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Die Messung sehr kleiner Unordnungsstreuquerschnitte mit
subthermischen Neutronen

Von R. Scuerm

Kernforschungsanlage Jiilich (Arbeitsgruppe Institut fiir Neutronenphysik)

und W. Scumarz

Labor fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Miinchen
(Z. Naturforschg. 19 a, 354—357 [1964] ; eingegangen am 26. November 1963)

Eine Methode zur genauen, direkten Messung schwacher Unordnungsstreuung von Neutronen
wird beschrieben und hinsichtlich ihrer Verwendungsmaoglichkeit diskutiert. Die inkohédrenten Streu-
querschnitte von Aluminium, Wismut und Beryllium wurden zu 10+1, 12+1 und 4*1, jeweils
+10—3 barn bestimmt. Diese Werte stellen zumindest eine obere Grenze fiir die spin-inkohirenten

Streuquerschnitte dieser Metalle dar.

1. Methode und Anwendungsmoglichkeiten

Die Messung von Neutronenstreuquerschnitten
wird normalerweise in einem Transmissionsexperi-
ment durchgefiihrt. Dabei wird aus der Probentrans-
mission I' = exp (—n o L) der totale makroskopische
Wirkungsquerschnitt n or gewonnen, wobei L die
Linge der Probe und n die Atomdichte ist. ot ist die
Summe der Wirkungsquerschnitte fiir Absorption,
kohédrent und inkohirent elastische und fiir in-
elastische Streuung:

0T = Oy -+ Ocol, el + Oun + Oinel - (1)

0,y bedeutet die inkohérente elastische Streuung in-
folge von Spin-, Isotopen- und Gitterunordnung. Sie
ist praktisch isotrop und wellenldngenunabhingig
mit Ausnahme der Gitterunordnungsstreuung, sofern
die Gitterfehler nicht statistisch verteilt sind. Wihlt
man die Neutronenwellenldnge grofier als die Grenz-
wellenldnge /5, unterhalb derer nach der Beziehung
/=2 d sin ¥ noch Brace-Reflexe moglich sind, dann
ist Geon=0. Bei sehr niedriger Probentemperatur
und Neutronenenergie verschwindet auch die in-
elastische Streuung. Die gesamte Streuung wird dann
nur noch durch die Unordnungsstreuung représen-
tiert. Da der Absorptionsquerschnitt proportional zu
1/v ist, erhilt man aus einem Transmissionsexperi-
ment von langsamen Neutronen an einer Probe bei
niedriger Temperatur den wellenldngenunabhéingi-
gen Unordnungsstreuquerschnitt aus einer Extra-
polation von o1 nach sehr kleinen Wellenldngen - 2.

1 G. E. Bacox, Neutron Diffraction, Clarendon Press, Oxford
1962.

Ist nun o, sehr grof} oder o, sehr klein, so muf}
dieses Verfahren, den totalen Wirkungsquerschnitt
zu messen, versagen. Auch bei sehr kleiner Absorp-
tion lassen sich kleine Streuquerschnitte auf diese
Weise nicht mehr bestimmen; das Transmissions-
experiment ergibt ndmlich 1 —n oy, wobei man n oy
oft nicht hinreichend grofy machen kann.

Deshalb wurde, wie schon von CasseLs® vor-
geschlagen. in dieser Arbeit die gestreute Intensitit
direkt gemessen. Die aus der Probe austretenden
gestreuten Neutronen werden in einem moglichst
grollen Raumwinkel durch mehrere geeichte Zihl-
rohre registriert. Wenn der Strahl die Strecke z in
der Probe durchsetzt hat, besteht fiir ein gestreutes
Neutron eine im wesentlichen von der Zahlrohrgeo-
metrie und der Neutronenenergie E abhingige Wahr-
scheinlichkeit f (z, E, ) nachgewiesen zu werden
(9 = Streuwinkel) . Beriicksichtigt man, daf} die ge-
streuten Neutronen in der Probe noch absorbiert
werden konnen, dann ist f auch eine Funktion des
totalen Wirkungsquerschnittes or . Ist o5 der zu mes-
sende Streuquerschnitt und N, der primire Neu-
tronenstrom, dann gilt fiir die gemessene Streu-
intensitat

N.=N,[d@[emerzf(x, E, 9, o1) 'nogdr. (2)

o

Hierbei kann das Integral in guter Niherung auf-
gespalten werden in einen Term, der bei der Nach-
weiswahrscheinlichkeit f=1 gelten wiirde und die

2 W. Gisster, Z. Kristallogr. 118, 149 [1963].
3 J.

M. Cassevs, Progr. Nucl. Phys. 1, 185 [1950]. I.
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iber die ganze Probe gemittelte Nachweiswahr-

scheinlichkeit f.
Ny=Ny f(or) (1 —e "t )o,/or . (3)

Die in den Zahlrohren registrierte Intensitat ist also
nach Abzug des Untergrunds in guter Naherung pro-
portional dem Unordnungsstreuquerschnitt.

Da wegen der Kompliziertheit der Geometrie und
der unbekannten Nachweisempfindlichkeit die Zahl-
rate nicht direkt in den Unordnungsstreuquerschnitt
umgerechnet werden kann, ist eine Eichung der Zahl-
rohre, d. h. die Bestimmung von f notwendig. Dazu
dient eine Standardprobe mit bekanntem inkohéren-
tem Streuquerschnitt.

Die Nachweiswahrscheinlichkeit }‘_(OT) muf} fur
die im Standard und in der zu messenden Probe ge-
streuten Neutronen moglichst iibereinstimmen. Das
verlangt, dafl a) die Energieverteilung, b) die Winkel-
verteilung, ¢) die Absorptionswahrscheinlichkeit und
d) die Wahrscheinlichkeit fiir nochmalige Streuung
fiir die gestreuten Neutronen bei Messung und
Eichung gleich bleiben. Mit anderen Worten: Die
Standardprobe soll dieselbe Geometrie, dieselbe Ab-
sorption und einen bekannten inkohédrenten Streu-
querschnitt von etwa derselben Grofle wie das ge-
suchte n o,, aufweisen.

Streuquerschnitte von weniger als 1 mbarn kon-
nen, wie sich zeigte, mit dieser Methode noch leicht
nachgewiesen werden. Bei tiefer Temperatur lassen
sich mit langsamen Neutronen spin- und isotopen-
inkohérente Streuquerschnitte messen. Auch zur
Untersuchung isotrop streuender Gitterfehler oder
von Verunreinigungen (z. B. Wasserstoffkonzentra-
tionen von 107%) ist die Methode geeignet; so sol-
len am FRM durch Neutronenbestrahlung an Alu-
minium und Beryllium erzeugte Gitterfehler mit die-
ser Methode untersucht werden. Bei hoheren Tem-
peraturen multen andererseits die unelastische
Streuung oder ihre Anderung, z. B. an Umwand-
lungspunkten, sehr empfindlich zu untersuchen sein.

Die Methode wurde hier angewendet auf die Mes-
sung der inkohdrenten Wirkungsquerschnitte von
Beryllium, Aluminium und Wismut.

Im Zusammenhang mit den am FRM laufenden Ex-
perimenten zur Neubestimmung der Neutron-Elektron-

L. L.. Foupy, Rev. Mod. Phys. 30, 2, 471 [1958].

H. Maier-Leiexirz u. T. Serincer, Z. Phys. 167, 386 [1962].
H. Marer-Leisnitz, Z. Angew. Phys. 14, 738 [1962].
Neutron Cross Sections, BNL-325 [1955].

R IS

355

Wechselwirkung ¢ ist eine genaue Kenntnis des inkoha-
renten Streuquerschnittes der genannten Elemente not-
wendig. Am FRM soll mit einem Neutroneninterfero-
meter > oder Neutronenrefraktometer ¢ die kohérente
Streulinge durch eine Messung des Brechungsindex
bestimmt werden. Er ist proportional zu (ax+Z a.) (es
ist hierbei ax die kohdrente Streulinge des Kernes,
Z die Ordnungszahl und a. die Streulinge des Elek-
trons). Die Streulinge des Kernes ergibt sich anderer-
seits aus einer Messung des freien Wirkungsquerschnit-
tes

owz(zi— ){4 Aal>+F-Z-ax ae+4 7t Z ae? + Oine) + 0a
(A =Massenzahl, F = gemittelter Formfaktor der Atom-
elektronen). Um aus diesen beiden Messungen die
Streulidnge des Elektrons a. zu ermitteln, mufl noch die
inkohédrente Streuung oinc der verwendeten Elemente
bekannt sein. Dabei ergibt ein Fehler von 1073 barn
nur einen Fehler von einigen 1074 in der Streuampli-
tude des Kernes ax. Diese Ungenauigkeit geht dann,
wie man zeigen kann, mit etwa dem Hundertfachen in
den Wert der Neutron-Elektron-Streulédnge ein.

Bisher war aus Messungen des totalen Wirkungs-
querschnitts nur eine obere Grenze von etwa 10 bis
20 mbarn fiir die inkohirente Streuung von Beryl-
lium, Aluminium und Wismut bekannt 779,

Da alle drei Elemente jeweils nur in einem Isotop
vorliegen, ist die Unordnungsstreuung nur spin-
inkohérent oder sie rihrt von Gitterfehlern oder
Verunreinigungen her. In Tab. 1 sind einige Daten
der verwendeten Metalle zusammengestellt.

Be | Al Bi
Obound 7,54 barn 1,5barn 9,37 barn
Spin 3/2 3/2 9/2
DEBYE-
Tempe- 1160°K 418°K 117°K
ratur @
Oinel !
bei 1 meV 3-10%barn | 5-106barn 0,3-10~3barn
u. 4°K |
Braca-
Grenze Ap 4 AE 14,7 AE 6,8 AE

Tab. 1.

Die inelastische Streuung bei 4 °K und 1073 eV
Neutronenenergie wurde nach Sixeuwt und Kornarr 1
aus den angegebenen Werten fiir oponq und @ ab-
geschatzt.

8 Unveroffentlichte Angabe von Dr. Parevsky, Brookhaven.
9 E. Ferm u. L. Marsuair, Phys. Rev. 72, 408 [1947].
10 K. Sixeuwr u. L. S. Kornari, Solid State Phys. 8, 132 [1959].
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2. Messungen und Ergebnisse

Die Messungen wurden am mechanischen Geschwin-
digkeitsselektor des FRM durchgefiihrt 1. Dieser liefert
subthermische Neutronen zwischen 0,2 bis 1,8-1073 eV.
Nach dem Geschwindigkeitsselektor wird der Strahl in
einem Neutronenleiter 12 13, der aus einem innenpolier-
ten Kupferrohr besteht, zur MeBapparatur gefiihrt. Da-
durch kann das Streuexperiment 6 m von der Reaktor-
wand entfernt bei einem besonders kleinen Neutronen-
untergrund durchgefiihrt werden. Ein Kollimator aus
Cadmiumblenden (Abb. 1) engt den Strahl so weit ein,
daB er nur innerhalb der Probe verlduft. Die zylindri-
sche Probe von 26 mm Durchmesser und 90 mm Lénge
hingt in gut wirmeleitender Verbindung am Helium-

BF;3-Zéhlrohr 56/' fbé’
Cd 90 lang
us 199 7 Cd
Cd-Blende -
Al=Fepster BF;—=Zahlrohr

/. Abschirmung

P

Abb. 1. Schematische Versuchsanordnung zur Messung kleiner
Streuquerschnitte.

gefdll eines Kryostaten. Der Kollimator ist im Hoch-
vakuum des Kryostaten angeordnet, damit keine am
Eintrittsfenster gestreuten Neutronen in das Zihlrohr
gelangen. Hinter der Probe wird der Primérstrahl durch
ein Cadmiumblech aufgefangen. Koaxial zur Probe sind
drei angereicherte, parallel geschaltete Bortrifluorid-
Zihlrohre so angeordnet, dafl sie die gestreuten Neutro-
nen in einem moglichst groflen Raumwinkel registrie-
ren. Die MeBanordnung ist mit Cadmium, Holz und
Wassertanks gegen den Neutronenuntergrund in der
Reaktorhalle abgeschirmt. Er betrug in den 3 B0 Fy-
Zihlrohren noch 40 Impulse/min. Die Zihlraten auf
Grund der inkohdrenten Streuung lagen z. B. bei Alu-
minium zwischen 10 und 450 Impulsen/min, je nach
der verwendeten Neutronenenergie bzw. Primérstrahl-
intensitat.

11 P, Houne, Ann. Phys., Lpz. 7 (7), 50 [1961].
12 J. Curist u. T. Sprincer, Nukleonik 4, 23 [1962].
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Die untersuchten Metalle waren von hochster ver-
fiigharer spektroskopischer Reinheit — Aluminium
von Firma AT A G mit 99,999%, Wismut von Firma
Franke 99,999% Granulat im Hochvakuum um-
geschmolzen und Beryllium von Pechiney etwa
99,987 rein, gegossen und gezogen.

Als Standard wurde ein Sandwich aus neun 30 u
dicken Polyithylenfolien zwischen Scheiben aus dem
Probenmaterial verwendet. Zur Auswertung wurde
hier mit dem spininkohérenten Streuquerschnitt des
Wasserstoffs von 79,7 barn gerechnet. Da jedoch die
C,H;,-Ketten des Polyithylens eine ungeordnete
Struktur bilden, sind auch noch Beitrdage des kohi-
renten Anteils der Streuung des Protons und des
Kohlenstoffs zu erwarten. Maximal konnte dieser
Beitrag 4.5 barn pro C;2H sein. In diesem Grenz-
fall waren die unten angegebenen Endergebnisse um
5% zu hoch. Der Standard erfillt die in Abschnitt 1
gestellten Forderungen in guter Ndherung. Zu a):
Sowohl am Probenmaterial als auch am Polyéathylen
ist die Streuung bei 1073 eV und tiefen Tempera-
turen praktisch elastisch. Da die Streuung des
Wasserstoffs nur wenig von der Temperatur ab-
héingt, wurde die Eichung jedesmal bei der Tempera-
tur des flissigen Stickstoffs vorgenommen. Durch
eine einmalige Eichung bei 4,2 °K konnte dieser
kleine Fehler noch korrigiert werden. Zu b): Die
Winkelverteilung bleibt bei Eichung und Messung
erhalten, da die elastische Streuung, abgesehen von
einer kleinen Abweichung, durch den Desye-WALLER-
Faktor beide Male praktisch isotrop ist. Die Punkte
c) und d) sind nur ndherungsweise erfiillt. Da die
Nachweiswahrscheinlichkeit f von o1 abhéngt, ist sie
beim Eich-Sandwich etwas kleiner als bei der Probe.
Dieser Unterschied wurde rechnerisch zu 10% ab-
geschitzt und entsprechend berticksichtigt.

Aus den Messungen ergaben sich die nach Formel
(3) mit Hilfe der Eichung ausgewerteten Ergebnisse

(Tab. 2).

E A os(mbarn)
10-3eV = AE Be Al Bi
0,40 143 57406 11,1 +3 12,7+ 1,3
0,64 11,3 62-+03 10,5+05 11,8408
0,93 9.4 49-+01 101403 12,0404
1,45 7,5 46 -+01 97-+02 (14,6 +0,3)
1,83 6,7 41401 10,040,2 (20,6 - 0,4)

Tab. 2.

13 H. Marer-Leszitz u. T. Serineer, J. Nucl. Energy A & B,
17, 217 [1963].
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Die angegebene Wellenldnge Z ist ein Mittelwert.
Nach !! liefert der Monochromator ein Wellenldngen-
spektrum mit einer Halbwertsbreite von ca. £15%.
Die angegebenen Fehler sind nur statistische Fehler
von Messung und Eichung.

3. Diskussion

Die Streuquerschnitte von Aluminium sind, wie
bei nahezu isotroper Streuung zu erwarten ist, prak-
tisch unabhéngig von der Wellenldnge und stimmen
untereinander sehr gut tiberein. Wie man aus Tab. 1
sieht, liegen die verwendeten Neutronenenergien unter
der Bracc-Grenze von Beryllium und Aluminium.
Die Messungen an Wismut enthalten dagegen bei
7,5 und 6,7 AE wegen der schlechten Auflosung des
Rotors noch Anteile von kohérenter Bracc-Streuung.
Fiir groflere Wellenlangen ist der Streuquerschnitt
auch bei Wismut energieunabhéngig.

Bei Beryllium dagegen wird ¢ mit zunehmender
Wellenldnge grofler. Die Erklarung hierfiir diirfte
sein, daf} das verwendete Beryllium Einschliisse von
Berylliumoxyd enthalt. Die garantierte Reinheits-
angabe der Firma fiir Berylliumoxyd ist 3.000 ppm.
Aus elektronenmikroskopischen Messungen 14
man, daf} Berylliumoxyd in Form von kleinen Ein-
schliissen im Beryllium vorhanden ist. Zwar werden
mit unserer Anordnung keine Streuwinkel kleiner
als 0,1 radian erfafit, jedoch konnen Einschliisse von
100 AE Durchmesser und kleiner auch bei Winkeln
von groBer als 0,1 radian noch einen wesentlichen
Beitrag zur Streuung liefern. Da der von uns ge-
messene Streuquerschnitt fiir Beryllium mit der
Wellenlange zunimmt, vermuten wir, dall der
wellenlangenabhéngige Anteil von der Streuung an
solchen Einschliissen herriihrt. Aus dem Verlauf des
Streuquerschnittes mit der Wellenldnge schlieBen wir
durch eine Extrapolation nach A=0 auf einen iso-
tropen wellenlingenunabhingigen Anteil von 4t 1
mbarn.

Die Ergebnisse

weil

Beryllium  o,= 411 mbarn,
Aluminium o6,=10=%1 mbarn,
Wismut 6,=12%1 mbarn

geben die diffuse isotrope und elastische Streuung
der verwendeten Proben wieder. In den angegebenen
Fehlern ist auch die Unsicherheit der Eichung ent-
halten.

4 H.G.F. Wisporr u. F. W. Frankriy, Diskussionstagung

iither Strahlenschiaden und plastische Verformung, Gottin-
gen 1961.
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Die angegebenen Resultate stellen eine obere
Grenze fiir die spin-inkohérente Streuung dar. Darin
enthalten ist noch die Streuung an eventuell vor-
handenen spektroskopisch nicht feststellbaren Ver-
unreinigungen. So ergiben Verunreinigungen von
0,2 Atomprozent Sauerstoff oder 0,01 Atomprozent
Wasserstoff eine Unordnungsstreuung in der GroBen-
ordnung von 10 mbarn.

Damit ist durch die vorliegende Messung der Bei-
trag der inkohérenten Streuung zum Fehler der Neu-
tron-Elektron-Wechselwirkung in der Gegend von
wenigen Prozent zu veranschlagen, vorausgesetzt
allerdings, dal} die gefundenen Werte ganz von der
Spinstreuung und nicht von Verunreinigungen her-
rithren. Im letzteren Fall ware als obere Grenze des
Fehlers der ganze Wert der gemessenen Unordnungs-
Wirkungsquerschnitte einzusetzen, was fir die Neu-
tron-Elektron-Streuldnge einen Fehler in der Gegend
von 10% ergibe.

Aus dem spin-inkohérenten Streuquerschnitt kann
nach der Beziehung!

I+1)1

Oine =47 571 7y

die Differenz der Streuldngen fiir parallele und anti-

parallele Spineinstellung von Neutron und Kern be-

rechnet werden. Da die Mellwerte nur eine obere
Grenze fiir o;,, darstellen, ergibt sich

<3,2:10"“cm fiir Beryllium,
<5 -107%cm fiir Aluminium,
<5,2-107 "% cm fiir Wismut.

Andererseits lassen sich aus der Brerr-Wiener-For-
mel die zu den verschiedenen Zwischenkernniveaus
gehorigen Streulangen errechnen. Fiir kleine Neu-
tronenenergien gilt

a=R-T,[2kE,
(k= Wellenzahl des Neutron, R =Kernradius, I,

und E, sind die Resonanzparameter).

Leider reichen die in 7 vorhandenen Resonanz-
parameter fir eine vollstindige Berechnung nicht
aus. Bei Aluminium ergeben die beiden in 7 identi-
fizierten Resonanzen bei 35,5 und 88 keV mit dem
Spin$ + 4 =3 fur den Resonanzterm 6,5-107!* cm
und 10,5-107* cm. DaB der MeBwert |a, —a_ |
kleiner ist als der berechnete Wert von (I',/2 K E,) . ,
rithrt von weiteren noch nicht identifizierten Reso-
nanzen mit dem Spin$ — § =2 her.

,Ia+ — [2

la, —a_|

Herrn Dr. T. Sprincer danken wir herzlich fiir viele
Diskussionen und Anregungen, Herrn Prof. H. Maigr-
Leyirz fiir die freundliche Unterstiitzung der Arbeit.



