE-Daten
mit ENDF /B-VII.1 gibt, sind die Messwerte unterhalb 800 keV tendenziell etwas niedriger.
Gerade in diesem Bereich sind auch die Daten von Tovesson et al. niedriger, was auf eine
unzureichende Beschreibung des Querschnitts durch die Evaluierung fiir diese Energien
hindeuten konnte. Die groflen statistischen Unsicherheiten in diesem Energiebereich infolge
der starken Abnahme des nELBE-Neutronenflusses sowie des Spaltquerschnitts allgemein
lassen jedoch kein endgiiltiges Urteil diesbeziiglich zu.
Bei 0,53 MeV und 0,56 MeV finden sich gleich zu Beginn der ansteigenden Flanke zwei
lokale Minima. Ob es sich dabei um statistische Fluktuationen oder um Absorptionsmi-
nima, hervorgerufen durch resonante Neutronenstreuung am Silizium des Tragermaterials
handelt, ldsst sich jedoch nicht klaren. Der Korrekturfaktor weist in der Néhe dieser beiden
Energien zwar entsprechende Resonanzen auf, die mittlere Streukorrektur betrigt hier je-
doch nur etwa 10 %. Die statistischen Unsicherheiten sind mit =~ 17 % jedoch fast doppelt
so grok. Auch in diesem Fall lassen die groften statistischen Unsicherheiten keine endgiilti-
gen Schlussfolgerungen zu.
Auch fiir Neutronenenergien oberhalb von 5MeV weicht der bestimmte Querschnitt von
beiden Evaluierungen'? deutlich ab. Dieses Verhalten an der Spaltbarriere von 2?Pu (Be-
ginn der ,second chance fission“) zeigen aber alle ausgewéhlten Datensétze, was ein deutli-
cher Hinweis auf eine fehlerhafte Beschreibung durch die Evaluierungen ist. Fiir 8 MeV ist
der Verlauf von ENDF/B-VIIL.1 und JEFF 3.2 gegenldufig. Die nELBE- und die Tovesson-
Messung sind auch hier wieder miteinander vertréglich und befinden sich genau zwischen
ENDF und JEFF.

120bwohl ENDF /B-VII.1 im Bereich zwischen 5 und 7MeV 28 Datenpunkte enthilt, hat die Evaluierung
dort nur 3 Stiitzstellen. Zwischen diesen Stiitzstellen wurde augenscheinlich linear interpoliert. Die Ab-
weichungen der EXFOR-Daten in diesem Energiebereich sind wahrscheinlich hauptsichlich durch diese
Interpolation bedingt.
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5.5.2 Unsicherheiten

Tabelle 5.5.3 enthiilt eine Ubersicht der im Experiment auftretenden statistischen und

systematischen Unsicherheiten.

Tabelle 5.5.3: Beitrédge zur lo- Unsicherheit des bestimmten Wirkungsquerschnitts fiir
Neutronenenergien zwischen 0,5-10 MeV fiir ein 2 ns-Flugzeitbinning.

: Ax/xz in %
Beitrag min  max | mittel
statistisch:

Zahlstatistik (untergrundbereinigt) 1,1 474 4,9
systematisch:

Normierung K 3,4

Referenzquerschnitt oRef 0,6 0,9 0,7

Streukorrektur C 0,19 0,24 | 0,21

,Carlson-Faktor* I, sieche Abbildung 5.4.14 1,0 2,3 1,6

kombiniert: 3.8

Sowohl mit der mittleren statistischen Unsicherheit als auch mit der kombinierten syste-
matischen Unsicherheit konnte damit das Ziel dieser Arbeit, die Bestimmung des neutro-
neninduzierten Wirkungsquerschnitt von 2#2Pu fiir schnelle Neutronen mit Unsicherheiten

unter 5 %, erreicht werden.

5.5.3 Vergleich mit Kernreaktionsrechnungen

Im Vergleich zu Ergebnissen aus Kernreaktionsrechnungen zeigen alle der hier betrach-
teten experimentell bestimmten Wirkungsquerschnitte erhebliche Abweichungen. In Ab-
bildung 5.5.4 ist das exemplarisch fiir Rechnungen mit dem européischen Reaktionscode
Talys und seinem amerikanischen Pendant EMPIRE verdeutlicht. Fiir beide Programme
wurde jeweils eine Rechnung mit den Standard-Parametern und eine mit einem optimier-
ten Parametersatz abgebildet. Eine ausfiihrliche Diskussion der verwendeten Parameter in
beiden Programmen ist Kapitel 2.2 zu entnehmen.

Die Ergebnisse beider Rechnungen verdeutlichen eindrucksvoll, dass es sich bei der Kern-
spaltung um eine der komplexesten Kernreaktionen handelt, deren Wirkungsquerschnitt

von aktuellen Kernreaktionscodes nur unzureichend wiedergegeben wird.
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ELBE 11.2014
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10
En/MeV

Abbildung 5.5.4: Vergleich der nELBE-Daten mit den Kernreaktionsrechnungen von Ta-

lys 1.8 und EMPIRE 3.2 aus Kapitel 2.2.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Der neutroneninduzierte Spaltquerschnitt von 2*?Pu wurde fiir schnelle Neutronen mit
Energien zwischen 0,5 und 10 MeV relativ zum 2*U-Spaltquerschnitt mit hoher Prizision
bestimmt. Die ermittelten systematischen Unsicherheiten in diesem Energiebereich betra-
gen 3,8 %, die statistischen circa 4,9 %. Zu diesem Zweck wurde eine Spaltionisationskam-
mer konzipiert, konstruiert und gebaut. Mit sehr diinnen und homogenen Actinoidenschich-
ten konnten der Energieverlust der Spaltfragmente im Targetmaterial minimiert und eine
hervorragende Trennung zwischen Spaltsignalen und Untergrund erreicht werden. Die hohe
Eigenaktivitit der Schichten von etwa 1 MBq pro Actinoidenprobe und die experimentellen
Rahmenbedingungen machten eine massive und abgedichtete Kammer aus Strahlenschutz-
griinden notwendig. Die Zdhlgasversorgung wurde unter den gleichen Randbedingungen
entwickelt und beinhaltet mehrere Sicherheitsmechanismen, die ein Austreten von radio-
aktivem Material aus der Kammer unterbinden sollen.

Zur Bestimmung des Wirkungsquerschnitts fiir die neutroneninduzierte Spaltung wur-
de ein Experiment an nELBE am Zentrum fiir Hochleistungsstrahlenquellen ELBE des
Helmholtz-Zentrums Dresden-Rossendorf aufgebaut. Fiir die Spaltkammer entwickelte
schnelle Vorverstirker konnten den Anteil des Pile-ups stark reduzieren und trugen zur
Verbesserung des Signal-zu-Untergrund-Verhéltnisses bei.

Die Verwendung von acht einzeln ausgelesenen Actinoidenschichten reduzierte die statis-
tischen Unsicherheiten in der zur Verfligung stehenden Messzeit. Die héhere Streu- und
Absorptionswirkung dieses Aufbaus konnte durch aufwindige Teilchentransportrechnun-
gen mit MCNP 6 und Geant 4 korrigiert werden. Dieser Teil der Arbeit hat gezeigt, dass
beide Programme fiir den Neutronentransport im betrachteten Energiebereich identische
Ergebnisse liefern.

Die Nachweiseffizienz fiir Spaltfragmente hat den Spaltwirkungsquerschnitt nicht beein-
flusst, da sowohl die Messung der neutroneninduzierten Spaltung als auch die der Spon-
tanspaltung von ?*?Pu (zur Bestimmung der Anzahl der Probenatome) unter identischen
Bedingungen durchgefiihrt wurden. Sie ist sonst eine aufwéindig zu bestimmende Gréfse
und kann oft nur durch Simulationsrechnungen oder Messungen in kalibrierten Neutronen-

feldern ermittelt werden.
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Die gewonnenen Querschnitte sind in guter Ubereinstimmung mit ausgewihlten Experi-
menten und den Kerndatenevaluierungen. Die mittlere Gesamtabweichung zur ENDF /B-
VII.1-Evaluierung ist geringer als 5 % und zur européischen JEFF 3.2 geringer als 6 %. Im
detaillierten Vergleich zeigen sich bei bestimmten Energien systematische Abweichungen
einiger experimenteller Datensitze von diesen beiden Evaluierung. Wéahrend ENDF /B-
VII.1 eine Vielzahl experimenteller Daten neben theoretischen Modellrechnungen verwen-
det, beruht JEFF 3.2 im betrachteten Energiebereich im Wesentlichen auf der Messung von
| |. Die nELBE-Daten kénnen zur Verbesserung der Evaluierungen
beitragen, da sie unter anderen systematischen Unsicherheiten bestimmt wurden. Auch
zur Optimierung von Kernreaktions-Codes kénnen die hier préasentierten Daten wertvolle
Erkenntnisse liefern und bei der Modellierung von Spaltwahrscheinlichkeiten helfen.
Komplementér zur hier vorgestellten Messmethode konnte die Anzahl der Targetatome im
kalibrierten Neutronenfeld der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt Braunschweig un-
abhiingig von der 2*?Pu-Spontanspaltrate bestimmt werden. Diese Messung befindet sich
noch in der Auswertung und ist nicht Teil dieser Arbeit. Eine weitere Messung relativ
zu einer der 22Pu-Spaltkammer baugleichen und ebenfalls an der PTB Braunschweig ka-
librierten 23°U-Spaltkammer an nELBE konnte ebenfalls noch nicht ausgewertet werden
und wird in Kombination mit den beiden anderen Messungen zur weiteren Verbesserung
des 2#2Pu-Spaltquerschnitts beitragen.
Eine Versuchsapparatur zur Bestimmung der Anzahl der spaltbaren Pu-Kerne iiber a-
spektroskopische Messungen wurde ebenfalls konzipiert und befindet sich im Aufbau. Diese
Messung wird eine vom Spaltquerschnitt unabhéngige Aussage iiber diese wichtige Grofe
machen kdnnen.
Wie in | , | gezeigt werden konnte, fiihrt eine Erhchung der
Driftgeschwindigkeit der Elektronen im Kammergas zu einer signifikanten Reduktion des a-
Pile-ups. Eine noch bessere Trennung zwischen Spaltfragmenten und a-Untergrund kénnte
bei Verwendung von Methan oder Tetraflourkohlenstoff als Kammergas erreicht werden.
Diese Modifikation ist bereits in Planung und wird demnéchst an nELBE erprobt.
Da die Bestimmung des Fliacheninhalts der abgeschiedenen Actinoidenschichten die grofte
systematische Unsicherheit beinhaltet, sollte diese Grofe genauer bestimmt werden. Ei-
ne Auswertung von Rontgenfotografien der Proben, aufgenommen bei Rontgenenergien,
welche einmal charakteristisch fiir das Silizium des Tragermaterials und einmal fiir das

Plutonium sind, kénnte diese Messunsicherheit reduzieren.
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A.1 Depositionszelle

Anhang

A.1 Depositionszelle
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A.3 Spaltfragmentverteilungen mit GEF

Die Kernspaltung stellt eine kollektive Bewegung mit grofser Amplitude aller Nukleonen ei-
nes Kerns dar, deren Dynamik nicht einfach quantenmechanisch beschrieben werden kann.
Die Massen- bzw. Elementverteilung der Spaltfragmente sind Observablen, die in komple-
xer Weise von der Dynamik des Spaltprozesses abhangen. Bei niedrigen Anregungsenergien
muss sich die kollektive Bewegung des Compoundkerns in Spaltrichtung aus der intrinsi-
schen Anregung dynamisch entwickeln. Die intrinsischen Freiheitsgrade konnen dabei als
ein Warmebad aufgefasst werden, aus dem durch die Viskositit der Kernmaterie eine
Kopplung zur Bewegung in Spaltrichtung iiber den Sattelpunkt entsteht. Diese kollektive
Bewegung findet oberhalb einer mehrdimensionalen Potentialenergieoberfliche statt, die
den Grundzustand des Kerns, die Spaltbarrieren mit mehreren Maxima und mit wach-
sender Deformation verschiedene Téler, die Spaltmoden, enthilt | , |. Die
Gestalt dieser Potentialenergielandschaft setzt sich aus dem makroskopischen Anteil auf
Basis des Kerntropfchenmodells und deformationsabhingigen Schalenkorrekturen der ent-
stehenden Spaltfragmente zusammen. Wahrend durch das Tropfchenmodell die symmetri-
sche Spaltung energetisch bevorzugt wird, zeigen die Experimente, dass in einem weiten
Bereich (Th-Cf) die asymmetrische Spaltung iiberwiegt. Diese kann durch Schaleneffekte
in der Potentialenergieoberfliche beschrieben werden. In der durch Transferreaktionen an-
geregten Spaltung von Radiumisotopen konnte die Existenz der Spaltmoden eindrucksvoll
gezeigt werden | , |. Dort sind die asymmetrische Spaltung und symme-
trische Spaltung ungefdhr gleich stark. In vielen Experimenten hat sich gezeigt, dass das
Verstédndnis von Massen und kinetischen Energien der Spaltfragmente mehr als nur eine

symmetrische und asymmetrische Spaltmode erfordert | , , ,
) 7 ]'

Die treibende Kraft fiir die Spaltung ist nicht direkt vom deformierten Kernpotential ab-
héngig, sondern im Sinne einer stochastischen Bewegung die Ableitung der Entropie nach
der kollektiven Spaltkoordinate mal der Temperatur | , |- H. A. Kra-
mers hat bereits 1940 in einer wichtigen Arbeit iiber die Brownsche Bewegung und die
Sattelpunktmethode zur Bestimmung von Reaktionsraten darauf hingewiesen | ,

|, dass die kollektive Bewegung des Kerns iiber den Sattelpunkt zu einer Korrektur
der Spaltwahrscheinlichkeit nach | , | fiihren kann. Die Spaltwahr-
scheinlichkeit und damit der Spaltwirkungsquerschnitt hingen vom Erreichen des &duferen

Sattelpunkts ab. Die Massen-, Element- und kinetische Energieverteilung der Spaltfrag-
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mente dagegen werden von der Dynamik der Spaltbewegung bis zum Zerreikpunkt beein-
flusst. Die Beschreibung der Spontanspaltung und der neutroneninduzierten Spaltung bei
niedrigen Anregungsenergien kann mit der gleichen Potentialenergielandschaft stattfinden.
Bei der Spontanspaltung allerdings tunnelt der Kern durch die Spaltbarriere und kommt
bevorzugt in einem Tal in der Potentialenergielandschaft wieder hervor. Das heifst, es wer-
den die verschiedenen Spaltmoden direkt bevélkert mit einer Wahrscheinlichkeit, die aus
der Transmission der verschiedenen Barrieren bestimmt werden kann. Die relative Bevélke-
rung der verschiedenen Spaltmoden hingt aber sehr viel schwécher von den Schaleneffek-
ten ab, als die partielle Halbwertszeit fiir Spontanspaltung vom Grundzustandschaleneffekt
abhéngt | , |. Fiir die neutroneninduzierte Spaltung bei niedrigen Anre-
gungsenergien hiangt die Bevolkerung der verschiedenen Spaltmoden, das heifst die Massen-
und Elementverteilung der Spaltfragmente, von der relativen Niveaudichte des spaltenden

Compoundkerns oberhalb der Potentialenergieoberfléche ab.

In dieser Arbeit wurden die fiir die Simulation der Impulshéhenverteilung der Spaltionsati-
onskammern (Abschnitt 4.1.5) benotigten Spaltfragmentverteilungen mit dem Programm
»A General Description of Fission Observables* (im Weiteren GEF) berechnet |

, |. Dieses Programm beschreibt die Spontanspaltung von ?*?Pu recht gut, was
in Abbildung A.3.1 ersichtlich ist.

Die Ergebnisse dieser Simulationen sind fiir die Spontan- und neutroneninduzierte Spal-
tung in Abbildung A.3.3 noch einmal in Form einer Nuklidkarte dargestellt. Dort sieht
man, dass sich die Spaltfragmente aus den beiden unterschiedlichen Spaltsystemen (**2Pu
und ?*3Pu) leicht abseits des Tals der Stabilitiit auf der neutronenreichen Seite gruppieren.
Kernmassen und -ladungsverteilungen sind sich sehr dhnlich, wobei der Anteil an symme-
trischer Spaltung fiir die neutroneninduzierte Spaltung grofer ist. Fiir die Spontanspaltung
von ?2Pu dominiert die asymmetrische Spaltung. Fiir die einfallenden Neutronenenergien
der neutroneninduzierten Spaltung wurde das gemessene nELBE-Spektrum aus Abbil-

dung 3.0.4 verwendet.

Aus der Kombination von relativistischer Impuls- und Energieerhaltung liasst sich aus der
ebenfalls von GEF berechneten Totalen Kinetischen Energie (TKE) und den Massen A;

der Spaltfragmente ¢ ihre kinetische Energie T; zu:

_ TKE(TKE +24,)
"TATKE+ A + A)

g TKE(TKE +24))
WS R T O TKE £ A 1 Ay)

(A.3.1)

bestimmen. Die daraus resultierenden Verteilungen der kinetischen Energie der Spaltfrag-
mente sind in Abbildung A.3.2 (a) abgebildet.
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Ereignisse pro Spaltung

Apre, 242Pu(sf)

Yield
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Abbildung A.3.1: Massenverteilung vor Neutronenemission der Spaltfragmente aus der
Spontanspaltung von 242Pu. Die experimentellen Daten (schwarze Dreiecke und Quadrate)

stammen aus der Arbeit von aus dem Jahr 1997. Die GEF-Ergebnisse sind
als griine und blaue Symbole dargestellt. Die Ausbeuten sind auf 200 % normiert. Die
Darstellung wurde aus | ) | entnommen.
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Abbildung A.3.2: Kinetische Energie der Spaltfragmente und Totale Kinetische Energie
(TKE) bei der neutroneninduzierten Spaltung ((n,f), blau) und Spontanspaltung ((SF),
rot) von 242Pu.
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Abbildung A.3.3: Mit dem GEF-Code simulierte Spaltfragmentverteilungen aus der
Spontan- und neutroneninduzierten Spaltung von 242Pu.
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Abbildung A.4.1: Mafstabsgetreue Darstellung des experimentellen Aufbaus der Strahl-
zeit vom November 2014. Gezeigt sind die wesentlichen Bestandteile in den Rdumen 111b
und 125 des ELBE-Beschleunigers. Die verwendeten Spaltkammern sind auf ihrem Gestell
farbig abgesetzt. Der grau-weifse Messpunkt in der Mitte von Raum 125 zeigt den im Text
erwihnten Bezugspunkt fiir die Entfernungsmessung aller Detektoren zur Photoneutronen-

quelle.
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A.5 Aufbau der Datenaufnahme/-verarbeitung
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Abbildung A.5.1: Aufbau der Datenaufnahme.
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FPGA Trigger-Logik:
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Abbildung A.5.2: FPGA-Logik des Experiments.
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A.5.1 Verwendete Elektronik

Tabelle A.5.1: Verwendete Elektronik Module.

Modul Produkt-Nr. Bezeichnung Hersteller
TDC V1290A 32-ch Multi-Hit/Multi-Event TDC CAEN!
QDC VI65A 8 Ch Dual Range Multievent QDC CAEN!
ADC V1785 8 Ch Dual Range Multievent Peak Sensing ADC CAEN!
FPGA, Scaler V1495 General Purpose VME Board CAEN!
spec. Amp 671 Spectroscopic Amplifier Ortec?
fast Amp 579 Fast Filter Amplifier Ortec?
CFD Constant Fraction Discriminator HZDR3
NIM«~ ECL  PS726 NIM/TTL/ECL Logic Level Translator Phillips*
TRIVA TRIVA3 Trigger Synchronisations Modul GSI®
RIO42 RIO4-8072 Freescale-Based 6U VME CESS

Single Board Computer

L' CAEN S.p.A | Via della Vetraia 11, 55049 Viareggio Lucca, Italy | www.caen.it
2 Ortec | ¢/o AMETEK GmbH | Rudolf-Diesel-Strafe 16, 40670 Meerbusch, Germany | www.

ortec-online.com

3 Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf | Inhouse Entwicklung | Klaus Heidel

4 Phillips Scientific | ¢/o Canberra GmbH | Walter-Flex-Str. 66, 65428 Riisselsheim, Germany |
www.phillipsscientific.com

5 GSI Helmholtzzentrum fiir Schwerionenforschung GmbH | Planckstrafe 1, 64291 Darmstadt,
Germany | www.gsi.de

6 Creative Electronic Systems | Avenue Eugene-Lance 38, 1212 Grand-Lancy 1, Geneva, Switzer-

land | www.ces-swap.com


www.caen.it
www.ortec-online.com
www.ortec-online.com
www.phillipsscientific.com
www.gsi.de
www.ces-swap.com
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A.6 Stabilitat der Datenaufnahme

In Ergdnzung zu Abbildung 5.4.5 und 5.4.6 aus Kapitel 5.4 sind in Abbildung A.6.2 Flug-
zeit und Impulshéhe bzw. Ladung fiir die H19 und fiir alle Kanéle der PuFC zeitlich
aufgelost abgebildet. Die Darstellung belegt die Funktionalitéit aller Kandle wihrend des
Experiments. Weitherhin kann im Falle der Ladungs- und Impulshéhenspektren die Sta-
bilitat der Diskriminatorschwelle iberpriift werden. Anhand der zeitlich aufgelésten Flug-
zeitspektren konnten Fehlfunktionen des TDCs ausgeschlossen werden. In einem friiheren
nELBE-Experiment konnte eine Verschiebung der Flugzeitspektren beobachtet werden, die
auf eine Verschiebung eines Bits im CAEN-Moduls V1290A zuriickgefiihrt werden konnte.
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Abbildung A.6.1: Konstanz der Spaltraten fiir die neutroneninduzierte Spaltung (links)
und die Spontanspaltung (rechts) von 24?Pu. Jeder Messpunkt steht fiir die mittlere Spalt-
rate in zwei Stunden.

Abbildung A.6.1 zeigt die aus diesen Spektren abgeleiteten Spaltraten fiir die neutronenin-
duzierte Spaltung (a) und die Spontanspaltung (b) jeweils fiir einen Integrationszeitraum
von 2h. Innerhalb ihrer statistischen Unsicherheiten sind diese konstant. Fiir die neutro-
neninduzierten Spaltraten ist das zusétzlich eine Bestitigung der Konstanz des Neutro-
nenflusses und auch der Auswertemethode, da die in Kapitel 5.4.2 beschriebene Prozedur

fiir jedes Zeitintervall einzeln angewendet wurde.
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Abbildung A.6.2: Stabilitat der Verstirkung aller Spaltkammerkanile (H19 jeweils oben
links, PuFC restliche) wihrend des gesamten Experiments. Erklarungen dazu in Kapitel 5.4
und in Abbildung 5.4.5 und 5.4.6.
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A.7 Konsistenzbetrachtung der

Querschnittsbestimmung

Die Herleitung zu Beginn von Kapitel 5.4.2 behandelt die Vielschichtionisationskammern
am Ende so, als bestiinden sie nur aus einem einzigen Deposit. Natiirlich wird die Neutro-
nenstreuung fiir jede Schicht innerhalb der Spaltkammer individuell korrigiert und auch
die Flugstrecke dorthin angepasst, jedoch werden die detektierten Spaltereignisse sum-
miert und im Anschluss auch durch die Summe der Targetatome geteilt. Alternativ soll
im Folgenden jedes Deposit als eigenstéindig betrachtet und fiir jeden Kanal der Pluto-
niumspaltkammer ein Wirkungsquerschnitt berechnet werden. So kann iiberpriift werden,
ob die Deposits vergleichbare Eigenschaften haben und zu denselben Ergebnissen fiihren.
Das gewichtete Mittel aller acht Wirkungsquerschnitte sollte im Rahmen der Unsicherheit
dann dasselbe Ergebnis liefern (siehe Abbildung 5.5.2). Ausgangspunkt ist Formel (5.4.16),
fiir die nun aber nur iiber ein einzelnes Deposit summiert wird. Es folgt fiir den absoluten

Wirkungsquerschnitt des i-ten Pu-Deposits:

O Ndet PurC; C\H19 Npdet \ H19
Pt = F | | ——20 O Nen ot (A.7.1)
’ a(sF) V(sr) ena ’

(

Die Ergebnisse der nach Gleichung (A.7.1) ermittelten Wirkungsquerschnitte sind in Ab-
bildung A.7.1 zusammen mit ihrem gewichteten Mittel dargestellt.

o — Kanal 1
— Kanal 3 — Kanal 4 N
— Kanal 5 Kanal 6 1
— Kanal 7 Kanal 8 7

— Gewichtetes Mittel -
‘ Il Il

10
E,/ MeV

Abbildung A.7.1: Vergleich der neutroneninduzierten Spaltquerschnitte aller Plutonium-
deposits zusammen mit ihrem gewichteten Mittel.
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Gewichtet wurde iiber die Anzahl der Pu-Targetatome im jeweiligen Deposit im Verhaltnis

zur Gesamtanzahl der spaltbaren Pu-Atome der gesamten Kammer.

— Gewichtetes Mittel

——— Summierte Statistik

10
E,/MeV

Abbildung A.7.2: Vergleich der neutroneninduzierten Spaltquerschnitte bestimmt iiber
das gewichtete Mittel aller PuFC-Kanéle (blau) und aufsummierter Statistik (rot).

Deutlich erkennbar ist die sehr gute Ubereinstimmung aller Deposits untereinander. Abwei-
chungen untereinander sind innerhalb der statistischen Fluktuationen nicht signifikant. Der
Vergleich zwischen dem gewichteten Mittel und dem Ergebnis aus Kapitel 5.4.2 (abgebildet

in Abb. A.7.2) zeigt die erwartete Ubereinstimmung zwischen beiden Auswertemethoden.
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Liste der verwendeten Akronyme

ADC Amplituden-zu-Digital Wandler (engl.: amplitude-to-digital converter)

ARC (-Timing), amplituden- und anstiegszeitkompensierende Technik zur
Bestimmung der Zeitauflosung (engl.: amplitude and risetime compensated

timing technique)

CAD computergeneriertes Konstruktionsmodell (engl.: computer-aided design)

CERN Conseil Européen pour la Recherche Nucléaire

CN Compoundkern (engl.: compound nucleus)

CFD Proportionaldiskriminator (engl.: constant-fraction-discriminator)

cw Dauerstrichbetrieb (engl.: continous wave)

DAQ Datenaufnahme (engl.: data acquisition)

DMF N,N-Dimethylformamid (ein Losungsmittel)

ELBE Elektronen-Linearbeschleuniger fiir Strahlen hoher Brillanz und niedriger
Emittanz

ENDF Datenbank der evaluierten Kerndaten / Kerndatenformat (engl.: Evaluated

Nuclear Data File / Format)

FB Konfiguration des elektrischen Feldes E in Spaltionisationskammern, bei der
die Elektrode mit dem spaltbaren Material die Kathode ist (engl.: forward
biasing)

FEL Freie Elektronen Laser

FPGA feldprogrammierbare Gatteranordnung (engl.: Field Programmable Gate
Array)

FWHM  volle Breite auf halber Hohe (engl.: full width at half maximum)
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GEF

GSI

Go4

HEPA

HFB

HZDR

H19

ICP-MS

JGU

LeA

LED

MBS

MC

NEA

P10

PCTFE

PE

PEEK

Computercode zur Beschreibung von Observablen der Kernspaltung (engl.:

A General Description of Fission Observables)
Helmholtzzentrum fiir Schwerionenforschung GmbH, Darmstadt

ein auf Qt und ROOT basierendes Programm zur Analyse des
MBS-Datenstroms, siehe Ref. | , |

Schwebstofffilter der Kategorie H13 und H14 mit Abscheidegrad fiir 0,3 pm
groke Partikel zwischen 99,95 % und 99,995 % (engl. high-efficiency

particulate arrestance)

Hartree-Fock-Bogoliubov, eine Mean-Field-Ndherung
Helmholtz-Zentrum Dresden - Rossendorf
235U-Spaltionisationskammer und Transfergerit der PTB Braunschweig

Massenspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma (engl.: inductively

coupled plasma mass spectrometry)
Johannes Gutenberg-Universitdt Mainz

Lean easy Analysis Programm zur Analyse des MBS-Datenstroms, siehe
Ref. | ]

Schwellwertdiskriminator (engl.: leading-edge-discriminator)
eine an der GSI entwickelte Datenaufnahme (engl.: Multi Branch System)

Monte-Carlo-Simulation /-Methode. Verfahren aus der Stochastik, bei dem

eine sehr grofe Zahl gleichartiger Zufallsexperimente die Basis bildet
Nuclear Energy Agency

Gasgemisch aus 90 % Argon und 10 % Methan
Polychlortrifluorethylen, ein vollhalogeniertes Polymer

Polyethylen

Polyetheretherketon, ein hochtemperaturbestindiger thermoplastischer
Kunststoff
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PIAF

PNT
PTB
PuFC
QDC

RB

RF

RMS
TDC
TKE

SEM-EDX

SF
SMA
UFC
VME

WPEC

wQ

Tonenbeschleuniger der PTB Braunschweig (engl.: PTB Ion Accelerator
Facility)

Photo-Neutronentarget

Physikalisch-Technische Bundesanstalt

am HZDR entwickelte 2*2Pu-Spaltionisationskammer
Ladungs-zu-Digital Wandler (engl.: charge-to-digital converter)

Konfiguration des elektrischen Feldes E in Spaltionisationskammern, bei der
die Elektrode mit dem spaltbaren Material die Anode ist (engl.: reversed

biasing)

hier die Wiederholfrequenz des Beschleunigers (engl. radiofrequency)
quadratisches Mittel (engl.: root-mean-square)

Zeit-zu-Digital Wandler (engl.: time-to-digital converter)

Totale kinetische Energie (Observable beim Spaltprozess)

energiedispersive Réntgenspektroskopie im Rasterelektronenmikroskop

(engl.: scanning electron microscope - energy dispersive X-ray spectroscopy)
Spontanspaltung (engl.: spontaneous fission)

Koaxialschraubverbindung (engl.: Sub-Miniature-A)

am HZDR entwickelte 23°U-Spaltionisationskammer

ein Mehrbenutzer-Bus-System (engl.: Versa Module Eurocard)

Working Party on International Evaluation Co-operation of the Nuclear

Science Committee

Wirkungsquerschnitt
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