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Scattering of Slow Neutrons by Lanthanum and Cerium

The coherent scattering lengths b for the bound atom were measured by the Christiansen filter
technique for natural Lanthanum and Cerium and the Cerium isotopes. In addition the free
scattering cross sections at zero neutron energy could be determined. We obtained the following

data:
b(natLa) = 8,24 (4) fm,
b(ratCe) = 4,84 (2) fm,
b(136Ce) = 5,76 (9) fm,
b(138Ce) = 6,65 (9) fm,
b(140Ce) = 4,81 (9) fm,
b(142Ce) = 4,72 (9) fm,

os (B = 0) = 10,02 (22) b,
La

gs (E=0)= 3,01 (5)b.
Ce

By comparison with the resonance parameters the potential radii could be derived and discussed.

1. Einleitung

Mit dieser Arbeit wird die Serie der Bestimmun-
gen der kohdrenten Streulingen und des Streuwir-
kungsquerschnittes fiir Neutronen im eV-Bereich
fortgefithrt. Die am FRM (Schwimmbadreaktor mit
4 MW thermischer Leistung) routinemifig prakti-
zierten MeBverfahren lieferten auch diesmal wieder
nahezu komplette Sitze der Streuparameter fir
niedrige Energien.

Fir La konnten die Literaturwerte fiir die ko-
hérente Streulinge und den Streuwirkungsquer-
schnitt bestatigt werden, wobei die vorliegenden
Messungen die bisher hochste Genauigkeit besitzen.
Fir Ce waren die bisherigen Daten liickenhaft oder
mit grofleren Fehlern behaftet. Die vorliegenden
MeBwerte bilden einen konsistenten Datensatz.

Lanthan und Cer sind physikalisch interessant,
weil je ein Isotop zu den Isotonen der magischen
Zahl N =82 gehort und damit ein Beitrag zur
Diskussion des Schalenmodells des Atomkerns ge-
liefert wird.

Andererseits liegt die Massenzahl A =140 dicht
unterhalb der 2ten Oszillation des optischen Modells
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fiir die Potentialstreuldnge. Diese Arbeit vertieft die
Kenntnis iiber die Potentialstreuung in diesem
Massenbereich und bestitigt die theoretischen An-
satze.

2. Messungen der kohirenten Streulinge

Die Messungen der kohédrenten Streuldnge erfolg-
ten nach der Christiansen-Filtertechnik, wie sie im
Detail in [1—4] beschrieben ist. Dabei wird die
Pulverprobe der Molekiildichte N [cm™] mit einem
Fliissigkeitsgemisch ~ bekannter ~ Streulingendichte
(Nb) r aufgefillt und von einem Strahl langsamer
Neutronen (Neutronenleiter mit E, = 0,57 meV)
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Abb. 1. Streukurven von Christiansen-Filtern fir Las(SO4)3

und LaF3. LaF3 — I Pulver: 5 — 20 micron;
LaF3 — II Pulver: 30 — 100 micron.
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Abb. 2. Streukurven von Christiansen-
Filtern fiir natCeQy, 136CeQ3, 138CeQsq,
140CeQ2, und 142Ce0s.

i lion
35 40 45 50 40

Nbg10%cm ™2

durchsetzt. Die Neutronen unterliegen einer Klein-
winkelstreuung am Pulverkorn, solange die Streu-
dichte von Probenmaterial (Nb), und von Fliissig-
keitsgemisch (Nb)y differieren. Erreicht man durch
Konzentrationsvariation der organischen Fliissig-
keitskomponenten von CgDg und C,Cl, Streudichten-
gleichheit, verschwindet die Kleinwinkelstreuung.
Dieser Gleichgewichtspunkt kann recht genau durch
Extrapolation der Kurvenflanken (siehe hierzu auch
Abb. 1) gefunden und daraus die gesuchte Streu-
lange des Pulvers errechnet werden.

Die Abb. 1 und 2 zeigen die MeBkurven an den
La-Verbindungen, einem natiirlichen Ceroxyd und

S

55

den isotopenangereicherten Ceroxyden. Aus Tab. 1
sind der Reinheitsgrad, die Isotopenhiufigkeit, die
spezifische Dichte sowie die Streudichte und -linge
ersichtlich. Alle Proben, auch das LaF;, das als
wasserfrei vorlag, wurden bei 1100 °C getrocknet
und mit Sorgfalt in Argonatmosphire gehandhabt.
Die pyknometrischen Dichtebestimmungen erfolgten
bei 20 °C unter C,Cl, .

3. Messung der totalen Wirkungsquerschnitte

Die totalen Wirkungsquerschnitte wurden bei den
Neutronenenergien 5,19 eV, 1,26 eV und 0,57 meV
mittels Transmissionsmessungen in guter Anordnung

Tab. 1. Physikalische Daten der Proben und Ergebnisse der Streulingenmessung. Zur Auswertung wurden verwendet:

bo= 15,805 (4) fm [4], bp = 5,654 (10) fm [4],

bs = 2,847 (1) fm [7).

Probe Reinheit Haufigkeit der Massenzahl pykn. Dichte . (Nb)p bMolekiil batom
% bei 20°C g/cm3 109/cm?2 fm m
138 139
natLaF3—1 99,99  0,00089 0,99911 5,839 (2) 4528 (8) 2523 (4) 827 (5)
natLaFg—II 99,99 5,882 (2) 45,50 (7) 25,16 (4) 8,20 (5)
natLay (SO4)3 99,99 3,802 (5) 38,32 (7) 94,74 (21) 8,27 (11)
natLas(SOg)3 99,99 3,797 (6) 38,27 (6) 94,72 (21) 8,26 (11)
gewichtetes Mittel: b = 8,24 (4)
136 138 140 142
natCeOy—1 99,9 0,0019  0,0025 0,8848 0,1107 6,787 (5) 39,01 (4) 1643 (2) 4,82 (2)
ntCe0y—1 999 7,005 (20) 4043 (9) 16,50 (6) 4,89 (6)
natCeOp—II 99,9 6,943 (3) 40,01 (4) 1647 (2)  4.86 (2)
natCeQp—II1 99,99 7,159 (6) 41,20 (5) 1645 (3) 4,84 (3)
gewichtetes Mittel: b = 4,84 (2)
136Ce0, 9970 0,243 0,011 0,697 0,049 6,968 (36) 40,89 (6) 16,67 (9) 5,76 (9)
138Ce0, 9954 0,003 0131 0,830 0,036 6,997 (36) 40,88 (7) 16,66 (9) 6,65 (9)
140060y 9942  — s 0982 0018 7,006 (36) 40,28 (5) 16,42 (9) 4,81 (9)
142Ce0, 99,49  — - 0,103 0,897 7,078 (36) 40,09 (6) 16,34 (9) 4,72 (9)

b3 BRI b = 4,81 (8)

?
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bestimmt. Die Neutronen im eV-Bereich stammen
aus einem Kadmium-gefilterten Reaktorstrahl und
werden von quasikontinuierlich arbeitenden Reso-
nanzaktivierungsdetektoren nachgewiesen. Dabei
wird eine rotierende Detektorscheibe aus Silber
(Eres = 5,19 €V) bzw. aus Rhodium (E,.s=1,26¢€V)
vom Neutronenstrahl an einer Stelle der Randzone
aktiviert und diametral entgegengesetzt mit Zahl-
rohren vermessen. Die ausfiihrliche Beschreibung
dieser Apparatur befindet sich in [3]. Eine hohe
Energieselektivitit erreicht man durch Differenzmes-
sungen zweier gleichartiger hintereinanderstehender
MeBstellen [5]. Durch eine Monitorisierung werden
eventuelle Schwankungen in der Neutronenintensitat
ausgeglichen.

Fir die Transmissionsmessungen bei 0,57 meV
diente die gleiche Apparatur wie fiir die Christian-
senfiltermessungen [6]. Die mittlere Neutronen-
energie wurde durch Transmissionsmessungen an Au
mit gut bekannter 1/v-Absorption bestimmt. Die
Kleinwinkelstreuung am Probenmaterial braucht
nicht korrigiert zu werden, da sie durch geeignete
Position der Probe eleminiert wird.

Zur Vermeidung von Aufnahme von Luftfeuchtig-
keit wurden die Proben unter Ar-Atmosphire in
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Wegen der erforderlichen Probenmenge lielen
sich die Transmissionsmessungen nur an Substanzen
mit natiirlicher Isotopenhéufigkeit durchfiihren.

4. Ergebnisse der Streulingen- und Wirkungs-
querschnittsmessungen

Die Ergebnisse der Streulangenmessungen sind in
Tab. 1 und die der Wirkungsquerschnittsmessungen
in Tab. 2 aufgelistet. Die Auswertung der Transmis-
sionsmessungen bei 1,26 eV und 5,19 eV erfolgt in
Tabelle 3.

4.1. Lanthan

Gemessen an den Verbindungen LaF; und
La,(SO,) 5 ergeben sich fiir das natiirliche Lanthan
ibereinstimmende Streuldngenwerte, deren Mittel-
wert, mit den Fehlern der Einzelmessungen gewichtet,

b(La) =8,24(4)fm

ergibt. Dieser Wert stimmt mit den Literaturwerten
tiberein, trigt jedoch den kleinsten Fehler:

b—8,32(14)fm [8]

wohlvermessene Kiivetten abgefiillt und kamen in ge- und

schlossenen Boxen zur Messung. b=8,3(3)fm [9].

Tab. 2.

Ergebnisse der Transmissionsmessungen. 1,26 eV 5,19 eV

Zur Auswertung wurden verwendet: Otot b Otot b
0: 3,757 (8) 3,760 (8) [4]
F: 3641 (1) 3.641 (1) [4]
S: 1,052 (3) 1,021 (2) [5]

Die Absorption wurde mit einem (1/v)-Gang von oy = 8,97 (5) b [10] auf £, = 0,57 meV hochgerechnet.

Probe Reinheit totaler Wirkungsquerschnitt b
0
(o) Ep: 0,57 meV 1,26 eV 5,19 eV 1,26 eV 5,19 eV
pro Molekiil pro Molekiil pro Atom
Oabs Ogemessen (Korrektur)
LasOs3 99,99 120 (1) 124 (1) 32,59 (14) 29,56 (14) 10,65 (7) 9,14 (7)
La F3 wasserfrei 99,99 59,8 (5) 63,8 (3) 21,57 (4) 20,00 (5) 10,65 (6) 9,08 (7)
Laz(SO04)3 99,99 126 (1) — 69,5 (5) 66,4 (5) 10,61 (27) 9,14 (25)
arithm. Mittel 10,64 (5) 9,12 (5)
CeO2 99,99 42 (3) 20,4 (4) 10,72 (6) 10,85 (5) 3,20 (6) —0,11 (5) [3,34 (6)]*
10,72 (6) 10,87 (5) 3,20 (6) —0.,11 (5) [3,36 (6)]
CeFy wasserfrei 99,99 42 (3) 21,1 (2) 14,15 (4) 14,15 (5) 3,23 (4) —0,11 (5) 3,23 (4)—0,11(5)
arithm. Mittel 3,10 (5) 3,12 (6)

* wegen einer Sm-Verunreinigung nicht zur Auswertung herangezogen.
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Tab. 3. Auswertung der Transmis-

La Ce sionsmessungen.
E, 1,26 eV 5,19 eV 1,26 eV 5,19 eV
ot b 10,64 (5) 9,12 (5) 3,10 (5) 3,12 (6)
Gabs b (Ref. [10]) —1,29 (6) —0,63 (3) —0,09 (1) —0,04 (1)
OS,frei b 9,35 (8) 8,49 (6) ,01 (5) 3,08 (6)
Os,Zeb b 9,49 (8) 8,61 (6) ,05 (5) 3,12 (6)
Ores b 0,00 0,00 ,00 0,00
Tins b 1,49 (20) —141 (19) —1,19 (16) ,00 0,00
bei =0
bKern & 1/&’2”& fm 8,02 (10) 17,68 (9) 4,92 (4) 4,99 (5)
batom (E) fm 7,95 (10) 17,61 (9) 4,85 (4) 4,92 (5)
batom berechnet aus ba (0) 8,14 7,86 4,85 (2) 4,85 (2)

Lanthan besteht zu iiber 99,9%0 aus dem Isotop mit
der Massenzahl 139; das restliche Isotop der Masse
138 ist nicht vermessen worden.

Der totale Wirkungsquerschnitt bei E, =0,57 eV
ergibt sich zu

010t (La) = (62,5+1,0)b.

Dieser Wert lait sich fast vollstindig mit der Ab-
sorption von G,ps=38,97(5)b [10] erkldren, wenn
der Energieabhingigkeit der 1/v-Gang zu Grunde
gelegt wird. Nachdem 0y, (1,51 0,2)b betragt [10]
und die inelastische Streuung nach der Debye-Ap-
proximation gemdfl [1] und [11] zu 0jp=0,23b
abgeschatzt werden kann, bleibt fiir Verunreinigun-
gen Oyerunr. = Otot — Oabs — Oine — Oinel 7~ 0,5 b iibrig.
Das bedeutet, daf} Verunreinigungen der Lanthaniden
wie Sm, Eu oder Gd, die einen schr groBlen Absorp-
tionswirkungsquerschnitt besitzen, im Probenmate-
rial nicht eindeutig nachweisbar sind und lediglich
in geringerer Konzentration als maximal 10 ppm
vorkommen kénnen.

Mit oben genanntem Absorptionswert aus dem
BNL 325 liefert die Transmissionsmessung mit eV-
Neutronen folgende Daten:

‘Otot(1,26 eV)

=10,64(5)b : 05(1,26eV) =9,35(8)b
und

Gtot(s,lg CV)

— 9,12(5)b : 05(5,19€V) =8,49(6)b.

Die Streuwirkungsquerschnitte zeigen eine auffillige
Energieabhéngigkeit und sind wegen der Resonanz
effekte (am meisten trdgt der gebundene Zustand
bei —48,6 €V, also dicht unterhalb des Nullpunktes
hierzu bei) nicht direkt mit dem Literaturwert [10]

von oy -y = 10,13 (22)b vergleichbar. Schlagt man
den umgekehrten Weg von Tab. 3 ein, erhilt man
ausgehend von der direkten Streulingenmessung
unter Beriicksichtigung der Neutron-Elekiron-Wech-
selwirkung und der Inkohérenz einen freien Streu-
wirkungsquerschnitt von

O8(0eV) = {4‘ al[b+ (1—Zf)bpel?

2

A 2
+ O'inc} (m) =10,02 (22)}) .

Darin ist Z die Ladungszahl des Kerns, f der durch
Rontgenstrukturanalyse bestimmte Formfaktor der
Elektronenhiille und b,,= —1,38(2) 1073 fm [12]
die Neutron-Elektron-Streulange.

Die Korrekturen fiir Doppler-Effekte, Interferenz
und Schwingerstreuung sind so klein, daf} sie bei
der hier aufiretenden FehlergroBle vernachlassigbar
werden.

Vollzieht man die Auswertung der Transmis-
sionsmessungen gemill Tab. 3 weiter, so bewirken
die Resonanzen bei positiver Neutronenenergie eine
vernachldssigbar kleine Korrektur am Wirkungs-
querschnitt. Bedingt durch den gebundenen Zustand
bei E, = — 48,6 eV zeigt der inkohidrente Wirkungs-
querschnitt eine wenn auch schwache Energie-
abhiingigkeit. Dies fithrt zu einer Streuldnge
b* = Voeon/4 7, die wegen des ne-Beitrages nur um
4b=0,01 fm kleiner ist als die Streulinge des ge-
bundenen Kerns bg. Korrigiert mit Z b, erhilt
man eine Atomstreulinge fiir die jeweilige MeB-
energie. Diese Werte sind zu vergleichen mit der
Atomstreulidnge bei E, =0, die mit der Energieab-
héngigkeit des Resonanzbeitrages auf die Mef3ener-
gie mit

A 1 1
45 =bown ~b =3 30 (5~ )
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umgerechnet ist. Hierbei gehen sowohl der Fehler
der Resonanzbreite I, wie auch der der Energielage
E.; ein, die beide fiir den gebundenen Zustand, der
den Hauptanteil der Korrektur ausmacht, in BNL
nicht angegeben sind.

Aus der Differenz Ab zur letzten Zeile von
Tab. 3 konnte die Resonanzbreite oder -lage korri-
giert werden.

4.2. Cer

Fir die Ceroxydproben der natiirlichen Isotopen-
zusammensetzung teils mit unterschiedlicher Rein-
heit, teils mit verschiedener Pulverkorngrofle erga-
ben sich innerhalb der Standardabweichung iber-
einstimmende Werte fiir die kohirente Atomstreu-
lange. Der gewichtete Mittelwert

b ("atCe) =4,84(2)fm
steht in Ubereinstimmung mit den folgenden Litera-
turwerten
b=4,8(2)fm [13],
4,84(6)fm [8],

4,82 (6)fm [14],
4,6(2)fm [9].

Von den Isotopen mit den Massenzahlen 136 und
138 gab es bisher keine Streuldngendaten.

Die aus den Meflwerten durch Ausgleichsrechnung
erhaltenen Streuldngen lauten im Vergleich zu Refe-
renzen:

b(136Ce) =5,76(9)fm, —
b(138Ce) = 6,65(9) fm, —
b(149Ce) = 4,81 (9)fm, 4,7(1)fm [9],
b(142Ce) =4,72(9)fm, 4,5(2)fm [9].

Mit der natiirlichen Haufigkeit gewichtet, resultiert
daraus in Ubereinstimmung mit obigem Wert eine
Streuldnge von b (***Ce) =4,81 (8) fm.

Die grofleren Fehler stammen hauptsichlich aus
der Dichtemessung an den nur geringen Proben-
mengen.

Nachdem die stabilen Cerisotope alle gg-Kern
haben, gibt es keine Spininkohirenz. Die Isotopen-
inkohérenz kann mit den natiirlichen Héufigkeiten A
und oben genannten Streuldngen zu

4 4
oo =27 2 3 hihi(bx—b)2=1,4(2)mb
k=115

berechnet werden.
Die Transmissionsmessungen bei 0,57 meV erge-
ben sowohl fiir das CeO, als auch fiir das CeF, einen
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totalen Wirkungsquerschnitt von
04t (0,57 meV) =20,5(5)b .

Die Absorption fiir das natiirliche Cer ist im BNL
[10] mit

Oaps (0,0253 eV) = 0,63 (4)b

angegeben und verhélt sich konsistent mit den Ab-
sorptionswirkungsquerschnitten der einzelnen Iso-
tope. Unter Voraussetzung eines 1/v-Gangs in der
Absorption und der inelastischen Streuung erhalt
man fiir den Beitrag von Verunreinigungen

Overunr. = Otot — Oabs — Oinc — Oinel —

—20,5-4,2—0-0,2=16,1(6)b.

Wegen der Verwendung von CeF, als wasserfrei und
einer zusitzlichen Trocknung ist eine Wasserkonta-
mination in diesem Ausmal} auszuschlielen. Dieser
Effekt 1aBt sich lediglich durch eine Verunreinigung
mit schwer abzutrennenden seltenen Erden wie z. B.
Sm, Eu oder Gd erkliaren. Mit einer erforderlichen
Konzentration von 1y =6(3) 107 g Eu/g ergibt sich
eine Wirkungsquerschnittskorrektur von A6yerynr.
= —0,11(5)b bei 1,26eV und 5,19eV fiir das
Cerfluorid. Diese Verunreinigung hat eine Streu-
lingenkorrektur von nur Ada= —0,0001 fm zur
Folge. Beim CeO, erkennt man in Tab. 2 einen deut-
lichen Resonanzeffekt der auf eine zusitzliche Sm-
Kontamination hindeutet, dieser MeBwert wurde
wegen zu unsicherer Aussage nicht zur Auswertung
mit herangezogen. Damit erhélt man:

0t0t(1,26eV) =3,10(5)b : 65=3,01(5)b,

Otot(5,19€V) =3,12(5)b : 0g=3,08(6)b.
Da Resonanzkorrekturen und Inkohérenz vernach-
lassigbar sind, ergeben sich gemdf} Tab. 3 folgende
Streuldngen fiir das gebundene Ceratom:

bei 1,26eV: b=4,85(4)fm,

bei 5,19eV: b5=4,92(4)fm.
Der hohere Wert bei 5,19 eV deutet auf eine noch
nicht vollig erfalite Resonanzkorrektur irgendwel-
cher Verunreinigungen hin. Bei £, = 1,26 eV ist eine

volle Ubereinstimmung mit der direkten Streulin-
genmessung erreicht.

5. Ermittlung der Potentialstreulinge

5.1. Lanthan

Von La gibt es einen gut vermessenen Satz von
Resonanzparametern. Schreibt man die gemessene
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Abb. 3. Verlauf der Potentialstreulinge R’ iiber der Massen-
zahl 4 nach dem deformierten optischen Modell. Die in der
Berechnung verwen leten Parameter lauten: Vo=43,5 MeV
ro=1,35fm, Vso=8 MeV und Wp=5,4 MeV [10].

Streulinge dem zu iiber 99,9%0 vorkommenden Iso-
top der Masse 139 zu, kann man unter Verwendung
der Resonanzparameter die freie Potentialstreuldange

R = Qcoh — Qres = Qcoh
_ 0.286-10°% . 2gT," (_ _A__)
8ng E—E. \A+1,
ermitteln. Den Hauptbeitrag zu a,.s liefert der ge-
bundene Zustand bei E, = — 48,6 eV, der aullerdem
eine deutlich sichtbare Energieabhingigkeit sowohl
in a5 wie auch in oy, verursacht. Fiir 13%La ergibt

sich

R =4,6(2)fm,

wobei der Fehler wegen der unbekannten Fehler-
breite der reduzierten Resonanzbreite auf 0,2 fm ge-
schatzt ist. Dieser Wert des Potentialstreuradius
stimmt mit dem Literaturwert R’ =5,0(2)fm [10]
iiberein und liegt, wie Abb. 3 zeigt, auf der Kurve
des deformierten optischen Kernmodells.

Konsistent mit diesen Betrachtungen sind die
Werte fiir die Spinzustandsstreuldngen fiir die Ener-
gie E,— 0:

b,=11,4(3)fm und b_=4,5(4)fm.

Fir die Energieabhiingigkeit der Inkohirenz ergibt
sich:

Oinc (0 €V)
Oine (1,26 6V) Ao mud
_Oinc(0eV)
oinc(5,19 eV) o 1’25 :

[1] L. Koester, Neutron Scattering Lengths and Funda-
mental Neutron Intractions, Springer Tracts in Mod.
Phys. 80, (1977).

[2] L. Koester u. K. Knopf, Z. Naturforsch. 26a, 391
(1971) und 27 a, 901 (1972).
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5.2. Cer

Beim Cer sind die Resonanzparameter nicht voll-
stindig bekannt, so dal man fiir Detailaussagen Zu-
satzannahmen machen muB}. Setzt man bei 13¢Ce fiir
die Hauptresonanzen s-Streuung voraus, ergibt sich
ein Potentialstreuradius von

R’ (13%Ce) =5,3(2)fm.

Ein Literaturwert zum Vergleich ist nicht bekannt.

Von 138Ce sind iiberhaupt keine Resonanzen ver-
messen. Der grole Wert b=6,65(9)fm miifite im
Vergleich zur Potentialstreulidnge benachbarter Kerne
durch einen Resonanzbeitrag, stammend von einem
oder mehreren gebundenen Zustinden, um b=~
1,5 fm korrigiert werden. Das bedeutet ein Verhalt-
nis von reduzierter Resonanzbreite zur Resonanz-
energie von

3280 Ee= —1,3-1073,

140Ce ist das hiufigste Ce-Isotop, demzufolge die Re-
sonanzparameter gut vermessen und Spinzustidnde
und Momente angegeben sind. Unter der Addition
der (I=0)-Zustinde erhilt man einen freien Poten-
tialstreuradius von

R’ (14°Ce) =5,6(2)fm ,

der gegeniiber R’-Werten benachbarter Kerne gering-
fiigig zu grof} erscheint und auf weitere gebundene
Zustinde oder auf falsche Energielage oder falsche
Breite der bei £, = — 64 eV angegebenen Resonanz
hindeutet. Der Literaturwert lautet R’(14°Ce) =
5,7(5)fm [10].

Auch beim 1#2Ce sind die Momente und Spinzu-
stinde nicht mit angegeben. Ordnet man der Reso-
nanz bei 1,29keV den Wert /=0 zu, erhidlt man
R’ (2Ce) =5,5(3)fm, der ebenfalls zum Literatur-
wert R'=5,9(7)fm [10] paBt.

Wegen fehlender Streuwirkungsquerschnittsmes-
sungen konnen keine Angaben fiir die Spinzustands-
streuldngen b, und b_ fiir die Ce-Isotope gemacht
werden.

Wir danken der Reaktorbelegschaft fiir hilfreiche Unter-
stiitzung bei dieser Arbeit.
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