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Eigenschaften und Konstruktion von Internal-Gas-Zahlrohren
fur Absolutmessungen, insbesondere von tritierten
Wasserstoff-Methan-Zahlgasen

A. SPERNOL und B. DENECKE
Zentralbiiro fiir Kernmessungen (ZBKM) der Euratom, Geel, Belgium

(Received 12 May 1963)

Es wird eine Methode zur absoluten Bestimmung der Aktivitat von tritiummarkicrtem
Wasser mit einer Reproduzierbarkeit von 0,1-0,29;5 und einer absoluten Genauigkeit von
0,3-0,49, im Detail angegcben. Der erste Teil der Arbeit behandelte die Herstellung des zu
zdahlenden Gases, hier wird itber dic Wirkungsweise, Eigenschaften und Konstruktion der
benotigten Internen-Gas-Zihlrohre berichtet und in cinem folgenden dritten Teil werden die
Zahlung und die dabel auftretenden Fchler diskutiert.

HIGH PRLECISION ABSOLUTE GAS COUNTING OF TRITIUN -1I

CHARACTERISTICS AND CONSTRUCTION OF INTERNAL GAS COUNTERS.
LESPECIALLY FOR HYDROGEN-METHANE MIXTURES
A method for the determination of the activity of tritiated water samples with a reproduci-
bility of 0-1-0-2%;, and an absolutc accuracy of 0-3-0-4 is described in detail. The first part
contained the method of preparation of hydrogen and counting gas, this sccond part contains a
deseription of the construction and operating characteristics of the internal gas counters used.
and in a third part the counting procedure and its errors will be discussed.

LE COMPTAGE ABSOLU EN PHASE GASEUSLE A HAUTE PRECISION
DU TRITTUM—II

CARACTERISTIQUE ET CONSTRUCTION DES COMPTLEURS A GAZ
INTERIEUR, SURTOUT POUR LES MELANGES HYDROGENI: N ITTHANE
On décrit en détail une méthode pour la mesure de Pactivité des échantillons d'cau tritice

avec une reproductibilité de 0,1-0,2 pour cent et une précision absolue de 0,3 0.1 pour cent.
La premiére partie contenait la méthode de préparation de 'hydrogénc et du gaz a comptage.
cette deuxiéme partie rend compte de la construction et de la caractéristique de fonetionnement
des compteurs & gaz intéricur employds, et dans unc troisime partic on discutera le procédd
de comptage ct ses erreurs.
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ABCOMIOTH LI TAZOBLIHN MOJJACURT TPUTHSI C BLICOROI TOYIIOCTBIO

A. Spernol und B. Denecke

1T

NAPARTEPICTHEM U YCTPOICTBO BHYTPEHHUX I'A30BLIX CUETHHUROB,
OCOBEIIIO JIJIsI CMECEN BOJOPOJA 1 METAHA

JleTabio ONICBIBACTCIL METO;[ OlPC/ICICHIIT ARTHBIOCTII 00pasnoB BOJLL C COICPKANHEM
TPITHS 1IPIL BOCHPOH3BO;(IMOCTIL B 0,1-0,2 npouenra 1 ajcoaqiotuoii rounoctu B 0,3-0,49,.
[lepBast HacTh COAEPHKIT METO;[ IPHIOTORIEIHA BOTOPOA JI CUCTIOrO rasa, a 91a BTOpas
GACTL JAGT O1ICALIIE YCTPOIICTBA 1 01ICPATIIBIBIC XAPAKTEPHCTIKII TPIMEHACMBIX BHY TPeIHIX
FAOBLIX CHCTHIIROB; B TPETHEIl YacTil OyIyT 00CYITATHCA POLEAYPa IOACHET] Il €€ OLOKIL.

1. EINLEITUNG

PrOPORTIONALZAHLROURE sind fiir verschiedene
Encrgichestimmungen im Bereich kleiner Ener-
gien (0-50 keV) allen anderen Verfahren
iiberlegen.  Daher liegen in der Literatur
mchrere ausgezeichnete Zusammenlassungen
iiber Encrgicmessungen mit Proportionalzihl-
rohren vort=7. Abcr auch fiir Messungen der
Aktivitit geringenergetischer Strahler sind Pro-
portionalzahlrohre—insbesondere Internal-Gas-
Zahlrohre—bcesonders  gut geeignet, da das
Tchlen jeder Selbstabsorption eine hohe Prizi-
sion ermdglicht. Dazu gibt es in der Literatur
keine zusammenfassenden Darstellungen., Daher
wird im Folgenden iber die Wirkungs-
weise, Eigenschaften, Konstruktion und
Zihlgase (besonders Wasserstoff-Methan) von
Internal-Gas-Zahlrohren fiir prizise, absolute
Aktivititsmessungen (besonders von Tritium)
berichtet.

2. WIRKUNGSWEISE DES
INTERNAL-GAS-ZAHLROHRS

Ein Gaszihlrolr kann hinsichtlich secines fiir
dic Aktivititsmessung wichtigen Wirkungs-
mechanismus in verschiedene Zonen gleichen
Verhaltens cingeteilt werden (Abb. 1).  Zu-
niichst wird durch die Zihlrohrenden ein
inscnsitives Endvolumen (Vg -+ Vie) ange-
geben, das durch die erste Feldlinie begrenzt
wird, dic auf dem Zidhldraht endet. An dieses
Volumen und an die Wand grenzt cine Zone
(Vge + Vire), aus der Strahlung nichtnach-
gewiesen cntkommen kann. Diese Randzone
st in ciner grésseren enthalten (Vg 4+ Vi),
aus der cin Teil der Energic der Strahlung ent-
kommen kann, in der die entstehende Strahlung

also immer, aber eventuell mit falscher Energic
nachgewiesen wird. Die Tiefe dieser Zone wird
durch die maximale Reichweite der Strahlung
angegeben. Eine weitere, an die insensitiven
Enden grenzende Zone ist der Teil Vgp des
sensitiven Volumens, in das der stérende
Einfluss der Enden (Schutzrohre usw.) hinein-
reicht und in dem daher nicht der normale
Feldverlauf herrscht. Die Zone Vgp ist auch
dafiir verantwortlich, dass der Gesamtendeffekt
von der Zihlrohrspannung abhingig ist. Denn
es ist zwar die Feldlinienkonfiguration im
Zihlrohr spannungsunabhingig, jedoch nicht
die absolute Grésse der Feldstirke. Dass die
Zone Vpp und die Randzonen wesentlich zur
Verzerrung des Energiespektrums beitragen,
geht z.B. sehr schén aus dem Unterschied von
A3%-Spektren mit Feldrohr- (Vgg == 0) und
Schutzrohrschaltung hervor (Abb. 4a). Schliess-
lich bleibt der mittlere Teil des sensitiven
Volumens Vyy, in dem die Feldverteilung eines
unendlichen Zylinders herrscht und in dem
daher keinerlei Stéreffekte aufireten. Dieser
Teil des Zahlrohres soll gegeniiber den gestérten
Randzonen méglichst gross sein.

Die bisher besprochenen Stérungen an den
Réndern der Zahlrohre lassen sich bei Absolut-
messungen durch die Angabe eines effektiven
Volumens beriicksichtigen. Dieses fiir dic
Aktivititsbestimmung effektive Volumen V,
ergibt sich aus dem Zihlrohrvolumen V =
w2l zwischen den Schutzrohrenden (oder
Feldrohrenden) (Abb. 1), das um die Zonen
Vpe und zu bestimmende (s.w.u.) Bruchteile
der Zonen Ve und Ve reduziert wird.

Zwci weitere Randstérungen kénnen nicht
direkt als Volumeneffekte angeschen werden,
und zwar Einstrahlung aus den Insensitiven
Endvolumina in das sensitive Volumen und
Ab-, Ad- und Chemiesorptionserscheinungen an
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Verdnderung des Platcaus mit der Zeit beo-
bachteten, dass Araldit Giessharz D und Picein
schlechtere Lrgebnisse geben als Araldit N oder
Helix R 313 (Biggs). Als Wandmaterial haben
wir Stahl (rauh und innen -elektropoliert),
Aluminium, Kupfer und Messing verwendet.
Alle Zihlrohre waren brauchbar®?. Fir die
Standardrohre wurde Stahl innen clektropoliert
(wegen dcr geringeren Adsorption) gewéhlt.
Aluminiumrohre wurden vor allem bei Messun-
gen von X-Strahlen verwendet, bei denen
Stérungen durch  Fluoreszenzstrahlung  und
Augerclektronen aus der Wand vermieden
werden solltent®),  Auch die Art des Draht-
materials hat nach unseren Messungen mit
Wolfram-, Molyhdiin-, Platin-, Stahl-, Nioh- und
vergoldeten Wollramdrihten keinen erheblichen
Einfluss auf die Plateauform und Energicauf-
lésung, wenn der Drahtdurchmesser konstant
und dic Drahtoberfliche nicht zu rauh ist.
Letzteres ist bei manchen Wolframdrahten der
Fall. Der Drahtdurchmesser wurde bei uns
zwischen 0,02 und 0,1 mm variert, ohne
dass wesentliche Unterschiede in den Ergeb-
nissenauftraten. Der Vorteil der 0,02 mm dicken
Driihtc, dic verhiltnisméissig geringe bendotigte
Hochspannung (1-2 kV weniger als bei 0,1
mm), wird durch deren Nachteile, nimlich im
allgemeinen verhéltnismissig grosse relative
Schwankung der Drahtdurchmesser und erhohte
Isolationsschwierigkeiten teilweise ausgeglichen.
Wir haben fir die Standardzihlrohre daher
Molybdin und cinen mittleren Drahtdurch-
messer von 0,00 mm gewihlt, Die Drihte
wurden vorher im Mikroskop untersucht9),
Die notwendige Vakuumdichtigkeit eines In-
ternal-Gas-Zihlrohres ist von der verwendeten
Gasart abhiingig. Reines Methan kann selbst
noch mit einigen %, Luft ohne gréssere Schwierig-
keiten gemcssen werden, wihrend bei Methan
mit 109, Wasserstoff cine Dichtigkeit von etwa
10-8 Torr Liter/sec notwendig ist, wenn iiber
Wochen auf 0,1 9, reproduzierbare Messungen
errcicht werden sollen (s.w.u.). Diesc grosse
Dichtigkeit ist bei der tiblichen Verwendung
von Rundschnurring-Dichtungen nicht mehr
mit jedem Material zu crreichen. Vor allem
erwies sich Silicongummi als viel zu durchlissig,
darfl also nicht verwendet werden®®, Der

* Aluminiumrohre nicht fur Weinste Energien.
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Rundschnurring muss ausserdem durch einen
Zentrierring in einer festen Stellung gehalten
werden. Oft wird Ausheizen der Zihlrohre bei
héheren Temperaturen unter Vakuum emp-
fohlen. Wir haben bei Ausheizen bis zu 200°C:
keine erheblichen Unterscliiede gegeniiber Zahl-
rohren gefunden, die einige Zeit bei Hoch-
vakuum {10~¢ Torr) evakuiert worden sind.
Daher haben wir beim routineméssigen Zihl-
rohrbau aufl das Ausheizen verzichtet. Auch
das Ausheizen der Zahlrohrdrihte brachte
keine Vorteile. Dagegen muss selbstverstandlich
auf extreme Sauberkeit beim Zahlrohrbau
geachtet werden®®, Auch die Verdrahtung
zwischen Zidhlrohr und Vorverstirker kann
Schwierigkeiten bringen. Wir hatten z.B. bei
einigen unserer Rohre mit Feldrohr einen rechrt
intensiven Impuls im Backgroundspektrum, der
cinigen keV Primirenergie entsprach. Bei
Anderung der Verdrahtung und Abschirmung
zwischen Ziahlrohr und Vorverstirker ver-
schwand diese Stérung. Eine Untersuchung
des Backgroundspektrums im Bereich kleiner
Energien ist daher immer niitzlich.

5. MOGLICHE ZAHLGASE

Da man bei Tritiumeichungen fast immer von
tritiertem Wasser ausgeht, wiren die direkte
Verwendung von Wasserdampf oder die Mes-
sung von Wasserstoff®1793) dje einfachsten Ver-
fahren. Beide Gase eignen sich aber nur sehr
schlecht fiir Prazisionsverfahren. Will man
daher den dargestellten Wasserstoff mit einem
geeigneten Gas mischen, um ein gutes Zihlgas
zu erhalten, so kommen viele verschiedenc
Gase fir diesen Zweck in Frage.(16:20.54-69)
Um cin geeignetes Gas fur unsere Zwecke
auszuwihlen, haben wir rein experimentell die
fur uns wichtigen Eigenschaften, Plateau und
Proportionalitit der Gasverstirkung bis zu
moglichst hohen Werten, beiverschiedenen Z:hl-
gasen untersucht. Und zwar sind einfach ausser
einem Tritiumplateau die Tritiumspektren in
Abhingigkeit von der Gasverstirkung gemessen,
in Curie-Plots ausgewertet (s. Beispiele in Abb.
6 und 7) und verglichen worden. Die verwen-
deten Gase sind nach praktischen und halbem-
pirischen Gesichtspunkten ausgesucht, es sind
Methan, Aethylen, Acethylen, Methan—Argon,
Aecthylen—-Argon, Butan, Stickstoff und Isc-
butan-Helium, alle mit etwa 29 Wasserstoll
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# wurde untersucht, bis zu welchen Werten die
“Gasverstarkung  in Methan-Wasscrstoff-Mi-
schungen unabhingig von der Primirenergic
ist.  Dieser maximale Wert proportionaler
Gasverstirkung A, ist wieder von der Primiir-
energie abhingig. Das Produkt von A,, mit
der Primirenergie E (in eV) ist etwa M, L ~
108 fiir £ ~ 20 keV und steigt aul etwa 109 fiir
200 eV Primirenergie (Zihlgasdruck etwa 500
Torr.) Reduktion des Gasdrucks um einen
Faktor 2 erhoht M, um ctwa ecinen Faktor 3,
jedoch wird A, bei Drucken unter ctwa 200
Torr wieder viel schlechter. Wie wichtig unter
diesen Umstanden die Wahl optimaler Bedin-
gungen fir die Gasverstirkung ist, zcigt als
Beispiel das unter etwa optimalen Bedingungen
(auch der geometrischen Verhiiltnisse und der
Zihlrate) gemessene Tritiumspektrum der Abh.
6, dessen Curieplot bis etwa 300 eV linear ist,
was im Allgemcinen schwierig zu erreichen ist.
Dieses Ergebnis zeigt auch noch einmal die
Giite der verwendeten Zihlgase und Zihlrohre.
Aus der gemessenen Gasverstirkung lasst
sich bei vorgegebener dusseren Verstarkung und
Diskrimination die Abschneideenergie E,, die
minimale nachweisbare Primirenergie, be-
stimmen. Es gilt fur eine konstante Aufstellung
immer ME, = const. Diese Abschneidecnergie
ist fiir uns sehr wichtig, da sie zur Korrektur auf
Nichtzihlung geringenergetischer Zerfille dient
(s. I1I1.) Daher wurde sie, bzw. die Gasver-
starkung, fiir dic verschiedenen experimentellen
Bedingungen eingehend untersucht. Die Abb.
12 zeigt noch einmal als Beispiel typische Daten
fiir die Abhingigkeit der Abschneideenergie von
dem Zihlgasdruck und der Hochspannung.
Anderc Effekte, dic unserc Messungen be-
einflussen kénnten, wie Rekombination,(79-80)
Temperaturschwankungen®®, Gasverbrauch im
Ziahlrohr™, Unsauberkeiten der Gase, Einfluss
von Hahnfett®)) Quecksilber u.a. wurden eben-
falls ecmpirisch untersucht. Es ergab sich, dass
sie auch unter den extremsten bei uns vor-
kommendenBedingungen vernachlissigbar sind.
Nur die Rckombinationseffekte liessen sich
experimentell nicht erfassen, da keine Abhin-
gigkeit der Zihlraten oder des Auflésungs-
vermégens vom Druck, Zihlrohrradius oder
der Gasverstirkung (Dichte der geladenen
Teilchen) gefunden wurde, die nicht anders
erklirbar war. Eine grobe Abschitzung
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bestitigt, dass die Rekombinationseflekte sicher
vernachlissigbar sind.

7. ZAHLELEKTRONIK

Der Aufbau clektrouischer Zihlapparaturen
ist an vielen Stellen zusammenfassend  dis-
kutiert. Daher soll hicr nur auf dic bei Messun-
gen kleiner Energicn auftretenden besonderen
Schwicrigkeiten cingegangen werden. Sic glei-
chen in vieler Hinsicht den Schwierigkeiten bei
der Messung kleiner Encrgicn mit der Ionisa-
tionskammer, dic von GirrLesme®) cingchend
behandelt wurden.

Wiihrend dic meisten elcktronischen Kenn-
daten nur schwierig optimal fir unsere
Messbedingungen zu bestimmen sind, ist es
sehr cinfach, die optimale Zihlrohrkapazitit
{einschl. der Kapazitit des Verstirkcreingangs
und der Kopplungsclemente zwischen Zihl-
draht und Verstirker) anzugeben. Sie muss
in jedem Fall so gering wic moglich sein. Da
normale Zihlrohre mit einem Verhilinis von
Manteldurchmesser zum Drahtdurchmesser von
100 bis 1000 etwa 0,1 pF Kapazitiit per cm, also
Gesamtkapazititen kleiner als 10 pI" haben,
kommt es wesentlich daraufl an, dic Kapazitit
der anderen Elemente zwischen Zihldraht
und Gitter der Eingangsrohre des Verstirkers
klein zu halten. Dies ist immer so méglich, dass
die Gesamtkapazitit des Ziahlrohrs plus Ankopp-
lung kleiner als etwa 20 pl” ist.

Die optimalen Daten [ir die Verstirkung
und die Differentiations—und Integrationszeit-
konstanten des Verstiirkers'$3-88—dic  das
Verhalten der Zihlelektronik hauptsiichblich be-
stimmen—sind durch die zu messende Encrgic
und Ziahlrate, sowie durch dic Eigenschaften
des Gaszihlrohres bestimmt. Die kleine zu
messende Energic und die vorteilhafie Ver-
wendung nicht zu hoher Gasverstirkungen
zwingt zum Gebrauch grosser dusscrer Ver-
stirkungen bis zu 105 und mehr. Dies hat zur
Tolge, dass das Signal-Rausch—Verhiiltnis gross
scin muss® und der Verstiirker auch bet schr
starker Uberstecuerung nicht erheblich blockieren
darf®1), Dicsc beiden Forderungen, die Forde-
rung nach Unabhiingigkeit der Iinpulshohiec vom
Entstchungsort der Ladungen im Zihlrohr und
dic Ansticgszeit 7" der Zahlrohrimpulse selbst
(‘“‘Sammelzcit der Elcktronen”) bestimmen dann



210

dic Wahl der Differentiations- und Integrations-
zeitkonstanten und deren Anordnung im Ver-
stiirker. Dic Wahl der Diflerentiationszeitkon-
stanten 7T, ist verhiiltnismissig cinfach, da nur
fir deren Werte, dic mindestens 2-3 Mal
grosser als 7' sind, dic Proportionalitit der
Ausgangsimpulshéhe zur Primirencrgie ge-
withrleistet 1st'82, Da hier 7" immer zu kleiner
als 0,4 uscc gemessen wurde (10-909, Ansticg),
wurde fiir 77, im allgemeinen 0,5 usec gewdahlt
(10-90% in etwa 0,8 usec). Ist dic Diflerentia-
tionszeitkonstante 7', gewihlt, so kann fur
optimales Signal-Rausch-Verhiltis die Inte-
grationskonstante 7; noch zwischen ctwa 0,3
und 3 T, gewililt werden®®. Wir haben wegen
der besseren Uberladungseigenschaften T zu
ctwa 0,1 us gewiihlt, was ciner Verstiarkerband-
breite von ctwa 2 MH, entspricht. Es bleibt
nun noch, dic beste Anordnung der Differentia-
tionskonstanten im Verstirker herauszufinden.
Im allgemeinen wird die Differentiation nach
der ersten Verstirkerstufe durchgefihrt, da sie
dann auch fiir das Rauschen (im Wesentlichen
Schrotrauschen und eventuell Gitterrauschen)
wirksam ist. Das ist nicht bei allen Ver-
stirkerkonstruktionen mdglich, da dann schon
Uberladungsschwierigkeiten entstchen. Daher
haben wir z.B. in der meist gebrauchten
Anordnung dirckt am Zihlrohrausgang und
zusiitzlich nach der ersten Stufe mit ciner
10-100 fach grosseren Zeitkonstante noch
cinmal differentiert. Wihrend man in der
ersten  Anordnung Rauschspannungen von
wenigen pV erhalten kann, hatten wir Rausch-
amplituden von 20 uV (entsprechend ecin-
tausendfiinfhundert primiren Ionenpaaren am
Verstirkereingang).

Es ist sehr wichtig, die gesamte clektronische
Anordnung o6fter sorgfiltig auf Linearitit
(cinschliesslich Vielkanalanalysator) und Kon-
stanz der Verstarkung zu priifen. Dazu ist die
Anbringung eincs Testimpulscingangs mit einem
sehr  klcinen Kondensator direkt auf den
Draht unecrlisslich.

8. ZUSAMMENFASSUNG

Aus unseren Untersuchungen ergibt sich
insgesamt, dass Internal-Gas-Zihlrohre bei
sorgfiltiger Konstruktion und Zihlgaswahl schr
gut fur 0,1 % prizise Messungen der Zihlrate
verwendet werden kénnen. Insbesondere ergab
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sich, dass bei kleinen Zerfallsenergien dic
Feldrohrschaltung der Zihlrohre gebraucht
werden sollte und dass Mecthan—Wasserstoff—~
Gemische sehr gute Zihlgase fur Proportional-
zéahler darstellen.
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