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Absolutbestimmung der kohirenten Streuamplitude von Schwefel
und der totale Wirkungsquerschnitt fiir subthermische Neutronen *

W. D. TRUSTEDT
Physik-Department der Technischen Universitat Miinchen

(Z. Naturforsch. 26 a, 400—404 [1971] ; eingegangen am 12. Dezember 1970)

Herrn Professor Dr. H. Maier-Leibnitz zum 60. Geburtstag gewidmet

Die Bestimmung der kohirenten Streuamplitude des gebundenen Schwefelatoms mit Hilfe des
Neutron-Schwerkraftrefraktometers des Forschungsreaktors Miinchen ergab a= (2,847 +0,001) F.
Der totale Wirkungsquerschnitt von fliissigem Schwefel (135°C und 176 °C) fiir Neutronen-
Energien 4-1073 > E > 0,15-1073 eV wurde gemessen. Der Beitrag der Selbstdiffusion des Schwefels
zum inelastischen Streuquerschnitt wird berechnet.

Einleitung

Die kohirente Streuamplitude des gebundenen
Atoms ist eine grundlegende Grofle fiir die Neutro-
nen-Optik. Sie ist von Bedeutung zur Struktur- und
Bindungsanalyse und zur Untersuchung der Dyna-
mik von Festkorpern und Flissigkeiten. Mit Neu-
tronen ist der Kristallaufbau in manchen Fillen
schirfer bestimmbar als mit Rontgen-Strahlen. Durch
HochstfluBreaktoren konnen die Messungen mit ge-
nauen Daten der Kernstreuldingen wesentlich ver-
bessert und von neuen Aspekten aus durchgefiihrt
werden.

Die in der vorliegenden Arbeit mit hoher Prazi-
sion absolut bestimmte kohédrente Strenamplitude
des Schwefels kann zur Untersuchung der Neutron-
Elektron-Wechselwirkung und zur Unterstiitzung des
optischen Kernmodells herangezogen werden. Aufler-
dem konnte die Bestimmung des elektrischen Dipol-
moments des Neutrons iiber eine Intensitdtsmessung
bestimmter Bragg-Linien in CdS weiter verfeinert
werden 1.

Von SHULL und WoOLLAN ? und nach neueren An-
gaben von SHULL ® ist die Streulidnge des Schwefels
auf dem Weg der Bragg-Streuung mit Unsicherhei-
ten von £6% und ca. £1% bestimmt worden.
Wesentlich hohere Genauigkeiten konnen iiber Total-
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*

reflexionsmessungen an der Oberfliche fliissiger
Spiegel bei Verwendung des Schwerkraft-Refrakto-
meters * 5 erreicht werden.

Als Beitrag zur Struktur und Dynamik des fliissi-
gen Schwefels wurden Transmissionsmessungen
durchgefiihrt und dabei das Schwerkraft-Refrakto-
meter zur Energieselektion der Neutronen im Gravi-
tationsfeld verwendet. Diese Selektion fiihrt zu einem
rein geometrisch bestimmbaren Energiespektrum der
Gesamtbreite 4E=0,16 E, das auf 0,01 £ absolut
genau festlegbar ist. Der totale Wirkungsquerschnitt
von Schwefel ist nur fiir Neutronen-Energien
E>0,02eV®%und 0,2>E>0,002eV7 (Abb. 2) an
der festen Phase bekannt. In dieser Arbeit wird o,
von fliissigem Schwefel mit subthermischen Neutro-
nen fiir die Temperaturen 135 °C und 176 °C unter-
sucht. Der kritische Temperaturbereich um 160 °C
wurde ausgespart, da er zu einer erhohten Vorwarts-
streuung fithren kann, die in dieser Arbeit abge-
schitzt und zur genauen Untersuchung vorgeschla-
gen wird. Mit den hier verwendeten Neutronen-
Wellenlingen (4 bis 23 A) kann der gesamte Be-
reich der Bragg-Kante und noch ein Teil des An-
stiegs der inelastischen Streuung untersucht werden.
Das Verschwinden der Kohédrenz mit zunehmender
Wellenldnge und die Temperaturabhingigkeit der
inelastischen Streuung sind von Interesse fiir die
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ABSOLUTBESTIMMUNG DER KOHARENTEN STREUAMPLITUDE VON SCHWEFEL

Theorie der fliissigen Phase. Mit Hilfe des Diffu-
sionsmodells kann der Beitrag der Selbstdiffusion
zur inelastischen Streuung berechnet werden.

Absolutbestimmung
der kohirenten Streuamplitude von Schwefel

Die Wechselwirkung zwischen dem Neutron (Mas-
se m) und einem Kern am Ort r kann mit dem
Fermi-Pseudopotential V' beschrieben werden:

V(r)=2ah2m tad(r),
wobei & die Plancksche Konstante, a die koharente
Streulinge des Kerns und 6(r) die Dirac-6-Funk-

tion sind. Materie mit N-Kernen pro cm? stellt fiir
Neutronen ein mittleres Potential

(Vy=2ah?m 'Na

dar. Ein Neutron wird von der Oberfliche dieser
Materie totalreflektiert, wenn es den Potentialsprung

(mv,)22m=(hk)22m=2ah®m 1 Na (1)

nicht mehr iiberschreiten kann; hierbei sind %, und
v, die Wellenvektor- bzw. Geschwindigkeitskompo-
nenten senkrecht zur Materieoberflache.

Sehr genau bestimmbare Neutronenimpulse m v,
werden im Schwerkraft-Refraktometer nach MAIER-
LemBNITZ? hergestellt. Aus einem Blendensystem
horizontal austretende Neutronen durchfallen vom
Bahnscheitel aus die Hohe 2 und treffen nach der
Bahnldnge [ auf den Spiegel. Es laBt sich zeigen,
daB im Gravitationsfeld der rotierenden Erde die
Geschwindigkeit der Neutronen senkrecht zu einer
Flissigkeitsflache allein von der Scheitelhche A, der
Bahnldange und der Gravitationsbeschleunigung ¢
abhingt. Es gilt mit einer Genauigkeit innerhalb
Av,Jv,=1078:

v.= (H/K) (V2g 1 -o), (2)

c=c(l) = 0,482 cm/sec = Coriolis-Korrektur, A" =
h+1B/(2r) =h+0,0774 cm = Fallhéhe + Erdkriim-
mung, r=6,3668-10%cm =Erdradius, [=0,993
-10% cm = Bahnlinge, ¢ =980,749 cm/sec® = Gravi-
tationsbeschleunigung.

Die Bezugsflache ist eine iiber die gesamte Bahn-
lange durchgehende Wasseroberfliache, auf die inner-
halb 0,01 mm die Blenden und der Schwefelspie-
gel vermessen wurden.

Die Einfliisse der Beschaffenheit der Schwefelsub-
stanz auf die Reflexionsmessung werden im folgen-
den kurz aufgefiihrt:
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1. Die Absorption, inelastische und inkohédrente
Streuung werden durch einen komplexen Brechungs-
index beriicksichtigt. Der dazu verwendete totale Wir-
kungsquerschnitt wurde im zweiten Teil dieser Arbeit
gemessen. Der Einflul auf den Realteil der Streu-
linge a liegt in der GréBenordnung Ada/a=10712.

2. Eine Dichteinhomogenitit an der Fliissigkeits-
oberfliche hat auf die Reflektivitdt innerhalb der MeB-
genauigkeit keinen Einflul}, da sie sich nur iiber maxi-
mal drei Monoschichten erstreckt®; die mittlere Ein-
dringtiefe der Neutronen im Bereich der Grenzfallhohe
ist dagegen ~=~ (7 N a) ~"2=560 A.

3. Bragg-Streuung von Neutronen an Strukturen in
der Oberflichenzone und in tieferen Bereichen der
Fliissigkeit ist nicht meBbar, da die moglichen Phasen-
verschiebungen von ca. 0,05 A sehr viel kleiner sind
als df&e Wellenldnge der reflektierten Neutronen mit
1=9A.

4. Die Reinheit des Schwefels (Firma Merck Nr.
7983, Schwefel gewaschen [gereinigt], Pulver DAB 6)
war nach Firmenangaben besser als 99,8%. Die Erfas-
sungsgrenzen fiir Verunreinigungen sind angegeben.
Die wahrscheinlichste Verunreinigung sind Kohlenwas-
serstoffe, deren chemischer Nachweis schwierig ist. Wir
haben deshalb eine Wasserstoffanalyse durchgefiihrt,
aus deren Ergebnis eine obere Grenze fiir den Gehalt
an Kohlenwasserstoffen angegeben werden kann. Zum
Nachweis des Wasserstoffs wurde eine Schwefelprobe
in einen thermischen Neutronenstrahl des FRM ge-
bracht und die y-Strahlung des Neutronen-Einfangs in
Wasserstoff gemessen. Aus diesem Ergebnis und mit
der Erfassungsgrenze fiir die iibrigen Verunreinigun-
gen ergibt sich eine Korrektur Ada/a fiir die gemessene
Streuldnge von

daja=—(1£2)-1074,

5. Die Dichte des fliissigen Schwefels wurde mit drei
in reinstem H,O geeichten Quarzkorpern, die bei den
unten angegebenen Temperaturen im Schwefel schwe-
ben, auf etwa *0,0002% genau gemessen :

0= (1,803 333+3,5-107%) g/cm? bei 121,22 °C,
o= (1,798 574+2,0-107%) g/em® bei 126,53 °C,
0= (1,786 655+4,0-107%) g/cm® bei 140,31 °C.

Die Dichtewerte liegen in diesem Temperaturbereich
auf einer Geraden, so dal der Wert bei der Tempera-
tur der Reflexionsmessung durch Interpolation gewon-
nen werden konnte:

0(124,37 °C) = (1,80019+1,8-1075) g/cm3.

Aufbau und Durchfiihrung des Versuchs

Die Apparatur ist in den Veroffentlichungen von
MAIER-LEIBNITZ 4 und KOESTER 3 ausfiihrlich beschrie-
ben. Das Gefdl fiir den fliissigen Schwefelspiegel
(80-80 cm?) war ein vollkommen geschlossener Kasten
aus Kristallglas, eingebaut in einen Ofen. Kurzzeitige
Temperaturschwankungen lagen bei 0,01 °C und die

8 K. KivosiTA u. H. YokoTta, J. Phys. Soc. Japan 20, 1086
[1965].
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Langzeitschwankungen (aufgezeichnet mit einem Mi-
krograph) bei £0,1°C. 5 von 12 Thermoelementen
waren dieselben wie bei der Dichtemessung. Der Schwe-
fel wurde nach zweimaligem Entgasen fliissig in den
Glaskasten gefiillt. Der eigentliche Meflvorgang ist in
den Arbeiten? von KOESTER dargestellt. Bei den zur Be-
stimmung der Lage der Reflexionskurve r (k) wichtigen
Punkte wurde zwischen den Reflektivititen r=0,95
und 0,70 jeweils 120-mal zwischen Primér- und Re-
flexionsstrahl gewechselt. Das erforderte eine Mefzeit
von 24 h pro Punkt. Der Untergrund wurde ca. dreimal
pro Punkt bestimmt. Die gemessenen Reflektivititen
sind als Funktion der Fallhohe kA in Abb. 1 abgebildet.
Die durchgezogene Linie in diesem Bild ist theoretisch
berechnet und so in die MeBpunkte geschoben, daf
die Summe der quadratischen Abweichungen ein Mini-
mum bilden. Der einzige Parameter bei dieser Ver-
schiebung ist die kohédrente Streuldinge a. Die starke
Fluktuation der MeBpunkte iiber dem Knick ist auf
Oberflichenwellen durch Erdbodenschwankungen zu-
riickzufithren.
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Abb. 1. Reflexionskurve r(h) von fliissigem Schwefel
bei 124,37 °C.

Ergebnis

Aus den in Abb. 1 dargestellten Messungen er-
gibt sich fiir einen Spiegel bei der Temperatur
(124,37 £0,02) °C mit Hilfe von (1) und (2) ein
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Potential
Na=(9,5999 %+ 0,0022) -10% cm~2.

Mit der Korrektur fiir das Potential der Luft tiber
dem Spiegel (0,028-10° cm™2) und mit ?

N=(3,3813£0,0003) 1022 ¢cm ™3

folgt daraus die kohirente Streulidnge fiir das ge-
bundene Schwefelatom

a=(2,847£0,001)F,

wobei fiir die Verunreinigung korrigiert wurde.
Unter Beriicksichtigung der Neutron-Elektron-Streu-
linge a,e= —1,47-1073F folgt fir den freien Kern
(Masse 4) :

A
QKern, frei = A+1 (a—16 ay) = (2a784‘i07001) F

und 4 7 @%ern, frei = (0,973810,0007) barn.

Zur Bestimmung der Potentialstreulinge R’ des
Schwefelkerns wird die Resonanzstreuldnge

Qres = .S_;ares,i= -(1,3%£0,2) -107 8 cm
i

(aus den bekannten Resonanzparametern (BNL 325))
von ag.., abgezogen:

R =(4,1£0,2) -10" 8 cm.

R’ stimmt mit der Berechnung iiber das komplexe
Potential fiir das optische Kernmodell iiberein .

Messung des totalen Streuquerschnitts
von fliissigem Schwefel fiir 4 <1<24 A
(Bragg-Kante und inelastische Streuung)

Der totale Wirkungsquerschnitt oy, bestimmt das
Verhiltnis der Neutronenintensitaten

I/1, = exp{ — N 64, d}

bei Transmissionsmessungen mit /V = Zahl der Schwe-
felatome pro cm® und d = Probendicke. o, fiir ther-
mische Neutronen bei fliissigem Schwefel setzt sich
im wesentlichen aus der Absorption, der kohirenten
Streuung (Bragg-Streuung) und dem inelastischen
inkohérenten Streuquerschnitt zusammen. Die inko-
hirente elastische und kohérente inelastische Streu-
funktion ist fiir dieses Experiment vernachldssigbar.

¢ Gerechnet wurde mit folgenden Werten: N = o L/4,
L=6,02257-10%/Mol, 4=32,064 g/Mol und
/2 m=0,314835-10—3 cm?/sec.

10 K, K. SETH, D. J. HucHnes, R. L. ZimmermaN u. R. C.
GARTH, Phys. Rev. 110, 692 [1958].



ABSOLUTBESTIMMUNG DER KOHARENTEN STREUAMPLITUDE VON SCHWEFEL

Der Absorptionsquerschnitt 0, =0,52-4/4y barn
mit Z,=1,8 A wurde von den erhaltenen Wirkungs-
querschnitten abgezogen. Die Ungenauigkeit von
Gans = (0,521 0,03) barn fiir thermische Neutronen
(49) wird nur bei der Diskussion des Diffusions-
anteils zur inelastischen Streuung berticksichtigt.

Eine eventuelle kritische Streuung in Vorwarts-
richtung, die auf Grund einer Dichtemessung von
SAUER ! zu erwarten ist, kann mit der vorliegenden
Methode nicht erfalt werden. Ein bei friiheren Mes-
sungen gefundener Streueffekt mit einer ermittelten
Verbreiterung des Neutronenstrahls um einen Win-
kel von ca. 3-107%rad konnte auf die Linsenwir-
kung der verwendeten zylinderférmigen Probe zu-
riickgefiihrt werden. Tatsachlich aber kann durch die
in1! gemessene Unstetigkeit in der Dichtekurve der
differentielle Streuquerschnitt fiir Streuwinkel klei-
ner als 0,1 rad nach 12

do/dQ—a2okgT y7~16mb bei 160 °C

auf mindestens das dreifache anwachsen, denn die
isothermische Kompressibilitdt yr ist proportional
zum Quadrat des thermischen Ausdehnungskoeffi-
zienten, der um 160 °C im Betrag mindestens auf
das 1,7-fache ansteigt (kp= Boltzmann-Konstante,
T = absolute Temperatur und ¢ = Dichte des Schwe-
fels).

Energieselektion beim Schwerkraft-Refrakto-
meter und der Versuchsaufbau

Aus einem Blendensystem horizontal austretende
Neutronen verschiedener Geschwindigkeit sind in
Abhingigkeit von ihrer Anfangsgeschwindigkeit v
nach einem Laufweg [ die Hohe A gefallen. Bei einer

bestimmten Fallhéhe [ =h"—12/(2r)] findet man
Neutronen der Gesamtgeschwindigkeit

v=(UY2K) (V2gk —c);

r, g und c¢ sind in (2) bezeichnet; hier ist [=0,988
+10%* cm und ¢ = 0,480 cm - sec™ 1.

Die Geschwindigkeitsverteilung wurde durch das
Blendensystem bestimmt und durch Messung der
Flugzeit der Neutronen aufgenommen. Es ergab sich
in exakter Ubereinstimmung mit der Berechnung
eine ganze Breite der Verteilung Av/v = 41/ = 0,16,
worin die mittlere Geschwindigkeit v mit einer Un-
sicherheit von weniger als +0,5% angegeben wer-

11 G. E. SAUER u. L. B. BorsT, Science 198, 1567 [1967].
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den kann. Zur Transmissionsmessung durchquerte
der Neutronenstrahl (Flache 0,4-60,0 cm®) eine
4,77 cm dicke Schwefelprobe und traf nach 140 cm
auf ein BFs-Zahlrohr. In 10 min Folge wurde mit
und ohne Schwefel im Strahl gemessen, um Inten-
sitatsschwankungen auszugleichen.

Der Schwefel war von derselben Qualitdt wie oben
beschrieben. Die Temperaturgenauigkeit betrug
0,5 °C.

In Abb. 2 ist der direkt gemessene totale Wir-
kungsquerschnitt als Funktion der Neutronenener-
gie aufgetragen. Der totale Streuquerschnitt entsteht
daraus durch Abzug der Absorption; er ist in Abb. 3
in Abhingigkeit von der Wellenlinge wiedergege-
ben. Die eingezeichneten Fehlerbalken berticksichti-
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Abb. 2. Totaler Wirkungsquerschnitt von Schwefel; a) nach %;
b) nach 7; c¢) diese Arbeit.
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gen nicht die Ungenauigkeit der Absorption. Der
Abfall zwischen 4 und 12 A ist die Bragg-Kante.
Der in /4 lineare Anstieg fiir A>20A wird durch
die inelastische Streuung hervorgerufen.

Struktur

In Flissigkeiten vorhandene Strukturen erzeugen
Anderungen des totalen Wirkungsquerschnitts bei
Neutronenwellenldngen von doppelter Grofle der
charakteristischen Teilchenabstinde (Bragg-Kanten).
Die nachsten Nachbarn eines Teilchens (Abstand
2,1 A, Bragg-Kante 4,2 A) 13 sind in dieser Messung
noch nicht sichtbar, da die verwendeten Wellenlin-
gen grofer als 4,4 A sind. Das in Abb. 3 erschei-
nende Maximum bei 4 =6,6 A zeigt eine entferntere
Teilchenanhdufung zwischen 3,1 und 3,7 A. Aus der
Abbildung entnimmt man auflerdem, daf} fur Wel-
lenlingen 2>16 A praktisch keine Interferenzmog-
lichkeit mehr vorhanden ist, d. h. bei Teilchenab-
stinden von mehr als 8 A sind keine Strukturen
mehr zu erkennen.

Inelastische Streuung

Die inelastische Streuung von sehr langsamen
Neutronen in Fliissigkeiten wird hauptséchlich durch
Translationsbewegungen und Rotationen der Mole-
kiile hervorgerufen. Der Anteil der Translation

kann mit Hilfe des Diffusionsmodells berechnet wer-
den 14:

m kp T 2MD
opir=4ma® /"5 ‘f(‘T .

4ma® ist der kohdrente Streuquerschnitt, M das
Molekulargewicht des Schwefelmolekiils, 7" die abso-
lute Temperatur und E die Neutronenenergie.
f(2M D/k) ist eine Funktion des Diffusionskoeffi-
zienten D der Fliissigkeit, die in !* tabelliert ist.

13 0. CHAMBERLAIN, Phys. Rev. 77, 305 [1950].
14 K. BINDER, Interner Bericht PTHM-FRM-110, Technische
Universitdat Miinchen 1970.

ABSOLUTBESTIMMUNG DER KOHARENTEN STREUAMPLITUDE VON SCHWEFEL

Fiir den Rotationsanteil 1a6t sich wegen des kom-
plizierten und uneinheitlichen Aufbaus der Schwefel-
molekiile keine numerische Berechnung durchfithren.
Seine GroBlenordnung erhdlt man aus den Mefjwer-
ten fiir den totalen Streuquerschnitt durch Abzug des
Diffusionsanteils.

Die bei einer Neutronenenergie von 0,15-1073 eV
(4=23 A) gemessenen totalen Wirkungsquerschnitte
sind in Tab. 1 zusammengestellt.

Tab. 1. Wirkungsquerschnitte fiir die Neutronenenergie
E=0,15-10"3 eV, d. h. der Wellenlinge A=23 A. Dabei be-
deutet: otot = totaler Wirkungsquerschnitt, oans = Absorp-
tionsquerschnitt nach %, 67, = totaler Streuquerschnitt und
opiff = Diffusionsanteil des inelastischen Streuquerschnitts.

gemessen berechnet
Temp.  otot Gabs Ot ODiff  ODift/0%y
[ecy [barn] [barn]  [barn] [barn]
135 7,31%£0,05 6,71£04 0,60 0,10 0,17%0,11
176 7,64+0,07 6,71*04 093 0,06 0,06%+0,03

Fir die Berechnung des Diffusionsanteils wurden
die von SAXTON % gemessenen Diffusionskoeffizien-
ten verwendet. Wegen der geringen Grofle der
Selbstdiffusion ist der Beitrag zur inelastischen
Streuung verhiltnismiBig klein. Bei 135 °C betrigt
er etwa 17%, bei 176 °C nur noch 6%. Das ist auf
die anomale Abnahme des Diffusionskoeffizienten
im Temperaturbereich von 150 °C bis 200 °C zu-
riickzufiihren.

Der nach Abzug des Diffusionsanteils verbleiben-
de Streuquerschnitt (Rotationsanteil) steigt mit der
Temperatur an, 6(176 °C) = 1,74-0(135 °C).

Herrn Dr. KoESTER danke ich fiir die Aufgaben-
stellung und fiir wertvolle Diskussionen und Herrn
Dr. BinDER fiir die Mithilfe bei der theoretischen Be-
handlung der Neutronen-Streuung. Herr Dr. HENKEL-
MANN hat freundlicherweise die Einfang-y-Analyse
ibernommen. Der Betriebsgruppe des FRM danke ich
fir die Unterstiitzung bei den Versuchsaufbauten.

15 R. L. SAxTON u. H. G. DrRICKAMER, J. Chem. Phys. 21,
1362 [1953].



