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z: Ionisationsenergie [Unsicherheit bedingt durch

Gl (5)].

Der systematische Fehler des Verhiltnisses zwischen
dem gemessenen Absorptionskoeffizienten » und einem
berechneten Koeffizienten xheor in Abhiingigkeit von
den genannten Fehlerquellen 1dBt sich wie folgt be-
schreiben:

d(#/%theor) 3 [dY dB} dr
#[#theor 2 | B Teltr
_lfdr dL ax | dy
2y T x| thr

N. HARING

Hierin sind die Vorzeichen der einzelnen Anteile bei-
behalten, um zu zeigen, in welcher Richtung das Ergeb-
nis bei Anderung einzelner Parameter geindert wird.

Die einzelnen Fehleranteile werden den experimen-
tellen Gegebenheiten entsprechend durch

dY/B=0,5%, dB/B=2%, dT/T=2%, dJ/J=10%,
dL/L=5%, dX/X=3%, dy/x=1,5%

abgeschitzt, so dal} fiir den systematischen Fehler des
Koeffizientenverhiltnisses

d(}f/xtheur) ~ 10%

zu erwarten ist.
Z/cheor

Bestimmung der mittleren 8-Energie pro Spaltung bei Uran®*
mit Hilfe der Thermolumineszenzdosimetrie*

Von Norserr Hirine
Laboratorium fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Miinchen

(Z. Naturforschg. 19 a, 978—990 [1964] ; eingegangen am 25. Februar 1964)

Die mittlere f-Energie pro Spaltung von U235 ergab sich in der vorliegenden Arbeit zu 8.6 MeV

+4% .

Dabei wurde die gesamte aus den Spaltprodukten einer Uranfolie emittierte -Energie in einer

Calciumfluoridkugel (Pulver) absorbiert.

Als MaB fiir die absorbierte Energie diente die ihr proportionale Thermolumineszenzintensitit
des Calciumfluoridpulvers. Die relative Zuordnung dieser beiden Griofen wurde mit Hilfe eines

absolut geeichten P32-Priparats erreicht.

Gleiche Geometrie, moglichst gleiche Versuchsbedingungen auch bei den entsprechenden Eich-
versuchen und eine Vielzahl von Einzelmessungen der Thermolumineszenzintensitdt lieferten gut

reproduzierbare Werte.

Die Anteile zur absorbierten Energie aus verschiedenen p-Intensititen konnten experimentell
oder rechnerisch ermittelt und somit beriicksichtigt werden.

Fiir die Energiebilanz der Spaltung von Uran 235
sind neben den Energien der Reaktionspartner
(Spaltbruchstiicke, prompte Neutronen und y-Quan-
ten) die f- und y-Energien der Spaltprodukte von
Bedeutung. Wéahrend die mittlere y-Energie pro
Spaltung recht gut bekannt ist, weichen die Angaben
tber die mittlere f-Energie pro Spaltung in der
Literatur 173 betrachtlich voneinander ab. In der
vorliegenden Arbeit sollte darum diese Grofle so
weit wie moglich direkt experimentell gemessen wer-
den.

1. MeBmethoden

1.1. Prinzip

In Uran 235 werden im Neutronenstrahl eines
Reaktors Spaltungen erzeugt. Die von den Spalt-

* Auszug aus der Dissertation, Technische Hochschule Miin-
chen 1963.

1 S. Grasstone, The Elements of Nuclear Reactor Theory,
McMillan Comp., New York 1955.

produkten emittierte - und y-Energie wird in einer
Calciumfluoridkugel (Pulver, Sattigungsschichtdicke
fiur alle f-Energien) absorbiert, in deren Mitte die
Spaltfolie liegt. Die Intensitdt der dadurch im Cal-
ciumfluorid angeregten Thermolumineszenz ist pro-
portional der absorbierten Energie; sie wird, da sie
im Calciumfluorid gespeichert ist, nach abgeschlos-
sener Anregung in einer anderen Apparatur ausge-
messen. Ersetzt man die Spaltfolie durch eine Gold-
folie gleicher Geometrie und bringt diese unter glei-
chen Bedingungen in den Neutronenstrahl, so kann
durch ihre Aktivitét in iiblicher Weise die Neutronen-
dosis und damit die Anzahl der Spaltungen ermittelt
werden. Die Absoluteichung der Thermolumineszenz-
intensitdt in Abhédngigkeit von der absorbierten
Energie geschieht in einem dritten Versuch ohne
Neutronenstrahl mit einem geeichten Phosphor-32-

2 G. Arzmany, Nukleonik 3, 7 [1961].
3 P. Armsruster u. H. Mewster, Z. Phys. 170, 274 [1962].
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Priparat wiederum gleicher Geometrie, das an Stelle
der Spaltfolie in die Calciumfluoridkugel eingefiihrt
wird. Ist man in der Lage, die absorbierte Energie
in einen f- und in einen y-Anteil der Spaltprodukt-
aktivitat aufzuspalten, so 146t sich fiir eine gemes-
sene Anzahl von Spaltungen die im Mittel von den
Spaltprodukten emittierte f-Energie pro Spaltung
angeben.

Aus dem bisher Gesagten geht hervor, dal} die be-
schriebene Anordnung modifiziert werden muf3, weil
die verschiedentlich auftretenden y-Intensititen eben-
falls zum Teil absorbiert und damit einen Beitrag
zur Thermolumineszenz liefern wiirden; lassen sie
sich experimentell nicht ganz eliminieren, so muf}
ihr Beitrag zur absorbierten Energie gemessen wer-
den. AuBlerdem soll im folgenden noch kurz auf die
MeBmethoden eingegangen werden, die zur Bestim-
mung wichtiger GroBen angewandt wurden.

1.2. Thermolumineszenz

Als thermolumineszierende Substanz wurde Cal-
ciumfluoridpulver gewahlt (aus guten natiirlichen
Kristallen gemorsert, Korngrofe 0,06 bis 0,075 mm),
dessen Ligenschaften bereits an anderer Stelle*
ndher untersucht worden waren®. Nach Ausheizen
(2": 500 °C) der im natiirlichen Zustand schon ge-
speicherten Anregung zeigt dieses Material nach er-
neuter f- oder y-Anregung drei Thermolumineszenz-

maxima bei 125, 213 und 340 °C (Abb. 1). Die

N (°c)
? A
Rorgtut

\:

400 °C

100 2270 300
7

_—

0 2 4 6 8
——— Aufheizzeit [sec]

Abb. 1. Glow-Kurve von natiirlichem FluBspat.

4 K. Lucnxer, Z. Phys. 149, 435 [1957].

Von der Verwendung des zur Dosimetrie im allgemeinen

besser geeigneten kiinstlichen manganaktivierten Calcium-

fluorids % 7 wurde abgesehen, weil die Nachteile des natiir-

lichen Materials (Fading der gesamten Lichtsumme) fiir

Laboruntersuchungen (im Gegensatz zu einer allgemeinen

technischen Anwendung) unbedeutend waren.

6 J. H. Scuurmax, F. H. Armix, E. J. West u. R. J. GINTHER,
Rev. Sci. Instrum. 31, 1263 [1960].

7 N. Hirve u. M. Scuin, Selected Topics in Radiation Dosi-

metry, Int. Atomic Energy Agency, Wien 1961.

Bisher und im folgenden der Einfachheit halber meist als

»Calciumfluoridkugel“ bezeichnet.

o
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Intensitit des Maximums bei 340 °C wurde in der
vorliegenden Arbeit als MefigroBle fiir die absor-
bierte Energie ausgewihlt, wobei die Intensitit bei
allen Versuchen in dem Bereich lag, in dem die Pro-
portionalitdt zwischen absorbierter Energie und Lu-
mineszenzintensitit sicher gewdahrleistet ist. Auller-
dem schien es zweckmaBig, in allen Experimenten
(auBer z. Tl in Abschnitt 1.3) immer die gleiche
Gesamtmenge Calciumfluorid (601 0,01 g) im glei-
chen Volumen zu verwenden. Wegen der scheiben-
formigen Gestalt der jeweiligen (- und p-Strahler
(Spaltfolie bzw. P32-Priparat) war das Calciumfluo-
rid in Form eines Rotationskorpers ® so angeordnet,
daf} die kiirzeste Entfernung jedes Punktes der strah-
lenden Kreisfliche (1 cm?) zur Oberfliche des Cal-
ciumfluorids immer gleich gro3 war. Der Spalt zum
Einfihren der Strahler betrug 0,7 mm, was fir die
4 n-Geometrie einen unbedeutenden Fehler ergibt.
Nach jeder Anregung wurde die gesamte Pulver-
menge grindlich durchgemischt und danach aus Por-
tionen zu je 5 mg der Mittelwert der im Pulver ab-
sorbierten Energie gemessen. Die Pulvermengen von
ca. 5 mg muliten sehr sorgfiltig reproduziert wer-
den, da die Lumineszenzintensitat natiirlich auch
proportional der Masse des Calciumfluorids ist. Dies
ermoglichte eine Vorrichtung (s. Abschnitt 2.1), mit
der jeweils auf gleiche Pulvermengen eingestellt wer-
den konnte. Diese Portionen wurden so gut wie
moglich in einer Einkornschicht gleicher Flache auf
das Heizblech der Thermolumineszenzapparatur (s.
Abschn. 2.1.) gestreut® und dann die Lichtintensi-
tat /; gemessen. Um dabei eventuelle Fehler durch
ungleichméfBige Pulvermengen, ungiinstige Vertei-
lung der Schichten und Empfindlichkeitsschwankun-
gen im Pulver zu erkennen und auszugleichen, wurde
jede Schicht nach der Messung von /; mit einer
,Einheitsdosis* bestrahlt. Dazu diente ein flachen-
formiges Sr%-Préaparat, 800 uc, im Abstand 1 cm
iber der Schicht mit einer Bestrahlungsdauer von
30 Sekunden. Der daraus erhaltene Intensitatswert

® Diese Apparatur wurde innerhalb eines Forschungsauftra-
ges ,,Dosimetrie mit Hilfe der Thermolumineszenz* 7 ent-
wickelt; dort diente je ein Heizblech mit einer aufgekleb-
ten Calciumfluorid-Mangan-Schicht als Strahlungsindika-
tor. In der vorliegenden Arbeit war die Bindung des Pul-
vers an einen Trager nicht moglich. Darum muflte zu losen,
gut reproduzierbaren Calciumfluoridmengen iibergegan-
gen werden. Dieses Verfahren hatte sich im Rahmen einer
weiteren Arbeit ,,Versuch einer korperinneren Dosimetrie
mit Hilfe der Thermolumineszenzmethode nach Inkorpora-
tion von Sr-90 bei der Ratte® 1° bereits gut bewihrt.

10 H. Kriecer, N. Hirine u. G. Neumany, Strahlentherapie
122, 41 [1963].
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I, wurde auf den Mittelwert der Einheitsdosis aus
vielen Schichten (/,),, bezogen und damit der erste
aus dem eigentlichen Experiment erhaltene Wert /;
korrigiert. Diese Korrektur zeigte sich als besonders
niitzlich (s. Abschn. 3.1.2, Tab. 3). Von ca. 12 000
aus der 60 g-Calciumfluorid-Gesamtmenge mogli-
chen Schichten wurden jeweils 100 bis 200 pro Ver-
such hergestellt und ausgewertet; damit wird der
statistische Fehler sehr klein gehalten. Die Wahl der
Thermolumineszenz-Intensitit als MaB fiir die ab-
sorbierte Energie machte es auflerdem notwendig.
gleichzeitig auch die Aufheizzeit bis zum Erreichen
der Maximumtemperatur zu messen, um Fehler
durch eine Malfistabsverschiebung auf der Tempera-
tur- (entsprechend Zeit-)achse zu vermeiden. Licht-
intensitat und Temperatur wurden mit einem Licht-
punktlinienschreiber registriert, der Lumineszenz-
intensitatswert gleichzeitig auf einem Zeigerinstru-
ment abgelesen.

1.3. Elimination des y-Untergrundes im Neutronen-
strahl

Im Neutronenstrahl des Reaktors ist ein y-Unter-
grund vorhanden, der in der bis jetzt beschriebenen
Anordnung (1.1.) wesentlich zur Thermolumines-
zenzanregung beitrdgt. Um diesen Anteil vollig aus-
zuschalten, schien es am besten, den Neutronenstrahl
(Bestrahlungsort) und die Calciumfluoridkugel (Mel-
ort) rdumlich zu trennen und die Spaltfolie senk-
recht zum Neutronenstrahl zwischen Bestrahlungs-
und Mefort hin- und herpendeln zu lassen. Eine sol-
che Anordnung ist jedoch nur unter der Vorausset-
zung der in Abschn. 1.1. angegebenen &quivalent,
wenn einerseits die Transportzeit klein gegen die
kirzeste Halbwertszeit der Spaltprodukte ist und
andererseits die Bestrahlungszeit (¢, = Aufenthalts-
dauer der Spaltfolie im Neutronenstrahl) ebenfalls
klein, hochstens in der Groflenordnung dieser klein-
sten Halbwertszeit ist, damit nicht schon ein wesent-
licher Teil der kurzlebigen Aktivitat wahrend #, ab-
klingen kann. Da die kleinsten, u. U. fiir die Be-
stimmung der emittierten Energie noch bedeutenden
Halbwertszeiten in der GrBenordnung von 1/10 sec
liegen 3, wurde fiir Bestrahlungs- und Mefzeit je
1/10 sec, fiir die Transportzeit von Hin- und Riick-
lauf je 5/100 sec als ausreichend angesehen. Diese
Forderung erfiillt ein modifiziertes Kurbelgetriebe
mit 3 Umdrehungen pro Sekunde, dessen Kreuzkopf
in Abhingigkeit vom Drehwinkel a bei jeder Um-
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drehung einen Weg s zuriicklegt (s. Abschn. 2.3):

s=asina+bsin3a.

In jeder Periode findet also die gleiche Anzahl von
Spaltungen statt. Wahrend vieler Perioden baut sich
die Aktivitat entsprechend der verschiedenen Halb-
wertszeiten der Spaltprodukte auf. wobei die Be-
strahlungspausen (aus Mel}- und Transportzeit) den
Gleichgewichtswert der erzeugten Spaltproduktakti-
vitat herabsetzen; und zwar so. dal} die dem wahren
Neutronenflufl @ entsprechende Spaltrate durch die
Spaltrate eines effektiven Neutronenflusses @ er-
setzt werden muf}. Dieser Bruchteil ist gleich dem
Verhiltnis

0=

wahre Bestrahlungszeit innerhalb einer Periode #),
Periodendauer t,

oder
(5 ~ wahre Bestrahlungszeit iiber alle Perioden tg
~ Laufzeit f. alle Perioden wiihrend Neutronenbestrahlung ¢ty °

Soll eine dem @ dquivalente Aussage auch fiir den
im Calciumfluorid absorbierten Energieanteil gelten,
so ist zu verlangen. dal fiir jede Halbwertszeit der
ins Calciumfluorid emittierte Bruchteil gleich grof3
ist. Das Kurbelgetriebe bewirkt, analog der obigen
Uberlegung. daf} iiber eine einzelne Periode betrach-
tet nur ein fester Bruchteil (etwa 1/3) der emittier-
ten Energie in die MeBzeit fallt und dies. wegen der
kleinen Periodendauer, wiederum einheitlich fiir alle
Halbwertszeiten. Wenn aber von diesem, im Cal-
ciumfluorid absorbierten und gemessenen
Energieanteil auf die tiber viele Perioden insgesamt
emittierte Energie einer abklingenden Aktivitdt ge-
schlossen werden soll, so muf} die Emission wahrend

damit

des gesamten Abklingens gemessen werden. Fiir ein
Gemisch von Aktivititen verschiedener Halbwerts-
zeiten gibt folglich das Isotop mit der grol3ten Halb-
wertszeit an. wie lange dieses Isotop einen wesent-
lichen Beitrag zur insgesamt emittierten Energie lie-
fert. (Selbstverstandlich sind Energiebetrag und
Hiufigkeit des Isotops dabei gleichwertige Fakto-
ren.) Fiir die Spaltfolie bedeutet diese Uberlegung,
dal} auch nach dem Abschalten des Neutronenstrahls
im gleichen Rhythmus weitergemessen werden muf,
um die Emission der langlebigen Komponente der
Spaltprodukte im gleichen Verhiltnis, wie vorher
die kurzlebige, zu erfassen. 30 Stunden wurden als
ausreichend angesehen.

Zur Berechnung der insgesamt aus der Spaltfolie
emittierten Energie ist dann. neben der Kenntnis
der absorbierten Energie. nur noch das Verhiltnis
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mallgebend:
e ‘Wahre Z\Ief}rzeit pro Periode ty B
Periodendauer ¢;
__ Wahre Gesamtmelzeit Zy
" Gesamtversuchsdauer ty °
Evm = Eul»(t\'/l.\l) . (1)

Das Verhiltnis ist wegen der relativ langen Zeiten
(Stunden) sehr genau zu messen. Uber die Bestim-
mung der einzelnen Zeiten siehe Abschnitt 1.8. und
1.9.

1.4. Bestimmung des y-Anteils der Spaltprodukt-
aktivitit zur absorbierten Energie

Der von den Spaltprodukten emittierte und im
Calciumfluorid absorbierte y-Energieanteil wurde
experimentell mit Hilfe einer Sandwich-Methode un-
ter der Annahme eines mittleren Absorptionskoeffi-
zienten ¢, fiir das Calciumfluoridpulver ermittelt.

Spattfolie Té
<
Paraffin guw
“ &
Hostaphan - i g
folie X §

n
v

/
Sandwich
(nur f. Abschn. 1.3.) T
MeDort

Bestrahlungsort
Abb. 2. Versuchsanordnung (schematisch).

0°F
L S(e/gung:%g

e i |

20mm

7 TR B O

< 15
Abb. 3. Die Thermolumineszenzintensitit /; von Calciumfluo-

rid als Funktion der Absorberdicke.

't F. C. Maienscueiy, Pile Neutron Research, Int. Atomic

Energy Agency, Wien 1962.
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Tridgt man den Logarithmus der in den Probevolu-
mina (Abb. 2) absorbierten f- und y-Energien iiber
der Schichtdicke z auf (Abb. 3), so ergibt die Ver-
bindung der Punkte, die auflerhalb der Sattigungs-
schichtdicke z; fiir alle f-Strahlen liegen, eine Ge-
rade, deren Neigung x,, darstellt und die nach x =0
extrapoliert fir jedes Probevolumen die Lumines-
zenzintensititswerte entsprechend der dort absor-
bierten y-Energien liefert.

Das Experiment ergab zwar einen recht guten
Wert fir #,, die Unsicherheit in der Bestimmung
einer solchen Neigung (Abb. 3), vor allem aber
auch der etwas kleine Wert von z, (z;0=2.2g-cm™2
entsprechend Ei, gpax =4.5 MeV) liel es ratsam er-
scheinen, den zur Kontrolle gerechneten Wert fiir
die absorbierte y-Energie pro Spaltung zu verwen-
den.

Der Berechnung wurden die bekannten y-Energie-
gruppen E; der Spaltprodukte mit ihren Gewichts-
faktoren 1! @; und die x/o0-Werte fiir Aluminium !2
(es kommt dem Calciumfluoridpulver am néichsten)
zugrunde gelegt. Die »/o-Werte statt der u/o-Werte
zu verwenden, wird mit der Vermutung begriindet,
dal} nur die auf Elektronen iibertragene Energie zur
Lumineszenzanregung beitragt; einen Hinweis dar-
auf gibt der gemessene Verlauf der Lumineszenz-
intensitdt in Abhéngigkeit von der y-Energie bei
konstanter Dosis 6.

Im Experiment wird £, aus dem Verhiltnis der
Flidchen bestimmt:

E,, abs/(Eﬂ +E,, abs) = F-// (Fs+F,) .
Die Berechnung dieses Verhiltnisses ergibt unter
Beriicksichtigung der a;-, E;- und x;-Werte 1112,
E = Zai E5= 1,075 MeV

und

Eysvs =23 a; E; /0 —8,416-10~2
fiir eine Schichtdicke x=2 cm und 0= 1,60 g-cm™3:
E;vabs/ (Eﬂ + E;'abs) = 6,1% .

1.5. Bestimmung des y-Untergrundes aus der Um-
gebungsstrahlung unter Beriicksichtigung der
»Storlumineszenz® und der Rotglut

In der Umgebung des Reaktorstrahlrohres ist ein
y-Untergrund vorhanden, der durch die Abschir-
mung nicht vollstandig zu eliminieren war und der

12 R, D. Evaxs, The Atomic Nucleus,
Comp., New York 1955.

McGraw-Hill Book
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also zur Thermolumineszenzanregung beitrug. Die-
ser Beitrag ist zwar absolut gesehen sehr klein, er
spielt jedoch bei der Bestimmung des in Abschnitt
1.4. erwahnten pf/y-Verhiltnisses eine Rolle, weil
auch der y-Anteil der Spaltproduktaktivitit nur ge-
ring ist.

Daneben tritt im Calciumfluorid noch eine
Thermolumineszenz auf, die nicht auf eine Anre-
gung durch ionisierende Strahlung zuriickgefiihrt
werden kann; ihr Anregungsmechanismus ist noch
nicht genau bekannt. Sie zeigt sich meist nach einer
mechanischen Beanspruchung des Calciumfluorid-
Pulvers (morsern, sieben, umschiitten usw.) bzw.
nach Ultraviolett-Bestrahlung oder einer elektrischen
Aufladung der Kristalle.

Die Lumineszenz-Intensitiatswerte fiir y-Unter-
grund und Stérlumineszenz wurden durch Nullpro-
ben bestimmt. Die beiden Anteile wurden in Vor-
versuchen bei ein- und abgeschaltetem Reaktor ge-
trennt und im Hauptversuch durch dquivalente Kon-
trollproben auflerhalb der Calciumfluoridkugel ge-
messen.

Als weitere Leuchterscheinung ist noch der beim
Aufheizen auftretende Rotglutanteil (Abb. 1) zu er-
wihnen, der von allen Thermolumineszenzintensita-
ten zu subtrahieren ist. Auch hier liefert eine grofle
Anzahl von Messungen (50 pro Versuch) einen gut
reproduzierbaren Mittelwert.

1.6. Absoluteichung der absorbierten Energie

Zur Absolutbestimmung der absorbierten Energie
fand an Stelle der Uranfolie ein Phosphor-32-Pra-
parat gleicher Geometrie als geeichter Energiestrah-
ler Verwendung. Das Calciumfluorid blieb in Menge
und Geometrie ebenfalls dasselbe wie bei den Ver-
suchen mit der Uranfolie. P32 schien als reiner -
Strahler fir die Eichversuche besonders geeignet,
zumal seine mittlere f-Energie E, von 0,70 MeV
einigermaflen nahe der erwarteten mittleren $-Ener-
gie der Spaltprodukte (um 1 MeV) ist; auBerdem
entfillt jede Korrektur fiir einen y-Anteil. Die Ver-
wendung eines trigerfreien, auf einer diinnen Ho-
staphanfolie eingetrockneten P32.Priparats machte
die Korrekturen fiir Selbstabsorption bzw. Absorp-
tion in der Unterlage unnétig bzw. unbedeutend.
Ein zusammen mit dem Priparat hergestelltes Ali-
quod wurde in einer 4 z-Zihlapparatur!® absolut
geeicht.

13 G. Worr, Nukleonik 2, 7 [1960].
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1.7. Bestimmung der Melzeit

Unter ,,MeBzeit t,,“ soll die Aufenthaltsdauer der
Spaltfolie (bzw. eines anderen Energiestrahlers) im
Calciumfluorid pro Periode verstanden werden, un-
ter ,,GesamtmeRzeit ty* die Summe aller MeBzeiten
wihrend der Gesamtversuchszeit ¢y tiber N Perioden.
Bei dem beschriebenen Kurbelgetriebe kann iz, bei
kleinem N sehr leicht gemessen werden und, weil
sie ein fester Bruchteil einer Periodendauer ¢, ist,
auf N umgerechnet werden. Fiir grole Umdrehungs-
zahlen N (~10%) wirken sich aber schon kleine
Fehler in der Bestimmung von ¢, aus; darum schien
eine direkte experimentelle Bestimmung von ty giin-
stiger, zumal bei der angewandten Methode auch
die Bruchteile zu t,, beriicksichtigt wurden, in denen
sich der jeweilige Strahler beim Hin- und Riicklauf
schon vor Erreichen des Totpunktes im Calcium-

fluorid befindet.

Bestrahlt man das Calciumfluorid mit dem P32
Priaparat eine Zeit ¢p** und in einem zweiten Versuch
alternierend eine Zeit ¢y, so ergeben die dazugehori-
gen Thermolumineszenzwerte / und I’ die wahre
Bestrahlungszeit

= (I5/1y) tp>.
1.8. Bestimmung der Anzahl der Spaltungen

Wie schon in Abschnitt 1.1. erwihnt, wurde die
Anzahl der Spaltungen von U*%.Kernen aus der Ak-
tivierung einer Goldfolie genau gleicher Geometrie
wie die Spaltfolie ermittelt. Da diese beiden Messun-
gen nicht gleichzeitig durchgefithrt werden konnen,
sind vor allem zwei Voraussetzungen notwendig.
Erstens muf} tiber die ganze Zeit (Goldaktivierung
und Spaltversuch) der Neutronenfluf} im Mittel kon-
stant bleiben. Diese Voraussetzung war am FRM
nach etwa 50 Stunden durchgehender Betriebszeit
gegeben, die Leistung schwankt dann noch um
einige %o . Die zweite Voraussetzung fiir die Uber-
tragbarkeit der aus der Goldaktivierung ermittelten
Neutronendosis auf die Spaltversuche war eine sehr
genaue und sorgfiltige Justierung der beiden Folien
beziiglich des Neutronenstrahls (Abschnitt 2.4.).

Analog wie in Abschnitt 1.7. bei der MeBzeit
wurde hier auf die Bestimmung der Spaltrate wih-
rend einer einzelnen Periode verzichtet, statt dessen
die wahrend der Gesamtbestrahlungszeit tp auffal-
lende Neutronendosis gemessen und daraus die An-
zahl der Spaltungen ermittelt.
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Soll die Neutronendosis durch eine Goldfolie be-

stimmt werden, so gilt

aay =Ny 02y Dest (1 — exp{ —JAu t.\'}) .
Beriicksichtigt man, dall auch Neutronen, die nicht
zur Spaltung beitragen, einen Anteil zur Goldakti-
vierung bringen, so ergibt der fiir die Spaltung mal-
gebende effektive Resonanz-Neutronenflufl

(@Res) eff = ¢eff - gzV)s .

Aus dem gemessenen Verhiltnis @, : P =1:20
folgt dann

(DrRes) et = 0,95 DPegp=0,95 . — @Au

Fiir die Anzahl der Spaltungen gilt

n=Ny oy tx,v(Dres) ett
—0.95 Ny ou N, U 8An_ (2)

Niuoau(l—exp{—Aau tx, au))

1.9. Abschitzung des Giiltigkeitsbereichs fiir Eep,
nach Gl. (1) und n nach Gl. (2)

Soll die Zahl der Spaltungen aus der Aktivitat
der Goldfolie berechnet werden, so ist zuerst die
Giiltigkeit der Beziehung

Dogi/ D=6 =tp/tx = ty/t,
zu untersuchen, wobei @ der konstante FluB im

Neutronenstrahl und @.; der im zeitlichen Mittel
auf die hin- und herbewegte Folie auftreffende ef-
fektive Fluf} ist.

Die Spaltrate ist wahrend ¢, = const =c, wahrend
at,ist c=0 (Abb. 4).

c

!

=1y aty t

T
Abb. 4. Verlauf der Spaltrate.

Die Aktivitatsianderung ist dann allgemein gege-

ben durch

a,=A(c—a).

ty+tt+1tm
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Es 1aBt sich zeigen, dafl die Aktivitit a, am Ende
der n-ten Bestrahlungszeit und die Aktivitit a,” am
Ende der n-ten Periode gegeben ist durch

an=c+ (an_1—c) exp{ —it,},

¢ exp{Am/0}—1 _

@y =C exp{ltb}—l ( exp{ i tbn/é})

=ao (1 —exp{ —21tx}) .

Da die Zeitabhingigkeit nur in n (Periodenzahl)
enthalten ist, haben wir ein rein exponentielles An-
klingen der Spaltproduktaktivitit, wobei n t,/0 =ty
die gesamte Versuchszeit ist, wahrend der der Neu-
tronenstrahl Spaltungen erzeugt.

Fiir Gold mit 24,=8-10"7 <1 folgt daraus
ay =Ny 05, 0 D (1 —exp{—2Aix})
=Nau0an Pest(1 —exp{ -4 tx}) .
Die Priifung der Gleichung
Een = Eaps (tv/ty) = Eaps1/b

ergibt, daf} bei den gegebenen Versuchsbedingungen
(tp=3t,=0,3sec; t,,=1,=0,114 sec) das Verhalt-
nis Eup/Een fiir 7=0,069 sec nahezu 0,3 betrigt.
Mit steigender Halbwertszeit ndhert sich dieses Ver-
hiltnis schnell dem Sollwert ¢ 5 =0,3770, weil die
Aktivitatsinderung wihrend einer Periode immer
geringer wird. So ist dieses Verhaltnis fiir 7 =0,693
sec bereits 0,376. Die folgende Rechnung fiihrt zu
diesem Ergebnis, wenn man gleichzeitig berticksich-
tigt, dal} fiir kleine Halbwertszeiten die Sattigungs-
aktivitit schnell erreicht ist und darum o’ den Akti-
vitatswert zu Beginn jeder Periode darstellt (Abb. 5).

- _‘L |

ISR S S R B -

Abb. 5. Verlauf einer kurzlebigen Spaltproduktaktivitit
wiahrend einer Periode.

a=c+ (a'on—c) exp{—4At},

a=c(l—exp{—17it}),

a=a, exp{—Ait}.

Eus=C [ (ay+ab exp{—At}) exp{ —A(t—1,) } dt

to+te

= (C/3) (ae +exp{ity} —1) (exp{ —1,(2—¢/2)} —exp{—An(2+¢/2)}),

14 Siehe Abschn. 3.3.
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T 3ty . . R
Fan=C | (@ desp{ —10)) i [+ oexp{~2]) exp{—2(0—0)} a1

=C{th+ (1/4) [aoo —exp{ —22ty} + (1 —ac) exp{ =3 A1,}]},

Eaps
Eem

2. Apparaturen

2.1. Die Thermolumineszenzapparatur

Die Thermolumineszenzapparatur (Abb. 6) ist in ¢
bereits beschrieben. Sie besteht im wesentlichen aus
drei Teilen:

1. fiir die Thermolumineszenzintensitdtsmessung: ein
Photoelektronenvervielfacher mit Hochspannungsgerit,
Gleichstromverstarker, StrommefBinstrument und Schrei-
ber;

2. der Aufheizvorrichtung fiir die je 5 mg Calcium-
fluorid mit dem Heizblech (0,05 mm Eisen vernickelt),
dem Heiztrafo, primérseitig durch Schieberwiderstand
regelbar und

3. dem Thermorelais, bestehend aus dem Thermo-
element mit Verstdarker, Relais (zum Abschalten des
Heizstromes vor Erreichen der Rotglut) und Schreiber.
Die Multiplierempfindlichkeit kann durch ein Licht-
normal (radioaktive Leuchtfarbe) auf einem konstanten
Wert gehalten, der Dunkelstrom mit Hilfe einer varia-
blen Gleichspannungsquelle kompensiert werden.

|
|
I
|
|
|
|
|
|
I
|
I
|
I
|
1
|
|

Abb. 6. Die Thermolumineszenzapparatur. a) Photomultiplier,
b) Hochspannungsgerit, c) Gleichstromverstirker, d) Mef3-
instrument, e) Schreiber, f) Heizblech mit Probe, g) Heiz-
trafo, h) Schiebewiderstand, i) Amperemeter, k) Thermo-
element 1) Thermospannungsverstirker, m) Relais.

2.2. Herstellung der Schichten fiir die Einzelmessung

Bei den vielen Thermolumineszenzeinzelmessungen
war es wiinschenswert, das relativ langwierige Abwie-
gen jeder 5 mg Pulvermenge durch ein einfaches Ver-
fahren zu ersetzen. Abb. 7 zeigt die primitive Vorrich-
tung. Bringt man die beiden, auf der AuBenseite des
Plexiglaskorpers gegeniiberliegenden, sehr feinen
Strichmarken zur Deckung, so kann die Pulverhéhe im
Glasrohrchen (Innendurchmesser ca. 1,5 mm) gut re-
produzierbar eingestellt werden. Es wird eine Reprodu-

’ fir At,=1, 7=0,069 sec;

fiir 16,=0,1 7=0,603 sec; = 2937% _0,376

00291

_ 0 :0.293]
0.0995 -

o .
l -

0,10

zierbarkeit von ca. £ 0.1 mg erreicht. Die Vorrichtung
erleichtert aullerdem das Aufstreuen des Pulvers auf

das Heizblech.

| Glasrohr.

i | Plexiglas

Abb. 7. Vorrichtung zum Abmessen gleicher Pulvermengen.

2.3. Das Kurbelgetriebe

Der senkrechte Abstand des Neutronenstrahls vom
Mittelpunkt der Calciumfluoridkugel wurde mit ca.
100 mm bei entsprechend zusitzlicher Abschirmung als
ausreichend angesehen, um die schon betrichtliche
mittlere Kolbengeschwindigkeit von 2 m-sec™! und da-
mit den gesamten Aufwand fiir die Maschine nicht noch
wesentlich zu vergroflern.

ST

Abb. 8. Weg-Zeit-Diagramm des Kurbelgetriebes.

In Abb. 8 sind die Weg-Zeit-Diagramme I. fiir den
Idealfall [s=2 a, sin(n at), Transportzeit=0], II. fiir
den einfachen Kurbeltrieb (s=sin a¢) und IIL fiir den
Ubergang zwischen beiden Funktionen (s = csinat
+dsin 3 at) dargestellt. Soll die Kurve III, neben an-
deren Moglichkeiten, mit Hilfe eines Getriebes veri-
fiziert werden, so muf} der Bewegung eines einfachen
Exzenters E; (Radius c), die eines zweiten E, (Radius
d) so iiberlagert werden, dall einer Umdrehung von E;
drei Umdrehungen von E, entsprechen. Dies leistet ein

Zahnradpaar (Abb.9).

Das aus dem Kurbelgetriebe konstruierte Weg-Zeit-
Diagramm ist in Abb. 10 dargestellt.
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sl Eisenzylinder
P v 4
(7 LB V24-Rohr
s R /
)/ =~ R
b — A7 Zohlwerk |t ol
\‘/ Folientroger ~ Uran-Folie

“Antriebscheibe

Abb. 9. Das Kurbelgetriebe (schematisch).

Radius c=45 mm
Radius d=15 mm
Schubstangenldnge = 360 mm

t = Bestrahlungszeit ;
tm= Mel3zeit ‘
t, =Transportzeit

t, = Periodendauer

a7\ 5 o [\0

/ —at ;

]»f,,ﬂt-z,LzmaL,,{

|-—S-700rmv-{

Abb. 10. Weg-Zeit-Diagramm des Kurbelgetriebes.

Das konstruktive Problem bestand vor allem auch in
der Lagerung der verschiedenen Réder, da jeder Exzen-
ter fiir sich ein Stirnrad erfordert und auBerdem das
ruhende Zahnrad zwischen Antriebscheibe und Kurbel-
stange liegen muf}; Abb. 11 gibt einen schematischen
Uberblick. Die Anordnung des Calciumfluorids ist aus
Abb. 2 zu ersehen.

Zohnrad 2

* Kugellager

Massenausgleich £ , B —
niriebscheibe

4

/

Kurbelstange

-

Zahnrad 1

Massenausgleich £,

Abb. 11. Lager des Kurbelgetriebes.
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2.4. Die Uranfolie

Als Spaltfolien dienten runde (1 cm?), ca. 12 mg
-em ™2 dicke Schichten aus UO, (90% angereichert), die
mit der in Abb. 12 dargestellten Vorrichtung sedimen-
tiert wurden.

Folientrager :
Be/esfigt.r\ngsldcher
__Schnurgummi \
Deckplatte |
,/ 5
L — ! /
e e e “‘ Hostaphanfolie

\

v Folientrager
Gummiringe

Abb. 12. Vorrichtung zum Sedimentieren der Uranoxyd-
schichten.

Die einheitliche Justierung aller Folien (Uran, Gold
und P32) zum Neutronenstrahl geschah in folgender
Weise: Zunichst wurde eine Goldfolie auf einen Triger
(Abb. 12) geklebt, dieser in der Halterung des Kurbel-
getriebes befestigt und das Getriebe so justiert, daf}
die Goldfolie den Neutronenstrahl (10 mm @) voll-
stindig abdeckte. Eine Lichtquelle, die im Strahlrohr
am Reaktor zugewandten Kollimatorende angebracht
war, lie} eine genaue Justierung zu (Abb.13). Die
relative Lage der Befestigungslocher in diesem Trager
zu dieser Goldfolie konnte auf alle iibrigen Folientri-
ger direkt tibertragen werden.

~—35m— d T 35m
ikl e Cz;/crum/k/orrd
Lichtquelle . | 7 SRR
/ SN e N\ Beobacn-
/ P.egelslob :r*' ) e \\\\ SO\ tungsort
N RS NN T
g Kollirnator 1 KoZ//mofor/ 2 A  Wassertank
ore /" /| Goldfolie
"
Reaktor i

v
Abb. 13. Justierung der Goldfolie (schematischer Uberblick).

2.5. Das Phosphorprdparat

Das P32-Praparat wurde mit der in Abb. 14 skizzier-
ten Vorrichtung aus trigerfreiem, in HCI gelostem P32
hergestellt. Unterlage und Abdeckung bestanden aus
einer Hostaphanfolie (1,4 mg-cm™32).

2.6. Zihlapparaturen

Zur Bestimmung der Neutronendosis wurde die Ak-
tivitat der Goldfolie absolut in einer f-y-Koinzidenz-
apparatur von WoLr gemessen. Die Anordnung ist in 13
beschrieben und arbeitet mit einem f- und zwei y-Me-
thandurchfluBzihlrohren mit Verstirkern, Hochspan-
nungs- und Zihlgeriten.
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Abb. 14. Apparatur zur Herstellung radioaktiver Priparate.

a) Vorratsbehilter, b) Pipette, c¢) Injektionsnadel, d) Be-

liftungsnadel, e) Schliff, f) Exsikkator, g) Saugkolben, h)

Trockenmittel, i) Sandbad, k) Schraube zum Offnen des Ex-

sikkators, 1) biegsame Welle, m) Glasgefdall, n) Plexiglas-
platte, o) Heizplatte, p) Thermometer.

Die 4 n-Zahlkammer zur Absoluteichung des P32
Aliquods ist ebenfalls methandurchstromt. Mefverfah-
ren und Versuchsanordnung sind von ExceLmann1® be-
schrieben.

3. MeBergebnisse

3.1. Thermolumineszenzdosimetrie
3.1.1. Die Dosisproportionalitat
Ein und dieselbe Schicht (5 mg Calciumfluorid)

wurde mit dem Sr%-Priparat (ca. 800 uc mit 1 mm
Aluminiumabsorber, 12 x 18 mm? strahlende Flache)
mit verschiedenen Zeiten f, in 1 cm Abstand be-
strahlt, die zugehorigen Lichtintensitdtswerte I, ge-
messen und der Rotglutanteil subtrahiert, siehe
Tab. 1. Es sind Mittelwerte aus je 30 Einzelmes-
sungen; d. h. diese Schicht wurde je 30-mal wiah-
rend der funf Zeitwerte ¢, bestrahlt. Dieses Verhal-
ten wurde an mehreren Schichten gepriift.

ty  (sec) | 10 30 100 300

I,—Ir

(Skt.) | 195 580 | 1930 | 5800 19300

Tab. 1.

3.1.2. Die Reproduzierbarkeit der Schichten

Die Gewichte von zwolf mit der in 2.2. beschrie-
benen Vorrichtung abgemessenen Pulverportionen

15 R. ExceLmany, Nukleonik 3, 4 [1961].
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sind aus Tab. 2 zu ersehen. Die Waage hatte eine
Genauigkeit von £ 0,005 mg.

G = 5,66;
5,72

5,82;
5,69;

5,65;
5,74

5,08
5,79;

5,66;
5,65;

5,78;
5,71 mg

Tab. 2. Pulvergewichte. Der Mittelwert ist Gyittel=>5,7 mg
+5.5%0 . Die groBte Abweichung vom Mittelwert betrug
AGmax=0,12 mg & 2% .

Von den zwolf verschiedenen Schichten sind iiber
je 30 Einzelmessungen die Mittelwerte I, — Iy in
Tab. 3 angegeben. Dabei war ¢, = 30 sec.

Schicht Nr. 1 2 3 4 5 6
I,—Ig (Skt) 572 579 583 580 585 575
Al -8 -1 | 43 | 0 +6 —6
Schicht Nr. 7 8 9 10 | 11 | 12
I,—Ig (Skt) 571 581 588 579 582 | 581
Al -9 41  +8  —1 42  +1

Tab. 3. Mittelwert (I,—IR) mittel=580 Skt. £ 0,6%; maximale
Abweichung vom Mittelwert AImax=+9 Skt. & 2% .

3.2. Die Eichung der Thermolumineszenzintensitiit

Die Aktivitit des P32.Priparates ergab sich zu
9,9-10¢ Imp./sec +1,3%.

Zur Eichung der Thermolumineszenzintensitat
wurde die Calciumfluoridkugel mit dem geeichten
P32.Prdparat eine Zeit t(P3?) = 1500 sec bestrahlt,
dann das Pulver gemischt, davon eine 5 mg-Portion
auf das Heizblech gestreut und der Lumineszenz-
wert I, gemessen. Anschlieend wurde die gleiche
unverdnderte Schicht mit dem Sr%-Priparat 30 sec
lang (Einheitsdosis) bestrahlt und davon die Licht-
intensitét /, bestimmt. In Tab. 4 sind von 12 solchen
Schichten die Werte I, abziiglich Rotglut- und Stér-
lumineszenzanteil Is.y, sowie die (I,—Iy)-Werte
eingetragen. Es sind Représentativwerte, wie sie bei
etwa 100 Schichten gefunden wurden. Der Wert
Iy, xorr folgt aus der Umrechnung mit dem /,-Wert
der gleichen Schicht (s. Abschn. 4.2.).

(Iy—IR) mittel 7. .
"’Iz_IR (11 I.\+R)a
([2 - IR) mittel = 580 Skt, Ig+ Iy =170 Skt.

Aus 100 Schichten ergab sich

(11, xorr) 2 = 1265 Skt. = 2%o .

Dieser Wert entspricht einer absorbierten Energie

E.«=1,14-101° MeV;

11, korr = -

das heift,
1 Skt. entspricht 9,10-10% MeV +1,3% .
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Schicht-Nr. 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

I 1300 1500 1655 1420 1450 1440 1250 1550 1510 1195 1370 = 1330
 I—Is.r 1220 1330 1585 1250 1280 1270 1080 1380 1340 1025 1200 1160
LTk 560 580 & 575 600 = 580 585 590 615 575 540 555 565

1, Koer 1260 1330 1600 1210 1280 1260 1060 1300 1350 1100 1250 1190

AY Koz 5| 465 | +335 | —55 | +15 | —5 | —205 | +85 | +85 | —165 | —15 | =75

Tab. 4. Eichung der Thermolumineszenzintensitit. Maximale Abweichung (471, korr) max= £335 Skt. & 27% .

3.3. Die MebBzeit

Die Calciumfluoridkugel wurde diesmal mit dem
P32.Priparat bei laufendem Kurbelgetriebe bestrahlt.
Die Auswertung erfolgte wie in Abschnitt 3.2. und
ergab aus 100 Schichten:

(Ié,korr) 8= 1291 Skt.

Mit der Gleichung ty=tp=-1,’/I;  folgt daraus
ty=1696sec und b= l)[/[\' =0,3700 % 2% .

3.4. Die Anzahl der Spaltungen

3.4.1. Die Goldaktivitat

An Stelle des P32-Praparats wurde nun eine Gold-
folie (36,84 mg, 1cm?) im Kurbelgetriebe befestigt
und nach einer Fahrzeit des Reaktors von ca. 100
Stunden mit der Neutronenbestrahlung begonnen.
Die Daten am Kurbelgetriebe: ty=13"; N=3 Um-
dreh./sec. Nach ty = 13" wurde die Goldfolie sofort
durch die Uranfolie ersetzt und weiter bestrahlt. Der
Reaktor lief dann bis zum scram weiter, ohne daf}
eine wesentliche Anderung am Regelstab notwendig
war. Die Aktivitat der Goldfolie wurde mit allen
Korrekturen !> mit der p-y-Koinzidenzapparatur
nach Wovr bestimmt zu

26532-1794
21,2

%

aAy =

—2,25-1051mP _3 74103 1™ +19.
min sec

3.4.2. Die Uranfolienbestrahlung

Die Neutronenbestrahlungsdauer fiir die Spalt-
folie (tx)y=30" lieferte in Vorversuchen einen
giinstigen Lumineszenzwert I, . Durch Abschalten
des Reaktors mit scram konnte (t,)y auf +0,1% ge-
messen werden. Nach Abschn. 1.8. folgt dann zu-
sammen mit dem aus der Goldfolie ermittelten Wert
ay, = 3,74-10% Zerf./sec die Anzahl der Spaltungen
zu

n=0,95
_ Gau My hau oau(l—exp{ —Zau tx, Au}) exp{ —Aru tw}
Gu Mauhu oy tx,U asu
=4,97-10°t 2%

mit

Gy =14,180 mg; My=235; oy=>585barn;
hy=0,897;

G\, = 36,84 mg; My,=198; ory= 96 barn;
h;\uzl;

ix.v =1,008-10° sec; ty; =2"; aAu=3,74-102:’f'

ec

tx g =4,68-10% sec; ay,=3,74-10 ,,I’.“i" .

se

3.5. Die aus der Spaltfolie emittierte -Energie

3.5.1. Die insgesamt im Calciumfluorid absorbierte
Energie

Wie schon im letzten Abschnitt erwiahnt, wurde
sofort nach Beendigung der Goldaktivierung mit der
Bestrahlung der Spaltfolie und der ,,Messung® der
aus ihr emittierten Energie begonnen. Die Bestrah-
lung dauerte bis zum Abschalten des Reaktors
(tx)r=1,098-10% sec. Um die wihrend des Ab-
klingens der Spaltprodukte noch emittierte Energie
zu erfassen, lief das Kurbelgetriebe noch t=30"
weiter. Damit war die Spaltproduktaktivitdt nach 3
bis auf 1%o abgeklungen.

Der aus 100 Schichten gemessene Mittelwert be-
trug

11, xorr = 2350 Skt. £ 2% .

3.5.2. Der y-Untergrund der Umgebungsstrahlung,
die Storlumineszenz und die Rotglut

Die in 1.5. erwahnten Versuche ergaben fiir den
7-Untergrund aus der Umgebung des Reaktorstrahl-
rohres plus Storlumineszenz plus Rotglut einen In-
tensitdtsmittelwert iber 90 Einzelmessungen

(14, xorr) = 535 Skt. £ 5%o .
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Es waren je 30 Einzelmessungen aus der Kugel
(Vorversuch) Iy i, = 528 Skt., den Kontrollproben
im Vorversuch: /q ., = 547 Skt. und den Kontroll-
proben im Hauptversuch: I; i, = 530.

Der Wert ist also noch mit dem Storlumineszenz-
und Rotglutanteil behaftet. Diese beiden Anteile zu-
sammen wurden aus den gleichen Versuchen. aber
mit Reaktorleistung Null erhalten. Uber 45 Einzel-
messungen war

(11. lmrr) S+R T 177 Skt.

Im Hauptversuch befanden sich diese Kontrollpro-
ben auflerhalb der Reaktorhalle. 45 Einzelmessun-
gen:

(:Il.knrr)v\‘oli =171 Skt.

Der Mittelwert aus den beiden ergibt iber 90 Ein-
zelmessungen:

(11. kurr) S+R= 174 Skt- i 3%-
Daraus folgt
L.=1I,.s.x—Is.r=361 Skt.£3%.

3.5.3. Bestimmung des y-Energieanteiles der Spalt-
produkte

Die Anordnung der Probenvolumina des Cal-
ciumfluorids ist aus Abb.2 zu ersehen. Es sind
1 mm dicke Calciumfluoridschichten mit einem Durch-
messer von 10 mm, die voneinander durch je eine
Hostaphanfolie getrennt und zu einem Zylinder zu-
sammengeklebt waren. Der gefiillte Zylinder war in
CaF,-Pulver eingebettet, um fir die Probenvolumina
die gleiche Umgebung zu gewdhrleisten wie im
Hauptversuch.

Die Kontrolle der p-Streustrahlung erfolgte wie
in Abschnitt 3.5.2. durch zwei mit Calciumfluorid-
pulver gefiillte Flaschchen.

Die Laufzeit des Kurbelgetriebes betrug mit Neu-
tronenstrahl ¢y = 30" und weitere 30" ohne Neutro-
nenstrahl. Fir jedes Probenvolumen wurde dann
von je 10 Schichten die Thermolumineszenzintensi-
tat ermittelt. Die daraus erhaltenen korrigierten Mit-
telwerte sind in Abb. 3 iiber der zugehorigen Schicht
aufgetragen; ebenso in Abb. 15.

Aus der Neigung der extrapolierten Geraden

(Abb. 3) errechnet sich:
#n=0,37/11=3,36% und daraus x,/0=0,021.

Fast mit der gleichen Berechtigung kénnte eine Stei-
gung von 0,47/11 =4,3% angenommen werden ent-
sprechend dem /o =0.027-Wert fiir die mittlere
y-Energie 1,0 MeV.
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Abb. 15. Die Thermolumineszenzintensitat I, von Calcium-
fluorid als Funktion der Schichtdicke. F 3= f-Anteil der Spalt-
produktaktivitdt, F, —=y-Anteil der Spaltproduktaktivitit,
Fsist+R = Streusirahlung-{— Storlumineszenz+ Rotglut.

Fiir die Flachen (Abb. 15) erhalt man:

Schon aus der Unsicherheit von x,, geht hervor, daf}
auch die Fliche unter der Geraden nicht mit der
erforderlichen Genauigkeit bestimmt werden kann.
und dall die Rechnung (Abschn. 2.4.) sicherlich
einen zuverlassigeren Wert fiir das angegebene Ver-
haltnis liefert.

Mit Eyans
Eﬁul)s"‘E;vahs
E,=0,061" (Ez+E,) = 0,061 Eg+. .

Es=FEp+,—E,=0,939 Eg+, .

=6.1% ergibt sich

3.5.4. Die nach Versuchsende noch emittierte
[-Energie
Bisher blieb der Anteil der S-Energie 7s2 unbe-
ricksichtigt, der noch nach Versuchsende emittiert

wird. Dieser kann aus den gut bekannten Daten fiir
die langlebigen Spaltprodukte berechnet werden.

f=Zahl der f-Teilchen pro Spal-

tung nach Versuchsende,
E = mittlere Energie dieser -Teilchen.

yg2 = E mit
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Nach KnaBe und Purman 16 ist die S-Aktivitdt pro
Spaltung zur Zeit ¢t nach Ende der Bestrahlung ge-
geben durch

Bl =1,2-¢14

und die Anzahl der p-Teilchen pro Spaltung von
t=1" bis t= ~ f=2.59 p-Teilchen. Darin ist aber
auch die Anzahl enthalten, die zwischen Bestrahlungs-
und Versuchsende zerfallen sind und nicht zu s
beitragen. Diese Anzahl ist
1,(30-60)h s o
s —=0,14
l-h//m)dt: = t 45h=1.13.

fA-Teilchen
Spaltung *

f=2,59-1,13=1,46
Zur Bestimmung der mittleren Energie der f-Teil-
chen sollen nur die Spaltprodukte beriicksichtigt wer-
den, deren Aktivitit nach der Abklingzeit T =30"
noch grofBer als 2% des Anfangswertes ist.
a _exp{—/AiT)} —2%
a, T )
Dies ist erfiillt fiir 27 =3 und damit 7> 6,9".
Nimmt man die bekannten Maximalenergien der
entsprechenden Spaltprodukte, so kann man daraus
den Mittelwert der maximalen Energie bestimmen zu

E/f max = 0,81 MCV
Ep" = 0,33 : Eﬂ Miax = 0.26 MeV.
ng2=pf Es=0,38 MeV/Spaltung +5% .

und mit

3.6. Zusammenfassung der MeBwerte

Der Mittelwert fiir die insgesamt absorbierte
Energie einschlieflich Rotglut und Stérlumineszenz
ergab sich zu

(Il, korr) B+1h+7i+8+R = 2350 Skt. £ 2% .

Der Mittelwert fiir den y-Untergrund + Stérlumines-
zenz + Rotglut:

(11, xorr) 72+ 8+ 1 =535 Skt. = 3%o,

damit wird
(Il,korr)ﬂ':':

und (Il,korr)/j

= 1815 Skt. & 3%
= 0,939 (1y) g+,
= 1704 Skt. = 3.,5%o .
Nach Abschnitt 3.2. entspricht diesem Wert eine
absorbierte Energie von
(Baw)s =D E(Ly ome) s —9.10-10°-1704
=1.550-101" MeV £ 3%

16 W, E. Kxase u. R. E. Purvasy, APEX-448 [1958].
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und nach 1.3.
(), 15010
(Eem)ﬁ P ( <||y.~)ﬁ 0.3770
=4,11-101" MeV +=3%.
mit 3.3. ty/ty =1/0,3770.

Schlieflich ist nach 3.4.2.:
gen T 2% und damit
np = Eg/n=28,27 MeV/Spaltung = 47%
plus dem Anteil der langlebigen Komponenten #32:
s =8,27+ 0,38 = 8,6° MeV/Spaltung
=8.6 £ 4% MeV/Spaltung.

n=4,97-10° Spaltun-

4. Diskussion

Ein wesentlicher Teil der Diskussion wurde be-
reits bei der Besprechung der MeBmethoden vor-
weggenommen. Im folgenden soll noch auf die Mef3-
ergebnisse und ihre Schwankungen eingegangen wer-
den.

Die von Lucuner* gefundene Proportionalitat
zwischen Dosis und Thermolumineszenz konnte nicht
direkt iibernommen werden, weil dort einerseits die
Lichtsumme !7 als Mefligrofe diente und andererseits
der Betrag der Lichtsumme auf die in einer Satti-
gungsschicht absorbierten f-Energie bezogen wurde;
d. h. vom Material her gesehen wird der Proportio-
nalitdtsbereich zu erheblich groferen Energiewerten
reichen, als es die Lichtsumme aus verschieden stark
angeregten Pulverkornern angibt.

In der vorliegenden Arbeit wurde darum der Pro-
portionalitdtsbereich an einer 5 mg-Einkornschicht
untersucht und bei den Messungen mit der Spaltfolie
nur darauf geachtet, dall kein Lumineszenzintensi-
titswert aus einer der Spaltfolie (Phosphorpripa-
rat) unmittelbar benachbarten Einkornschicht (vgl.
3.6.), den in Abschn. 3.1. ermittelten Proportionali-
tatsbereich uberschritt. Bei dieser Relativmessung
kann natiirlich iiber den Absolutbetrag der absor-
bierten Energie nichts ausgesagt werden.

Betrachtet man in Tab. 1 die 30 Messungen fir
ty=30sec bei ein und derselben Schicht, so liegt
die maximale Abweichung bei A/, = * 25 Skt.; was
mit einem Fehler in der Bestrahlungszeit von etwa
10,5 sec (entsprechend A/ =12 Skt.), mit Rotglut-
schwankungen von 4/ = *8 Skt. und mit Schwan-
kungen in der Aufheizzeit * 0.3 sec (entsprechend
Al =5 Skt.) erklart werden kann.

17 Lichtsumme = [ IdT.
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Dieser I'ehler wird sich iiber eine groBe Anzahl
von Messungen herausmitteln. Dasselbe gilt auch fiir
die Schwankung in der Pulvermenge bei verschiede-
nen Schichten 4G =2% in Tab. 2, die sich den oben
genannten Schwankungen tberlagern. Fiir verschie-
dene Schichten ist darum A/, groBer. Die gleiche
maximale Abweichung sollte nun auch bei den /;-
Werten auftreten, bei denen die Schichten aus einer
insgesamt bestrahlten und gut gemischten Calcium-
fluoridmenge (Tab. 3 und 4) entnommen wurden.
Daf} dies nicht so ist, mag daran liegen, dal einer-
seits die Pulverkdrner nicht in einer idealen Einkorn-
schicht angeordnet sind, dal} andererseits der Warme-
ibergang ungleichmillig stattfindet oder aber, dal}
die Dosisempfindlichkeit der Korner differiert. Diese
»Schichtfehler® wurden entsprechend Abschnitt 3.2.
durch die /,-Werte ermittelt und damit die jeweili-
gen [;-Werte korrigiert. Dabei liegen ca. 80% aller
I,-Werte wieder innerhalb der oben geforderten
Grenzen. Die restlichen 20% konnen durch die nicht
ganz homogene Mischung der angeregten Gesamt-
pulvermenge verstanden werden. Dafiir spricht, daf}
der Mittelwert dieser mit einem groferen Al be-
hafteten Intensitdtswerte wieder in dem erwarteten
Bereich liegt. d. h. die /,-Werte geben die wirklich
absorbierte Energie wieder. Zu beachten ist, dafl der
Storlumineszenzanteil vor der Korrektur von I; zu
subtrahieren ist, da er bei der Messung der ,,Ein-
heitsdosis“ der gleichen Schicht nicht mehr auftritt.

Der Vorzug eines Kurbelgetriebes zur Bewegung
der Uranfolie liegt gegeniiber anderen Methoden
(z. B. magnetische Auslenkung) darin, daf} Schwan-
kungen innerhalb einer Periode sehr gering sind
und daf} deshalb das entscheidende Verhiltnis ty/ty
von Drehzahlschwankungen nicht beriihrt wird.

Im ganzen gesehen schien es besser, nur integrale
MeBwerte heranzuziehen. Dies gilt fiir den Mittel-
wert der absorbierten Energie, fir die MeB- und
Bestrahlungszeit, fir die Bestimmung der Neutro-
nendosis mit Dty statt D"t und fir die
neben der Mef3grofle auftretenden Korrekturen. Die
z. Tl. betréchtlichen Schwankungen wurden durch
Mittelbildung aus sehr vielen Einzelmessungen eli-
miniert. So konnte die mittlere f-Energie pro Spal-
tung des U?*® aus experimentell gut erfalbaren Gro-
flen zusammen mit bereits bekannten gut gesicherten
Werten bestimmt werden.

18 F. C. Mamexscuery, R. W. Peere, W. Zoser u. T. A. Love,
Proc. 2. UN Int. Conf. on the Peaceful Uses of Atomic
Energy 15, 336 [1958].

/-ENERGIE DER SPALTUNG VON U2%

Aus dem Wert von 7= 8.6 MeV folgt fiir die mitt-
lere Zerfallsenergie ein Wert, der gegeniiber dem
berechneten zu grof} ist. Die Summe aus mittlerer
p-Energie (8.6 £0,4) MeV, der dazugehorigen Anti-
neutrinoenergie (10,8 0.5)MeV und der mittleren
v-Energie (6,6 £ 0.8) MeV '8 ergibt eine mittlere Zer-
fallsenergie von (26,0 1)MeV. Demgegeniiber lie-
fert die Rechnung 1?

E=E.+E =y [(4p+0.55) +0,15]

einen Wert

von (21.3%+1)MeV, wenn fiir die Zerfallsketten-
linge der berechnete Wert /p = 6.1 f-Teilchen pro
Spaltung ' und fiir die Parabelkonstanten des Ener-
gie-Massentals y = (0.93 = 0,05) MeV (leichte Spalt-
produkte) und y,= (0,681 0,04)MeV (schwere
Spaltprodukte) ' angenommen wird.

Die Diskrepanz zwischen den beiden Werten kann
verschiedene Ursachen haben. Einmal kann die mitt-
lere f-Energie nicht richtig gemessen sein; dies ist
relativ unwahrscheinlich, da mogliche Fehlerquellen
weitgehend ausgeschaltet werden konnten und zwei
weitere unabhingige MeBmethoden 20 innerhalb
der Fehlergrenzen den gleichen Wert ergaben. Setzt
man andererseits in der obigen Gleichung fir die
Zerfallskettenldnge statt des berechneten Wertes den
gemessenen ¥  Ap=(6,610,9), so erhdlt man
fiir die gesamte Zerfallsenergie (26,21 1.4)MeV.
Schliefilich bleiben noch als Fehlerquelle die Parabel-
konstanten. Es ist denkbar, daf} die parabolische
Néherung nur in der Nahe der Talsohle, aber nicht
mehr fiir die sehr instabilen priméren Spaltprodukte
richtig ist. Eine Kldrung dieser Fragen wird erst
eine einheitliche Theorie tiber die Spaltung bringen
kénnen.

Herrn Professor Dr. H. Maigr-Les~rrz danke ich be-
sonders fiir sein stets forderndes Interesse an dieser
Arbeit, die er nach dem Tod meines verehrten Lehrers,
Herrn Professor Dr. M. Scuox, in Anwendung der dort
begonnenen Arbeit iiber die Thermolumineszenzdosi-
metrie angeregt hat; desgleichen danke ich fiir die Be-
reitstellung der Institutsmittel.

Der Betriebsleitung des FRM mdochte ich fiir die Un-
terstiitzung bei der Durchfiihrung vor allem der Lang-
zeitversuche danken.

Schlieflich sei noch den Herren Dr. P. ArMBRUSTER
und Dr. H. VoceL fiir wertvolle Hinweise bei der ab-
schliefenden Diskussion gedankt.

19 Sjehe 3, S. 289 —292.
20 P, ArmrusTER, D. Hovestapt, H. MEeister u. H. Spechr, er-
scheint demnichst in Nucl. Phys.



