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1 Einleitung 

Wirkungsquerschnitte für die Produktion von Restkernen durch schnelle Neutronen wurden in der 
Vergangenheit meist nur bis zu Neutronenenergien von 20 MeV untersucht. Oberhalb von 30 MeV 
existieren praktisch keine experimentellen Daten, Wirkungsquerschnitte in diesem Bereich wurden 
aus Berechnungen und der Interpolation von Meßergebnissen bei niedrigeren Energien gewonnen. In 
den letzten Jahren ist jedoch ein Bedarf für genaue Daten bei höheren Neutronenenergien entstanden, 
wofür einige Beispiele gegeben werden sollen: 

Die hochenergetische Strahlung im Weltraum tritt mit der Oberfläche von ungeschützten 
bzw. atmosphärelosen Objekten, z.B. Meteoroiden, in Wechselwirkung. Dabei werden 
neue Kerne ("kosmogene Nuklide") sowie hochenergetische sekundäre Teilchen 

.produziert. Um den Einfluß dieser sekundären Teilchen, vor allem Neutronen und 
Protonen, quantitativ beschreiben zu können, werden Wirkungsquerschnittsdaten be- 
nötigt. (Die kosmogene Strahlung selbst besteht zu etwa 90% aus Protonen und zu etwa 
8% aus a-Teilchen.) 
Entsprechende Daten sind wegen der kosmischen Strahlung auch für die Luft- und 
Raumfahrt von Bedeutung. Flugzeuge erreichen Höhen, in denen Menschen und 
Materialien meßbaren Strahlenbelastungen ausgesetzt sind. Bedingt durch die langen 
Aufenthaltsdauem von Astronauten in Raumstationen (der russische Kosmonaut 
Poljakow startete am 8. Januar zu einem 14-monatigen Rekord-Aufenthalt im All) treten 
auch hier deutliche Belastungen auf. 
Auf der Erde sind Wirkungsquerschnittsdaten z.B. für den Strahlenschutz an Be- 
schleunigem und bei der projektierten Verbrennung radioaktiven Abfalles an Spallations- 
neutronenquellen nötig. 

Allgemein gilt, daß sich durch bessere Wirkungsquerschnittsdaten Belastungen von Menschen, 
Matenalschäden und unerwünschte Aktivierungen bei großen Neutronenflüsseri besser vorhersagen 
und einplanen lassen. 

Zwei in den letzten Jahren durchgeführte Experimente untersuchten Anregungsfunktionen im 
Bereich unter 100 MeV: 1991 aktivierten Schrewe und Mitarbeiter Silber (lo77l09Ag(n, 3/5n)lo5~g) 
bei Neutronenenergien im Bereich um 27,31, 38,39,60 und 64 MeV [SCH92]; 1992 untersuchten 
Nakamura und Mitarbeiter die Reaktionen 14N(n, pa)lOBe, 160(n, 3He)L4C, 27Al(n, 2n)26AI und 
natSi(n, pxn)26A1 für Neutronenenergien zwischen etwa 15 MeV und 35 MeV [NAK92]. 

Der Wirkungsquerschnitt einer Reaktion ist ein Maß für die Wahrscheinlichkeit dieser Reaktion 
zwischen dem Projektil, hier einem Neutron, und dem Probenkern. Er wird als Fläche angegeben 
und entspricht etwa dem Produkt aus der Querschnittsfläche des Kerns und der Wahrscheinlichkeit 
für das Auftreten der Reaktion nach dem Eindringen des Neutrons in den Kern. Die übliche Einheit 
ist das barn, 1 b = 10-24 cm2. Der Wirkungsquerschnitt ist abhängig von der Reaktionsart, dem 
Targetnuklid und der Energie der eintreffenden Neutronen bzw. deren spektraien Verteilung. Unter 
der Voraussetzung, daß nur ein kleiner Teil der Probenkerne A reagiert, wird der Wirkungsquer- 
schnitt o durch folgende Gleichung definiert: 

prodg = n, . - . o F 

p r o d ~  Zahl der produzierten Kerne B 
n, Zahl der Neutronen, die die Probe durchdringen 
nA Zahl der Kerne A in der Probe 
F Querschnittsfläche der Probe 



Da nur ein kleiner Teil der Probennuklide mit den Neutronen reagiert, können sekundäre 
Reaktionen zwischen Neutronen und den produzierten Kernen vernachlässigt werden. Ist B radio- 
aktiv, ist die Zahl p r o d ~  der produzierten Kerne nicht gleich der Zahl der in der Probe vorhandenen 
Kerne B, da der radioaktive Zerfall zu berücksichtigen ist. Die Wirkungsquerschnitte für 
Aktivierungsreaktionen können aus y-spektrometrischen Messungen der aktivierten Proben 
gewonnen werden. Die Proben werden nach der Bestrahlung gemessen, und mit den ermittelten 
Aktivitäten und Neutronenflußdichten die Wirkungsquerschnitt berechnet 

Die Anregungsfunktion ("Excitation-function") o(E) gibt die Energieabhängigkeit des Wirkungs- 
querschnittes wieder. Eine punktweise Messung der Anregungsfunktionen ist bei höheren Energien 
(> 20 MeV) nicht möglich, da keine geeignete monoenergetische Neutronenquelle ausreichender 
Stärke zur Verfügung steht. Die Abhängigkeit des Wirkungsquerschnittes von der Neutronenenergie 
läßt sich deshalb nicht direkt ermitteln. Möglich ist die Messung des flußgewichteten mittleren 
Wirkungsquerschnitts (o) für ein bestimmtes Neutronenspektrum cp(E)l: 

Der Wert von (o) wird vom Verlauf des Flußspektnirns cp(E) über den gesamten Energiebereich be- 
einflußt. Häufig gibt es im Spektrum cp(E) bei höheren Neutronenenergien einen "High-Energy- 
Peak", einen Bereich stärkeren Flusses. Dieser Peak Iäßt sich i.a. gut bestimmen und eignet sich oft 
besser für die Norrniening des Wirkungsquerschnittes als das Gesarntspektrum. Dies führt zu einer 
leicht modifizierten Definition des flußgewichteten mittleren Wirkungsquerschnitts 7,  die im 
folgenden verwendet werden soll: 

- 
0 - I NE) . cp(E) dE 

J'<p(E) dE 
(1.3) 

Peak 

Das Integral im Nenner wird nur über einen bestimmten Teil des Neutronenspektrums ausgeführt, 
den High-Energy-Peak, der den Bereich des größten Flusses bei höheren Neutronenenergien angibt. 
Mit Hilfe von hpassungsderfahren wie dem Least-Squares-Adjustment - entsprechende deutsche 
Ausdrücke wie "Minimum-Chi-Qua&at-Methode" [BOS92] oder "Methode der kleinsten Quadrate" 
[BR0791 werden selten gebraucht - kann eine theoretisch berechnete hregungsfunktion a,(E) an 
die Meßergebnisse angepaßt werden. Gesucht wird eine "gute" Schätzung oe(E), die die Meßer- 
gebnisse und die berechnete "a-priori-"Funktion ("Guessfunction") o,(E) "angemessen" berück- 
sichtigt. Wie diese vagen Forderungen mathematisch formuliert werden, ist nicht von vornherein 
festgelegt. Oft wird eine ursprünglich von C.F. Gauß (1777-1855) vorgeschlagene Interpretation 
angewendet, die das Least-Squares-Adjustment definiert: Die beste Schätzung Oe eines Parameters 0 
aufgrund von unabhängigen Meßergebnissen Bi sei diejenige, für die gewichtete Summe der 
Abstandsquadrate (8; - der sogenannte ~2-Wert, minimal wird. Die Abstandsquadrate werden 
dabei nach der Varianz o i2  der Meßergebnisse gewichtet. 

Durch die Wichtung mit den Varianzen werden die genaueren Meßergebnisse stärker berücksichtigt; 
durch die Minimierung der Abstandsquadrate wird gewährleistet, daß die Schätzung "nahe" an dem 

E i e  Liste der verwendeten Bezeichnungen steht im Glossar (Anhang) 



"richtigen" Wert liegt. Aus "integralen Messungen", also Messungen für einen verteilten Parameter, 
können so "differentielle Ergebnisse", also Ergebnisse für feste Parameterwerte, gewonnen werden. 
Ein solches Verfahren wird oft als "Entfaltung" bezeichnet, dieser Ausdruck bezeichnet aber eigent- 
lich nur bestimmte mathematische Operationen und keine Anpassungsverfahren. Das Least-Squares- 
Adjustment Iäßt sich für die Anpassung von Anregungsfunktionen, d.h. der Schätzung von OE), 
verallgemeinern. Mit diesem Verfahren können die (unterschiedlichen) Genauigkeiten der Meßer- 
gebnisse berücksichtigt werden, die wegen den Unsicherheiten bei der Bestimmung der Flüsse 
höherenergetischer Neutronen relativ groß sind. Ergebnis des Least-Squares-Adjustments ist eine 
Anregungsfiinktion a,(E), die -bei korrekt angegebenen Werten und Kovarianzen - "besser" als die 
ursprüngiche Funktion o,(E) ist. Um aussagekräftige Meßergebnisse zu erhalten, sollten die 
Bestrahlungen mit Neutronen möglichst verschiedener Energieverteilungen, bei nicht zu kleinen 
Hiissen in den interessierenden Energiebereichen, durchgeführt werden. 

2 Aufgabenstellung 

In der Literatur existieren keine Angaben über Wirkungsquerschnitte für die Produktion von Rest- 
kernen durch schnelle Neutronen oberhalb von 30 MeV; solche Daten werden jedoch benötigt. Im 
Rahmen von Experimenten mit schnellen Neutronen am Paul-Scherrer-Institut VilligenISchweiz 
(PSI) sollten Anregungsfunktionen für die Produktion von Restkemen im Energiebereich von 30 - 70 
MeV untersucht werden. Da die Neutronenflußdichten für schnelle Neutronen in Bestrahlungsein- 
richtungen wie dem PSI relativ niedrig und für Aktivieningsexperimente nur bedingt geeignet sind, 
sollte neben Aktivierungen in wohldefinierten Neutronenfeldern auch die Möglichkeit der Aktivierung 
in weniger definierten Neutronenfeldern höherer Intensität, und damit eine Erweiterung der 
experimentellen Möglichkeiten, getestet werden. Die experimentellen Daten sollten mittels y- 
Spektrometrie gewonnen werden. Die im PSI erzeugten Neutronen waren nicht monoenergetisch 
sondern enthielten Anteile niederenergetischer Neutronen; deshalb sollte die Auswertung über eine 
Anpassung von a-priori-Anregungsfunktionen an die Meßergebnisse erfolgen. Den benötigten a- 
priori-Funktionen lagen klrnphysikalische Modelle und - im niederenergetischen Bereich - 
evaluierte experimentelle Werte zugninde. Die zur Auswertung und Interpretation der Daten nötigen 
Programme zu erstellen bzw. passend umzuschreiben war Teil der Aufgabenstellung. 



3 Neutronenaktivierung 

Die Neutronenaktivierungen wurden in 4 Bestrahlungsreihen mit verschiedenen spektralen Ver- 
teilungen der Neutronenenergien vom 2.6.1992 - 10.6.1992 und vom 31.7.1993 - 4.8.1993 am 
Paul Scherrer Institut durchgefiihrt. Der im Injektor 1 erzeugte Protonenstrahl wurde zum Areal 
NE-C (Abb. 3.2) geführt und traf auf ein g~e-Target,  i n  dem durch die Reaktion 9Be(p, n) 
Neutronen erzeugt wurden. Mit einem Dipolmagneten wurden die Protonen von den im Target 
erzeugten freien Neutronen getrennt und zum Faraday-Cup gelenkt. Die Messungen im Faraday-Cup 
dienten zur Bestimmung der Protonenstrahlladung, aus der sich indirekt der Neutronenfluß ermitteln 
ließ. Die freien Neutronen wurden zu einem Strahl kollimiert. Aktivierungsposition B lag in der 
Targetkammer, die Aktivieningspositionen A l  (1992) und A2 (1993) sowie die Referenzposition an 
genau vermessenen Positionen im Strahl (Abb. 3.1, Tabelle 3.3). 

Faraday-Cup 
1 

Areal NE-C, PSI 

Neutronenstrahl Pnd / 

Protonen 

Be-Target 

Dipol-Magnet 

I I I I I < 1 I I 

9 8 7 6 5 4  0 rn 

Abstand vom Target 

( Position B 

( Position A 1992 

(3 Position A 1993 

(3 Referenzposition 

Abb. 3.1 : Detektor- und Aktivierungspositionen 
(schematisch, teilweise nicht maßstabstreu) 



Abb. 3.2: Strahlgang PSINilligeii. 
Neutronenaktivieningen irn Areal NE-C 
(Fett nachgezeichnet) 



Tabelle 3.3: Bestrahlungspositionen 

Position Bestrahlung Abstand vom 9Be-Tareet 

A 1992 4.275 I 0.015 m Aktivierung einzelner Proben 
A 1993 4.406 m Aktivierung einzelner Proben 
B 199211993 in der Targetkammer Aktiverung mehrerer Proben 

gleichzeitig 
Referenz 199211 993 7.787 IO.O1O m Referenzposition der PTB 

Die Proben in der Targetkammer (Position B) wurden jeweils vor Beginn einer Bestrahlungsreihe be- 
festigt und während der gesamten Strahlzeit aktiviert. Auf Position A wurde jeweils eine Probe für 
eine gewisse Zeit bestrahlt und dann wieder entfernt. 

Die Neutronenstrahlen wurden durch die Bestrahlung einer 2 mm dicken Beryllium-Scheibe mit 
monoenergetischen Protonen erzeugt (Q-Wert für die (p, n) Reaktion am 9Be: Q = -1.85 MeV). Die 
produzierten freien Neutronen sind aus mehreren Gründen nicht monoenergetisch: 

Die Protonen werden im 2mm dicken 9Be-Target, hauptsächlich durch unelastische Stöße 
mit den Elektronen der Atomhülle, unterschiedlich stark abgebremst (Ep I 5.9 MeV für 
F+ = 31.9 MeV). 
In der Umgebung des Targets, im Kollimator und in der Luft werden die produzierten 
Neutronen gestreut. 
Nukleare Prozesse in angeregten Targetatomen erzeugen einen starken Anteil von nieder- 
energetischen Neutronen arn Gesarntspektrum. 

3.1 Neutronenspektren 

Die erzeugten Neutronenstrahlen weisen 
ein Spektrum mit folgenden Charakteristika Tabelle 3.4 
auf (Abb. 3.6): Etwa ein Drittel bis die Größen zur Beschreibung eines 
Halfte des Neutronenflusses entfällt auf den Teilchenstrahlenfeldes . . 

High-Energy-Peak, der klar zu erkennen ist 
und eine Breite von etwa -7 MeV bis +5 
MeV um die Peakenergie, die Energie des im 
oberen Energiebereichs maximalen Flusses, 
besitzt. Der Neutronenfluß im niederener- 
getischen Bereich (etwa bis 5 MeV) ist ver- 
gleichsweise groß und reicht an die Werte 
für den Peak heran. 

Die Daten wurden von der PTBIBraun- 
schweig ([NOL91], [SCHgl], [SCH93]) 
aus verschiedenen Messungen und Ver- 
gleichen mit Werten ahnlicher Bestrahlungen 
ermittelt. 

Name Formel Erläuterungen 
(Te11chen-J 
Flußdichte . = * dN Teilchen durchdringen 

d A  dt in dem Zeitintervall dt eine 
I Kugel mit der Querschnitts- 
flache dA.  

Fluenr ' 4 = I q dt Zeitintegral der Flußdichte. 
Fluß @ = J' q dA Flächenintegral der Fluß- 

dichte. 



Tabeile 3.5: Neutronenspektren 

High-Energy-Peak 

b e a d Q  

Bezeichnung 

8 

1 I I 
Energie 3 (34 MeV) 39.5 28.0 / 34.0 11.5 '10.2 f 5.9% i I 

I Energie5 (56 MeV) 1 60.9 1 
I Energie 1 (4.5 MeV) 50.3 1 30.5 38.0 1 44.5 12.3 10.6 i 8.4% 1 48.0 : 55.7 12.9 i 9.38 i11.6% i I 

Energie2 (66 MeV) 1 71.8 1 34.4 1 58.0 ! 66.1 1 13.8 '10.7 f 9.2% 

5 : Energie der einfallenden Protonen (monoenergetisch) 
4: Neutronenfluenz an der Referenzposition (Tabelle 3.3) 
Q: Protonenstrahlladung 
hm: Untere Energiegrenze des High-Energy-Peaks 

(nach oben sind die Peaks durch die Protonenenergien begrenzt) 
E~eak: Energie des High-Energy-Peaks (Energie beim maximalen Fluß) 
( b ~ e a k :  Neutronenfluenz des High-Energy-Peaks an der Referenzposition 
A Epeak: Breite des Peaks 

Abb. 3.7 zeigt die Neutronenspektren, normiert auf den High-Energy-Peak (im niedrigen Energie- 
bereich unter 5 MeV sind die Spektren z.T. extrapoliert). Die einzelnen Werte können Tabelle A2 im 
Anhang entnommen werden. Abb. 3.6 zeigt schematisch den Verlauf der Neutronenspektren. 

Abb. 3.6: Neutronenspektnim (schematisch) 



Abb. 3.7: Neutronenspekcren (Peakfläche = 1 [MeV]) 



3.2 Neutronenflüsse 

In automatischen Loggerprotokollen der Bestrahlung wurden jede Minute, teilweise auch alle 10- 
Sekunden, die Meßwerte des Faraday-Cups und weiterer Detektoren aufintegriert und ausgegeben. 
Der Faraday-Cup gibt die Protonenstrahlladung pro Meßintervall in pC an, aus der mit den bekannten 
Umrechnungsfaktoren (Tabelle 3.5) die Neutronenfluenz berechnet werden kann. Mit den ebenfalls 
protokollierten Zeitangaben Iäßt sich die Neutronenflußdichte der Referenzposition berechnen. Einige 
Lücken in den Loggerprotokollen konnten durch Aufzeichnungen im Laborbuch geschlossen 
werden. Die Neiitronenflußdichte an der Position A erhält man dann durch folgende Berechnungen: 

Der unterschiedliche Abstand zum Target wird mit der Annahme eines sich vom Target kegelformig 
ausbreitenden Strahls korrigiert. Für die Verhältnisse der Neutronenfluenzen @A zu @R gilt dann, 
wenn r~ und rR die Abstände von Position A bzw. Referenzposition zum Target bezeichnen: 

Die Schwächung in der Luft wird mit einem Vorfaktor berücksichtigt. Die folgenden Werte basieren 
auf einem Vorschlag von Herrn SchrewePTB und Interpolation: 

Tabelle 3.9: Korrekturfaktoren für die Fluenzschwächung in Luft 

Energie Faktor 
P- - 

34 MeV 0.966 

45 MeV 0.974 f 2 . O %  

56MeV 0.978 

66 MeV 0.982 f 1 . 5 %  

Bei der Bestrahlung mit 45; MeV war zu Beginn der Magnet, der die Protonen aus dem Strahl ab- 
lenken sollte nicht eingeschaltet; davon waren die. Prab.en in der B-Position und die Probe ALNAl 
betroffen. Da der Faraday-Cup in diesem Zeitraum nicht arbeitete, wurde die Protonenstrahlladung 
aus Messungen mit dem NE 102-Detektor bestimmt. Aus Zeiten, in denen FC und NE-102 brauch- 
bare Ergebnisse lieferten, wurde das ziemlich konstante VerhäItnis zwischen den Zählraten bestimmt: 



3.3 Proben und Bestrahlungszeiten 

Es wurden runde, dicke Scheiben aus Eisen, Kupfer, Aluminium, Quarz und Graphit, bestrahlt. 
Die folgende Liste gibt eine Aufstellung der verwendeten Materialien: 

Tabelle 3.10: Probenmaterialien 

Bezeichnung Material Isotopenverteilung 

11 FE" : Eisen 5 6 ~ e  91.7 % 5 7 ~ e  2.2 % 

Reinheit: 99.99+% 5 4 ~ e  5.8% 5 8 ~ e  0.3 % 

Härtegrad: Wie gewalzt 

FEX : Eisen 5 6 ~ e  91.7% 5 7 ~ e  2.2 % 

Reinheit: 99.5% 5 4 ~ e  5.8% 5 8 ~ e  0.3 % 

Härtegrad: Viertelhart 
11 CUII : Kupfer 6 3 ~ ~  69 .17% 6 5 ~ u  30.83 8. 

Reinheit: 99.9% 

Härtegrad: Halbhart 
I* AL11 : Aluminium 2 7 ~ 1  100. % 

Reinheit: 99.999% 

Härtegrad : Wie gewalzt 

11SI081 : Quarz, Si02 2 8 ~ i  30.74% 160 66.508% 

(~uprasil) 2 9 ~ i  1.56% 180 0.133% 

3 0 ~ i  1.03% 170 0.025% 
ll C 11 : Kohlenstoff 12c 98.90% 13c 1.10 % 

(Reaktorgraphi t) 

In Tabelle 3.1 1 sind Name, iMateriai-;:Masse m, Durchmesser 0 und Dicke d der Scheiben, Peak- 
energie En7 Position A oder B, Beginn und Ende der Bestrahlung und die Protonenstrahlladung Q 
für alle bestrahlten Proben angegeben. Einzelne Anfangs- und Endzeiten für Proben in Position B 
wurden aufgrund des Loggerprotokolles geschätzt, da keine Angaben dazu vorlagen. Bei der Be- 
strahlung mit 45 MeV-Neutronen ist zu berücksichtigen, daß zu Anfang die Protonen nicht aus dem 
Neutronenstrahl entfernt wurden (Kapitel 3.2). Die Intensitätsprofile der Neutronenstrahlen besitzen 
ein zentrales Plateau von etwa 4 cm Durchmesser, so daß die Proben in guter Näherung homogen 
bestrahlt wurden. 

Die Angaben N r  natürlichen Isotopenverteilung in den h o b e n  wurden der Karlsruher Nuklidkarte ([SEE8 I]) ent- 
nommen. Bei Quarz ist das Verhältnis zwischen Sauerstoff und Silizium berücksichtigt. 



Tabelle 3.11: Probendaten, sortiert nach Material und Neutronenenergie 

N a m e  Mat . m O d E, Pos. Beginn Ende Q 
[ g l  [mml [mml [MeV] der B e s t r a h l u n g  (en) [mCl  

A L U 3 3  

A L N A l  

A L N B l  

A L U A 5  

A L U B S  

ALNA2 

F.LNB2 

CU - A 3  

CU - B 3  

CUNA 1 

CUNB 1 

CU - A S  

CU - B 5  

CUNA2 

CU b1B 2  

F E  - A 3  

F E X B 3  

F E N A l  

F E N B l X  

F E N B L  

F E X A 5  

F E X B 5  

F E N A 2  

F E N B 2 X  

F E N B 2  

G R A B 3  

GRAAS 

G R A B 5  

QUAB3 

QUNB 1 

QUAA5 

QUABS 

QUNB2 

A L  

A L  

A L  

A L  

A L  

A L  

A L  

CU 

C U  

C U  

C U 

C U  

CU 

C U  

CU 

F E  

F E X  

F  E  

F E X  

F E  

F E X  

F E X  

F E  

F E X  

FE 

C 
C  

C  

SI0 
s I0 
s I0 
S I0 
s I0 

- - - - - 

Der von der PTB angegebene Wert von 10.64 mC ist nach den hier ausgetührten Berechnungen falsch. 



3.4 Wechselwirkung von Neutronen mit Materie 

Bei der Bestrahlung von Materie mit Neutronen stehen im allgemeinen - bei Berücksichtigung der 
relevanten Erhaltiingssätze - mehrere Reaktionsmöglichkeiten offen. Die Erhaltung von Energie und 
Impuls der beteiligten Teilchen führt, wie später in diesem Kapitel gezeigt wird, zu Beschränkungen. 

Das auf die Probe treffende Neutron wird durch Wechselwirkungen mit den Atomen in der Probe 
abgebremst ("nioderiert"). Dringt das Neutron in einen Atomkern ein und emittiert dieser Kern un- 
mittelbar nach einer Wechselwirkung mit dem Neutron ein Nukleon oder ein Cluster aus mehreren 
Nukleonen, so spricht man von einer direkten Reaktion. Direkte Reaktionen finden in der Zeitspanne 
von etwa 10-2O s statt, etwa der Zeit, in der sich ein Neutron durch ein Volumen von der Größe des 
Kerns bewegt. Zu den direkten Reaktionen gehören: 

Elastische Streuung (n, n): t ~ + n  -r g K + n  
Das Neutron wird abgelenkt 
und bewegt sich mit unverminderter kinetischer Energie weiter. 
Unelastische Streuung (n, n'): g~ + n -t ZK* + n* 
Das Neutron überträgt einen 
Teil seiner kinetischen Energie auf den Kern und bewegt sich mit verringerter Ge- 
schwindigkeit weiter. Die Energieänderung wird durch einen Strich am Symbol für das 
Neutron angedeutet. Dabei kann die Energie auf ein einzelnes Nukleon im Kern iiber- 
tragen ("Einteilchenanregung") oder der gesamte Kern angeregt werden. 
Austauschreaktionen (n, b): A-X+l X ZK + n -r Z-Y K + ,b 
Ein Nukleon oder ein Cluster 
aus mehreren Nukleonen wird durch das Neutron aus dem Kern herausgeschlagen. 

Wird nach der Wechselwirkung kein Nukleon zu einem ungebundenen Energieniveau angehoben, 
bildet sich ein angeregter Compoundkern, dessen Anregungsenergie statistisch auf seine Nukleonen 
verteilt wird: 

Compoundkernbildung: ; ~ + n  + A +  Z l K w  

Die Anregungsenergie setzt siCh aus der kinetischen Energie des Neutrons und seiner freiwerdenden 
Bindungsenergie von etwa.6-8 MeV zusammen. Normalerweise besitzt über "längere" Zeiträume 
(10-16 s) kein Nukleon genügind Energie um den Kern zu verlassen, bis durch Fluktuationen in der 
Energieverteilung einzelne oder. mehrere Nukleonen emittiert werden. In diesem Zeitraum gehen die 
Informationen über die stattgefundene Neutron-Kern-Wechselwirkung (abgesehen von denjenigen 
Größen, die Erhaltungssätzen genügen) verloren. Der Zerfall des Compoundkerns ist deshalb unab- 
hängig von der Art seiner Bildung. Gibt der Kern seine Anregungsenergie nur durch die Emission 
von Photonen ab, ohne daß Nukleonen emittiert werden, spricht man von einer Einfangreaktion. Es 
ist möglich, daß der angeregte Compoundkern zerfällt, bevor sich ein statistisches Gleichgewicht 
eingestellt hat ("Präequilibriumszerfall"). 



Auf der Nuklidkarte ergibt sich für die möglichen Reaktionen folgendes Bild (anstelle der Nuklide 
sind die Reaktionen angegeben, die den Targetkem in diese Nuklide umwandeln würden): 

Reaktion 

[Neutronenzahl, 

Protonenzahl] 

(n1 Zn) 
[N-1, Zl 

tn, 2nP) 
[N-1, Z-1) 

(n1 a) 
[N-1 , z-21 

N I  > 
Zahl der Neutronen 

Abb. 3.12: Neutroneninduzierte Reaktionen 
(analog zur Nu klidkarte) 

Target- 
"uk'id 
[N, 21 

(n1 np) 
[N, Z-1) 

(n1 n2p) 
[N, 2-21 

1m folgenden soll die Energie- und Impulsbilanz der Reaktionen untersucht werden. Die Wechsel- 
wirkung eines freien Neutrons n mit einem Atomkern A läßt sich allgemein so beschreiben: 

tn, Y ) 
IN+,, z] 

(n1 P) 
[N+1, Z-I] 

(n, 2P) 
[N+l, 2-21 

Der verbleibende Restkern sei B; b bezeichnet summarisch die nach dem Zusammenprall emittierten 
leichten Partikel und Gamma-Quanten. Die Energiedifferenz Q ("Q-Wert", "Wärmetönung") be- 
rechnet sich aus der Massendifferenz der beiden Seiten der Gle ichung über die Einsteinsche 
Energie-Masse-Beziehung: Q = (m,+rnA-mg-rnb).c2, mit m„ mA , mg und mb als den Massen der 
jeweiligen Teilchen. Reaktionen mit positivem Q-Wert bezeichnet man als exotherm; Reaktionen mit 
negativem Q-Wert endotherm. Letztere können nur dann stattfinden, wenn das Neutron eine aus- 
reichend große kinetische Energie besitzt, so da4 die Schwellenenergie überwunden werden kann. 
Als Schwellenenergie wird der Energiebetrag bezeichnet, der mindestens zugeführt werden muß, 
damit eine Reaktion stattfinden kann. 



Für Austauschreaktionen oder Compoundkemreaktionen folgt aus der Irnpiilserhaltung: 

rnn. Vn = rnK* .VK* 

also 

rn, Neutronenmasse 
V, Geschwindigkeit des aufprallenden Neutrons 
mK* Masse des Compoundkerns KX, rnK* = m, + mA 
mA Masse des Kerns vor der Reaktion 
VK* Geschwindigkeit des Compoundkerns nach der Reaktion 

Die Energie AEk;„ die zur Überwindung der Schwelle bei endothermen Reaktionen zur Verfügung 
steht, ist die Differenz der kinetischen Energien von Neutron (vor der Reaktion) und Compoundkern 
(nach der Reaktion): 

1 AEkin = - (rn, . vn2 - mK* -vK*2) 
2 

VK* wird durch den Ausdruck aus Gleichung 3.15 ersetzt: 

1 Für die kinetische Energie des Neutrons E ö , ,  = 5 mnvn2 folgt: 

Falls ein Energiebetrag (QI nötig ist um eine Reaktion stattfinden zu lassen (der Q-Wert ist in diesem 
Fall negativ), muß das Neutron eine kinetische Energie größer oder gleich der Schwellenenergie auf- 
weisen: 

Für die entsprechende Geschwindigkeit V, des Neutrons gilt: 

Diese Rechnungen wurden für den nichtrelativistischen Fall durchgeführt, eine Näherung, die bei 
niedrigen Neutronenenergien erlaubt ist. 

Zur Berechnung der Schwellenenergien und Q-Werte wurde im Rahmen dieser Diplomarbeit das 
Programm Q-WERT geschrieben. Als Parameter werden die leichten Teilchen, die der Kern 
emittieren kann, und eine Datei der Massendefekte, z.B. [WAP88], angegeben. Q W E R T  berechnet 
dann für vorgegebene Targetnuklide und Projektile alle Reaktionskanäle und die entsprechenden 
Werte. Zur Beschränkung der Ausgabe können bestimmte Voreinstellungen (z.B. maximale 
Massendifferenz, maximale Zahl der emittierten Teilchen, interessierende Produktnuklide) getroffen 
werden. 



4 Messung der Aktivitäten 

Die bei der Aktivierung entstandenen radioaktiven Nuklide wurden y-spektrometrisch gemessen. 
Die nächsten Kapitel geben eine Übersicht über die zugrundeliegenen physikalischen Prozesse und 
die Meßergebnisse mit den durchgeführten Korrekturen. 

4.1 Radioaktiver Zerfall 

Die Zahl -dN der pro Zeiteinheit zerfallenden Kerne radioaktiver Nuklide hängt von der Gesamtzahl 
N der Kerne und einer für das jeweilige Nuklid typischen Zerfallskonstanten h ab: 

Die Zahl der Zerfalle pro Zeiteinheit heißt Aktivität A. Aus Gleichung (4.l)folgt für einen Zeitpunkt t 
(bezogen auf den Zeitpunkt 0): 

N(t) gibt die Zahl der Kerne zum Zeitpunkt t und No die Zahl der Kerne zum Zeitpunkt 0 an. Statt h 
wird auch die Halbwertszeit T112 angegeben, die Zeit, in der die Hälfte der vorgegeben Menge eines 
Nuklides zerfallen ist: 

Tin = 

Es gibt im allgemeinen mehrere Möglichkeiten des Zerfalls, zum einen können verschiedene Zer- 
fallsprodukte entstehen (ein Beispiel hierfür ist der Zerfall von Wismut: 2 1 2 ~ i  zerfällt zu 36.2% in 
208TI und zu 63.8% in 212Po), zum anderen werden nach dem Zerfall häufig verschiedene angeregte 
Energieniveaus des Produktkerns eingenommen. Diese angeregten Energieniveaus werden normaler- 
weise sehr schnell verlassen und es wird, eventuell über mehrere Zwischenschritte auf kleinere 
Energieniveaus, das Grundniveau eingenommen. Bei dem Übergang von einem Energieniveau zu 
einem anderen wird mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit ein Photon emittiert. Die Energie des 
Photons ist dann fast genau gleich der Energiedifferenz der beiden Energieniveaus. Alternativ'hierzu 
sind strahlungslose Übergänge ("Interna1 Conversion") möglich. Die Energieniveaus, und damit auch 
die Energien der emittierten Photonen, sind charakteristisch für die Nuklide. Normalerweise sind auf 
einem angeregten Energieniveau Übergangsmöglichkeiten zu mehreren anderen Niveaus möglich. 
Die Wahrscheinlichkeit für einen bestimmten Übergang ("Verzweigungsverhäitnis1') hängt nicht von 
vorherigen Zustandsübergängen sondern nur vom eingenommen Energieniveau ab. Deshalb werden 
die Photonen einer Abfolge von Übergängen isotrop und unabhängig voneinander emittiert Natürlich 
rnuß dabei das Endniveau eines Überganges das Anfangsniveau des nächsten sein. Beim radioaktiven 
Zerfall existieren also im allgemeinen mehrere Pfade vom ursprünglich besetzten angeregten 
Energieniveau zum Grundzustand, wobei die jeweiligen Übergangswahrscheinlichkeiten voneinander 
unabhängig und konstant sind. Die Wahrscheinlichkeit, daß bei einem radioaktiven Zerfall ein be- 
stimmtes Photon y emittiert wird heißt die Abundance Iy. Sie berechnet sich aus den Wahrschein- 
lichkeiten der Pfade, die über den entsprechenden Niveauübergang führen, und der Wahrscheinlich- 
keit für einen nicht strahlungslosen Ubergang zwischen den beiden Niveaus. 

Beschrieben werden die Übergangswahrscheinlichkeiten mit Zerfallsschemata ("Terrnschemata"), 
die z.B. in [ICR83] aufgelistet sind. Ein Beispiel soll für 58Co gegeben werden (Abb. 4.4). 



Abb. 4.4: Zerfallsschema von 58Co (vereinfacht) 

5 8 ~ o  27 zerfällt unter 0'-Zerfall zu z z ~ e .  Die zwei wichtigsten angeregten Energieniveaus von 58Fe 
liegen bei 1.6747 MeV und 0.8108 MeV (die Energie eines Niveaus wird immer relativ zum 
Grundniveau angegeben). Die Abundantes der Photonen yi sind: 

I„ = 0.994, I, = 6.76.10-3 und I, = 5.17.10-3 

Die Wahrscheinlichkeit für einen strahlungslosen Übergang vom 810.8 keV-Niveau zum Grund- 
niveau liegt bei 3.10-4, für die beiden anderen möglichen Übergänge sind diese Wahrscheinlichkeiten 
sehr klein. 

Die Messungen der Y-Spekpen erfolgte mit einem Germanium-Detektor. Die Halbleiter-Detektoren 
(Germanium oder Silizium) funktionieren nach folgendem Prinzip: Durch ein einfallendes Photon 

' werden Elektronen aus dem Valenzband in das Leitungsband befördert und können durch das An- 
legen eines elektrischen Feldes an einer Elektrode gesammelt werden. Bei ihrer Bewegung im Halb- 
leiterkristall bewirken diese Elektronen kaskadenartig bei weiteren Elektronen das Überwinden der 
Bandlücke mischen Valenz- und Leitungsband und verstärken den meßbaren Effekt. Aus der Stärke 
des Impulses kann die Energie der Photonen bestimmt werden. Die Ansprechwahrscheinlichkeit 
("Efficiency") des Detektors, also die Wahrscheinlichkeit ein aus einer Probe emittiertes Photon zu 
messen, hängt von der Photonenenergie und dem Meßaufbau (vor allem dem Abstand von der Probe 
zum Detektor) ab. In manchen Fällen werden mehrere Photonen gleichzeitig gemessen, der Detektor 
mißt in diesem Fall die Summe der Energien beider Photonen ("Koinzidenzpeak", "Summenpeak"). 
Die Wahrscheinlichkeit der Messung eines Photons hängt in guter Näherung nicht von weiteren 
gleichzeitig im Detektor gemessenen Photonen ab, da die Anregung von Elektronen zunächst lokal 
stattfindet und sich nicht gegenseitig beeinflußt. Die "Efficiency" für die gleichzeitige Messung 
mehrerer gleichzeitig emittierter Photonen ist also das Produkt der Efficiencies der einzelnen 
Photonen. Die (im Vergleich mit der Auflösungszeit des Detektors) gleichzeitige Emission von 
Photonen erfolgt bei mehreren aufeinanderfolgenden hergängen in einem radioaktiven Nuklid. 
Nach einem Meßereignis kann für eine kurze Zeitspanne ("Totzeit") kein weiteres Photon gemessen 
werden, da die an den Detektor angeschlossene Meßelektronik eine bestimmte Zeit zur Verarbeitung 



der Signale benötigt. Eine ausführliche Beschreibung der y-Spektrometrie mit Halbleiterdetektoren 
bietet [DEB88]. 

Ein Spektrum wird erstellt, indem zu jedem Energieintemaii ("Kanal") die Anzahl ("Counts") der 
Photonen, die in diesem Intervall gemessen wurden, aufgetragen wird. Durch verschiedene Effekte 
variiert die gemessene Energie etwas um die Energie der Photonen, deshalb weisen die sich im 
Spektrum bildenden "Peaks" oder "Linien" eine gewisse Breite auf. Die Zahl der gemessenen 
Photonen ist gleich der Fläche eines Peaks, d.h. der Summe der Counts in den Kanälen um die 
Photonenenergie, ohne den Untergrund. Der Peak bei der Photonenenergie heißt Full-Energy-Peak, 
die Peakfläche wird als Area bezeichnet. 

Als Untergrund sollen hier alle Meßereignisse bezeichnet werden, die nicht zu den Peaks aus der 
gemessenen Probe gehören. Der Untergrund Iäßt sich in zwei Komponenten einteilen: 

Auch bei Leermessungen - Messungen ohne Probe - werden Photonen gemessen. Sie 
stammen z.B. von radioaktiven Nukliden in der Umgebung oder der Höhenstrahlung. 
Bei der Messung einer radioaktiven Probe erzeugen die Photonen einer y-Linie neben 
den Full-Energy-, Escape- und Surnmenpeaks auch kontinuierlich verteilte Counts in 
niedrigeren Kanälen. Diese Counts entstehen z.B. durch den Comptoneffekt und tragen 
zu dem Untergrund für andere Peaks bei. 

Bei Photonenenergien von mehr als 1022 keV kann Paarbildung eintreten: ALLS dem Photon werden 
im Detektorkristall ein Positron und ein Elektron gebildet. Das Positron wird abgebremst und reagiert 
mit einem Elektron ("Annihilation"), es entstehen zwei 51 1-keV-Photonen (51 1 keV entspricht der 
Elektronen- bzw. Positronenmasse). Kann eines dieser Photonen den Kristall verlassen, wird schein- 
bar ein Peak mit um 51 1 keV verringerter Energie gemessen ("Single-Escape-Peak"), falls beide 
Photonen den Kristall verlassen entsteht ein um 1022 keV verschobener Peak ("Double-Escape- 
Peak"). 

Wenn ein bei einem 0'-Zerfall emittiertes Positron annihiliert, entstehen meist zwei Photonen einer 
Energie von 51 1 keV, die sich aufgrund der Impulserhaltung in entgegengesetzter Richtung fortbe- 
wegen. Diese Reaktion findet z.B. in der Detektorabschirmung statt. Eines dieser Photonen kann im 
Detektor gemessen werden bnd erzeugt einen Peak bei 5 11 keV ("D+-Peak"). Die Efficiency für die 
Messung von D-Peaks ist nicht gleich der Efficiency für ein aus der Probe emittiertes 5 11-keV- 
Photon, da die Annihilation normaleweise nicht in der Probe stattfindet, und die Efficiency stark 
vom Ort der Emission eines Photons abhängt. 

Abb. 4.5 zeigt als Beispiel ein Spektrum einer neutronenaktivierten Aluminiumprobe. 
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Abb. 4.5: Spektrum einer neutronenaktivierten Aluminiumprobe 
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Zur Bestimmung der Aktivität aus den gemessenen Spektren ist vor allem die Kenntnis der 
Efficiency notwendig. Sie quantifiziert den Zusammenhang zwischen der Rate der gemessenen 
Photonen und der Aktivität. Die Efficiency ist stark energieabhängig, die Efficiencykurve gibt die 
Efficiency in Abhängigkeit von der Photonenenergie an. Fast alle Messungen. die in dieser Arbeit 
betrachtet werden, sind auf dem Germanium-Detektor "GE-NEU" der Zentraleinrichtung für 
Strahlenschutz durchgeführt worden. Die Proben waren dicke Scheiben (1 bzw. 3 mm) von einem 
vergleichsweise großen (2.5 bzw. 1.5 cm) Durchmesser (Kapitel 3.3), die wegen ihrer schwachen 
Aktivität in nur einem Zentimeter Abstand vor dem Detektor positioniert wurden. Um die Efficiency 
für diese Geometrie zu bestimmen, wurden mit Standard-Punktquellen bekannter Aktivität an 
mehreren Positionen (Abb. 4.6) Spektren aufgenommen und aiis den Verhältnissen Peakarea zu 
Aktivität und Meßzeit die Efficiency berechnet. Die Selbstabsorption, die Absorption von emittierten 
Photonen in der Probe, ist dabei nicht berücksichtigt worden. Dieser Effekt kann später bei der 
Korrektur der Meßergebnisse einfach und genau korrigiert werden. 

Die 7753.9-keV-Linie selbst ist im Spektrum nicht enthalten, tla das Spektrum nur bis etwa ZOO0 keV aufge- 
zeic bnet wurde. 



Zur Efficiencybestimmung des Detektors "GE-NEU" wurden vor allem folgende Messungen aus- 
gewertet: 

Mit einer 226Ra-Quelle (die viele Linien über einen großen Energiebereich aufweist) 
wurde die energieabhängige Efficiencykurve aufgenommen. Dabei auftretende 
Koinzidenzen wurden komgiert. 
Mit einer 137Cs-Quelle wurden an verschiedenen Positionen (Abb. 4.6) die Efficiency für 
eine Energie von 661.6 keV gemessen. 
Die Abhängigkeit der Efficiency von einer Verschiebung parallel zur Detektoroberfläche 
wurde mit einer S7Co-Quelle bei 122.1 keV aufgenommen. Diese Messungen sind zu- 
sätzlich zu den 137Cs-Messungen durchgeführt worden. 

Diese und andere durchgeführte Meßreihen erlauben folgende empirische Annahmen: 
Die Energieabhängigkeit der Efficiency ist bis auf einen für alle Energien konstanten 
Faktor unabhängig von der Position der Punktquelle (unter anderem belegt durch 
mehrere 226Ra-~essuiigen in verschiedenen Positionen: Die Efficiencykurven 
unterscheiden sich im Rahmen der Meßgenauigkeit nur durch einen konstanten Faktor). 
Bei Parallelverschiebung der Position ändert sich die Efficiencykurve um einen vom 
Detektorabstand nicht abhängigen Faktor. 
Die Veränderung der Efficiency bei Verschiebung auf der Mittelachse ist proportional zur 
Änderung des Abstandes. 
Die Efficiency ist zylindersy mmetrisch zur Mittelachse. 

andere Proben Y 1 6.5 rnrn 

mrn 

Mittelachse r 

Detektoroberfläche 

V 

Abb. 4.6: Koordiantensystem des Detektors für 
Efficiency messungen 



Die Efficiency für eine Punktquelle in Abhängigkeit von der Energie E, dem Abstand r von der 
Mittelachse und dem Abstand a zum Detektor berechnet sich dann folgendermaßen: 

Eff@, r, a) = Eff(E, 0, ao) - F(r) + S(E0) . (a - ag) . Eff(E, 07 ao) 
Eff(E0, 0, ao) 

Diese Formel entspricht nicht den physikalischen Zusammenhängen; sie soll, wie die auf der vorigen 
Seite aufgeführten empirischen Annahmen, lediglich eine Näherung zur Interpolation der Meßwerte 
sein. Die durchgeführten Meßreihen zeigen, daß diese Annahmen eine gute Näherung darstellen. 
Eff(E, 0, ag) ist die Efficiencykurve in einem Abstand ag vom Detektor auf der Mittelachse, Eff(Eo, 
0, ao) ist der Wert dieser Efficiencykurve bei der Energie, für den der Parameter S(E0) bestimmt 
wurde. 

Die Parameter F(r) und S(E0) und die Efficiencykurve Eff(E, 0, ao) werden aus den Messungen 
bestimmt. Für die räumlich ausgedehnten Proben müssen die entsprechenden Punktwerte über das 
überstrichene Volumen aufintegriert bzw. aufsummiert werden. 

4.3.1 Energieabhängigkeit 

Die Energieabhängigkeit der Efficiency (Eff(E, 0, ao) aus Formel 4.7) wurde mit einer Radium- 
Messung bestimmt. Radium weist im für die durchgeführten Messungen wichtigen Bereich (200 - 
2000 keV) viele Linien auf, so daß die gesamte Kurve mit einer Messung bestimmt werden konnte. 
Dadurch wird die Genauigkeit wesentlich erhöht, da keine Schwankungen der Position auftreten, wie 
sie bei dem Positionieren mehrerer Präparate unvermeidlich sind. Außerdem konnte ziemlich lange 
(46 h) bei kleiner Zählrate (also geringer Totzeit) gemessen werden. Daß viele Linien dicht benach- 
bart sind, vermindert die Präzision der Areabestimmung. Die einzelnen Standardabweichungen 
konnten nicht bestimmt werden, da die Effekte der gegenseitigen Beeinflussung der Linien nicht 
quantitativ bekannt sind. Eine Prüfung ergab, daß die rechnerischen Standardabweichungen etwa 
statistisch verteilt sind. Aufgrund der großen Anzahl von Linien sind statistische Schätzungen ziem- 
lich genau. Bei einigen Linien ist eine Koinzidenzkorrektur sinnvoll. Dafür wurde eine ungefähre 
Efficiciencykurve ermittelt und aus dieser Kurve mit SUMESC die Korrekturfaktoren berechnet. 
Andere Rechnungen mit iterativen Programmen zeigten, daß auch mit aufwendigeren Koinzidenz- 
korrekturverfahren kein weiterer Gewinn an Getiauigkeit mehr erzielt werden kann. Korrekturen über 
5% sind in Tabelle 4.8 aufgeführt. 
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Abb. 4.9: Efficiencykurve, gemessene (0) und gefittete (-) Werte 



Tabelle 4.8 : Koinzidenzkorrekturen ( >  5%) 

E [keVl Korr . E [keV] Korr. E [knV] Korr 

Der größte Fehler ist 11.61%, d.h. wenn die vorläufig berechnete Efficiency auf 10 % genau ist 
(und damit die Korrekturkoeffizienten - die Efficiency geht hier quadratisch ein - auf etwa 20  %), 
liegt der nicht korrigierte Fehler der Koinzidenzkorrektur grob abgeschätzt bei 2.3%. Durch die 
Mittelung der Efficiencywerte ist der Einfluß dieses nicht korrigierten Fehlers auf die letztendlich 
ermittelte Efficiencykume ohne Auswirkung. (Die nicht gefitteten Werte unter 186 keV weisen nur 
sehr geringe Koinzidenzeffekte auf.) Für Energien größer oder gleich 186 keV bildet die Efficiency- 
kurve in doppeltlogarithmischer Darstellung etwa eine Gerade. Die koinzidenzkomgierten Werte 
wurden also folgendermaßen gefittet: Der Wert für die Energie E wurde bestimmt, indem durch die 
Werte im Energiebereich von l /e  . E bis e.E (e = 2.72) mit Least-Squares-Adjustment nach den 
Parametern a und 0 die Funktion f(E) = ea+ß.ln(E) gelegt wurde. In doppelt-logarithmischer Dar- 
stellung entspricht das einer Gerade durch die Punkte für In@)-Werte im Bereich In@)-1 bis ln(E)+l. 
Mit dieser Funktion wurde dann der gefittete Wert an der Stelle E bestimmt. 

Zwischen den beiden Linien bei 89.80 und 186.00 besitzt Radium keine weitere Linie. Um die 
Efficiencykurve zu verbessern wurde recht willkürlich ein Punkt bei 129.24 keV (in logarithmischer 
Darstellung die Mitte zwischen den benachbarten Energiewerten) mit der Efficiency von 186.00 keV 
eingefügt. Diese Ergänzung ist recht grob, verbessert aber die Qualität der Efficiencykurve, da aus 
dem Vergleich mit anderen Efficiencykurven der ungefähre Verlauf in diesem Bereich ersichtlich ist. 



4.3.2 Räumlicher Verlauf 

Der Verlauf der Efficiency parallel zur Detektoroberfläche (der Parameter F(r) aus Formel 4.7) ist 
aus folgenden Meßwerten bestimmbar5: 

I I I I I I 
I I 
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Abstand r von der Mittelachse [mm] 

Abb. 4.10: Efficiency (Ey = 122.1 keV, a = 1 cm) 

Die Auswertung dieser Messungen ergibt für F(r) und die Aufintegrationen über die Fläche: 

T a b e l l e  4 . 1 1 :  P a r a m e t e r  F ( r )  

r F ( r )  F läche  A F ( r )  .A 

[ m m l  [rnm2/xl [ m m 2 / n 1  

Der Ausdruck F(r).Fläche A gibt den Korrekturfaktor für einen dünnen Kreisring um den Radius r 
an. Die Fläche zu einem Radius berechnet sich hier aus der Einteilung der Kreisfläche (Radius 18 
mm) in einen zentralen Kreis von 3 mm Durchmesser und 5 konzentrischen Kreisringen mit einer 

-L--- 

Die Ergebnisse der hier aufgefukrten Messungen (Abb. 3.10 und Abb. 4.13) sind im Anhang (A3) tabelliert 



Breite von 3 mm. Für die Proben berechnen sich folgende Gesamtfaktoren aus den nach der Fläche 
gewichteten Werten F(r): 

Quarz (Radius = 7.5 mm): 0.9917 
andere (Radius = 12.5 mm): 0.9695 

Die in Abb. 4.13 dargestellten Meßwerte ermöglichen die Bestimmung des Parameters S(E0) für 
& = 661.6 keV. Um die Fehlerbalken kenntlich zu machen, wurden sie teilweise geringfügig ver- 
schoben. Rechts sind die Abstände a vom Detektor für die jeweilige Meßreihe angegeben. 
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Abb. 4.13: Efficiency (Ey = 661.6 keV) 

Bei 661.6 keV ist die Efficiency deutlich geringer als 122.1 keV, entsprechend ungenauer fallen die 
Ergebnisse aus. Folgende Annahme beschreibt diese Meßergebnisse am besten: Die Änderung der 
Efficiency dE bei Ändemng des Abstandes vom Detektor auf der Mittelachse um da ist für die Ab- 
stände a konstant (natürlich nur für jeweils dieselbe Energie). 

Um den Parameter S(E0) zu bestimmen, werden die obigen Meßergebnisse abhängig vom Abstand 
r durch die passenden Faktoren F(r) dividiert; so erhält man jeweils die rechnerischen Werte für die 
Mittelachse bei den 5 verschiedenen Abständen. Tabelle 4.14 enthält die Efficiencywerte, die sich aus 
den mit der Standardabweichung gewichteten Ergebnisse berechnen. 

Tabelle 4.14: E£ ficiency bei 661.6 kev 

a [mml  Efficiency 



Die mittlere Änderung der Efficiency pro Millimeter Änderung des Abstandes ist also: 

Die Standardabweichung bezieht sich auf die ungewichteten 5 Werte, die Standardabweichungen der 
einzelnen Werte selbst sind nicht berücksichtigt. Es rnuß noch ein Wert für eine bestimmte Position 
berechnet werden - dann kann Eff(E, 0, W), und damit für jede Position im betrachteten Gebiet, die 
Efficiency berechnet werden. Dieser Standardwert soll für die Position "1 cm Abstand vom Detektor, 
auf der Mittelachse, bei 661.6 keV" berechnet werden. Dazu wurden für alle Meßpunkte mit den bis- 
her ermittelten Zahlen der Wert für diese Position berechnet und mit den jeweiligen Standardab- 
weichungen gewichtet: 

Die Efficiencykurve Eff(E, 0, ao) wird an diesen Wert angepaßt: Die entsprechende Efficiency für die 
Energie 661.6 keV ist nach doppeltlogarithmischer Interpolation 0.03995. Multipliziert mit 0.8843 ist 
diese Kurve Eff(E, 0, W). Damit sind alle Größen aus Formel 4.7 bekannt. Auswertiingen von 
Messungen mit diesen Daten führten teilweise zu Übereinstimmungen zwischen entsprechenden 
Werten von etwa 1 %o. Dementsprechend werden die hier berechneten Größen 4-stellig angegeben. 

4.3.3 Ergebnisse 

Aus Abb. 4.6 sind die Ausdehnung der Proben zu entnehmen. Quarz überstreicht die Detektorab- 
stände von 7 mrn bis 10 mm und eine Kreisfläche von 7.5 mrn Radius. Die anderen Proben sind 
zwischen 9 und 10 mm vom Detektor entfernt lind belegen eine Kreisfläche mit Radius 12.5 mm. 
Formel 4.7 wird für die Raumpunkte berechnet und aufsummiert, als Ergebnis erhält man: 

Quarz: 
E f f i c i e n c y ~ ~  = 0.9917 . Eff(E, 0, ao) 

I 

andere Proben: 
Efficiencymd„, Proben = 0.9695 . Eff(E, 0, 3) 

Die Wette sind in Tabelle 4.18 vollständig aufgeführt. Bei der Beurteilung dieser Werte sollte die an- 
gegebene Unsicherheit der Cäsiumprobe von 1.5 % beachtet werden. 



Tabelle 4.18: Efficiencykurven 

E gemessene Werte gefittet für Quarz- f ü r  andere 
[kev] (mit standardabweichuns6) Proben Proben 

- 

Die Struidardabweichungsangabe bezieht sich nur auf die Peaktläche und unterschätzt die "richtige" Standardab- 
weichung, die vor d e m  durch die gegenseitige Peakbeeintlussung bestimmt wird. 



4.4 Auswertung und  Korrektur  der  gemessenen Gammaspektren 

Mit der Efficiencykurve E, dem gemessenen Spektrum und den Daten dieser Messung kann die 
Aktivität A eines produzierten radioaktiven Nuklides in einer Probe zu einen bestimmten Zeitpunkt t 
bestimmt werden: 

Area  h A(t) = -2: . -- 1 Atme~~.-  . ,A.(~Boc-~) . --- 
I y  . &(E,,) 1 - e-h.Atrness Atmess - Attot 

Aktivität des radioaktiven Nuklides zum Zeitpunkt t 
Area des Full-Energy-Peaks der y-Linie 
Abundante von y 
Efficiency des Meßaiifbaus für die Energie von y 
Zerfallskonstante des radioaktiven Nuklides 
Zeitdauer der Messung 
Zeitpunkt des Meßbeginns ("Begin of Counting") 
gesamte Totzeit der Messung 

Der erste Term dieser Gleichung (0)  berechnet die Aktivität zum Meßzeitpunkt ohne Berück- 
sichtigung des Zerfalls während der Meßzeit selbst (vgl. Kapitel 4.2). In 8 wird der Zerfall während 
der Meßzeit korrigiert und die Aktivität für den Beginn der Meßzeit t ~ o c  bestimmt. Term Q rechnet 
die Aktivität auf den gewünschten Zeitpunkt t um (Gleichung 4.2). Die Gesamt-Totzeit wird durch 
den Faktor C3 ausgeglichen; es wird angenommen, daß die Meßereignisse und damit die Totzeiten 
gleichmäßig über den ~Meßzeitraum verteilt sind. 

Zur Bestimmung der Peakareas und der anschließenden Berechnung der Aktivitäten sowie zur 
weiteren Bearbeitung wurde am ZSR ein computergesteuertes System installiert [ B O D ~ ~ ] [ L U P ~ ~ ] ,  
das im Rahmen dieser Arbeit erweitert wurde und im folgenden vorgestellt werden soll: 

Ein Computer steuert die Messungen und gibt die Spektren als ".DATV-Dateien aus, die den 
Header7 und eine Liste der Manalinhalte umfassen. Das Programm KOMPLEX [OHN90] (oder das 
Programm GAMMA) berechnet aus den Spektrum die Area und die Energie der Peaks. Die Ergeb- 
nisse werden als ".RESw-Dateien, die den Header und eine Liste der Peaks enthalten, ausgegeben. 
KOMPLEX, das in dieser Arbeit verwendet wurde, benötigt zusätzliche Angaben über einige 
Detektoreigenschaften. IDENT ordnet den Linien nach ihren Energien die möglichen passenden 
Nuklide zu und berechnet die Aktivitäten nach Gleichung 4.19. Dazu benötigt IDENT die Efficiency 
des Detektors, die Abundantes und Halbwertszeiten der möglicherweise in der Probe enthaltenen 
Nuklide und den Zeitpunkt, für die die Aktivität berechnet werden soll (normalerweise das Ende der 
Bestrahlung der Probe). Die Ausgabedateien (".ACTW) enthalten den Header, die Linien, Angaben 
über die (möglichen) Nuklide, die Halbweriszeiten und die Aktivitäten mit den Standardab- 
weichungen. Eine weitere Auswertung kann dann mit NUKLID und SIGMA durchgeführt werden; 
als Endergebnis werden Wirkungsquerschnitte berechnet. In dieser Arbeit wurde die Berechnung der 
flußgemittelten Wirkungsquerschnitte (Gleichung 1.3) aus den Aktivitäten mit einer Tabellen- 
kalkulation durchgeführt. 

Bei der Aktivitätsbestimmung und Linienzuordniing mit IDENT treten Fehler auf, so werden 
Koinzidenzeffekte nicht berücksichtigt und bei mehreren Nukliden mit Linien gleicher Energie fehler- 
hafte Zuordnungen vorgenommen. Als Ergänzung wurde deshalb IDENT umgeschrieben (IDENTA) 

Der Header enthdt die Informationen über dzriMeßzaitpunkt, den Probewarnen, atc. 



und die Programme SUMESC, UNGRND, ABSORB, CLEANXTD sowie XTD2ACT entwickelt, 
die im folgenden vorgestellt werden sollen. Einen schematischen Überblick gibt Abb. 4.20. 

PROBEN.DAT WEGDAMIT.LIS 

LASDURCH.LIS 

, _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _  
I 

SUMESC Korrektur von 
Koinzidenzen 

I 
I 

verarbeitete LlNGRND Lrntergrundabzug 
I Meßdaten ABSORB Korrektur der 
I I Selbstabsorption 
I 
I CLEANXTD Uberprüfung der 
I - - - - - - - - - - - - - -  I Lin ienzuordnung 

XTD2ACT Konvertierung von 
.XTD-Dateienzu 
.ACT-Dateien 

Abb. 4.20: Programmsystem (schematisch) 



4.4.1 IDENTA: Das .XTD-Format 

Für die Bearbeitung der Daten sind auch Informationen zur Messung nötig, die in den .ACT- 
Dateien nicht gegeben werden. Dazu gehören Angaben über die Meßdauer, die Peakareas, etc. 
Außerdem sind die 3-stelligen Aktivitätsangaben des .ACT-Formats nicht ausreichend, da die 
Genauigkeit der Messungen oft recht groß ist. Deshalb wurde ein "erweitertes Format" .XTD 
("extended") eingeführt, das folgende Angaben enthält: 

Im Header: 
1. Zeile: 

Name des Spektrums 
2. Zeile (Angaben zum Experiment): 

Name der Probe 
Name des Experiments 
Datum und Zeitpunkt des Experiment-Endes 

3. Zeile (Angaben zum DetektortTotzeit): 
Name des Detektors 
Detektorgeometrie 
Abstand zum Detektor 
Totzeit 

4. Zeile (Angaben zur Messung): 
Meßdatum und Meßzeit (Beginn der Messung) 
Meßdauer 

In den einzelnen Linien, 
auf den Positionen 1 - 60 (Ergebnisse der Auswertung): 

Produktnuklid ("Nuklid") 
Halbwertszeit ("Thalb") 
Energie der Vnie (Literaturwert, "EI") 
Tags (zur Kennzeichnung der Linien, "TAGS") 
Aktivität mit Fehlerangabe ("Aktivität") 

auf den Positionen 61-102 (Ausgangswerte): 
Gemessene Energie ("Ern") 
Area mit Fehlerangabe ("Area") 
Efficiency.Abundance ("Eff.*Abund.") 

Alle Namen können 8 Zeichen umfassen, die Aktivitäten werden auf 5 Stellen ausgegeben. Die 
einzelnen Zeilen sind sehr lang; bei einer Ausgabe von 80 Zeichen pro Zeile werden die Standardab- 
weichung der Area und die Größe Efficiency . Abundance (diese Größe ist unter anderem wichtig für 
die Berechnung der Koinzidenzkorrektur) nicht mehr angezeigt, aber das Prinzip "eine Gammalinie 
pro Zeile" sollte weiterhin eingehalten werden. 



Ein Beispiel soll die Anordnung im .XTD-Format zeigen: 

Spektrum: Al299212 
Probe : FEN82 aus Experiment : STAP2 Referenzzeit: 10. 6.1992 5:16:45 Uhr 
Detektor: GE-NmT Geometrie: XXXXXXXX Abstand: -0.9 cm Tdead: 3.0% 
Messdatum(BoC) : 12. 9.1992 12 :51: 6 Uhr Messdauer(1ife) : 255060 s 

Nuklid Thalb [hl E1 [keV] TAGS Aktivitaet [Bq] mi [keVl Area + / -  Area Eff.*Abund. 
XX-226 0.46197E+05 308.54 ???? 0.00000E+00 + -  0.000E+00 308.54 0.00000E+00 0.000E+00 0.00000E+00 

Zwei weitere Ergänzungen zum .ACT-Fonnat sind: 
Es werden alle Peaks ausgegeben, auch die ohne Zuordnung eines Nuklides. Diese 
Linien werden mit "??????" als Nuklidnamen gekennzeichnet. 
Zu den identifizierten Nukliden werden alle in der Nukliddatei aufgeführten Linien aus- 
gegeben, also auch die, für die kein Peak gemessen wurde. 

Neben den Nuklidnamen werden folgende Bezeichnungen verwendet: 

SUMME "Summenpeak" 
S - E  "Single-Escape-Peak" 
D-  E "Double-Escape-Peak" 
?????? "keine Identifizierung" 
UNTGRUND "Untergmndpeak" 
BETA + "Beta+ - Peak" 

Um Ausgaben im .XTD-Format zu erhalten, wurde das Programm IDENT zu dem Programm 
IDENTA umgeschrieben. 

4.4.2 UNGRND: Die Untergrundkorrektur 

In LINGRND.DAT oder einer anderen entsprechenden Datei werden die Peaks von Untergrund- 
bzw. Leermessungen und die Namen der verwendeten Detektoren aufgeführt. Die Areas der Unter- 
gmndpeaks werden - multipliziert mit dem Verhältnis der Meßzeiten der Probenmessung und der 
Untergnindmessung - von den Areas der Probenmessungspeaks abgezogen, falls die zugehörigen 
Energien innerhalb eines bestimmten Intervalls liegen. Der durch die y-Linien der Probe selbst er- 
zeugte Untergrund wird nicht korrigiert (Kapitel 4.2). 

Dieses Programm kann nur einmal sinnvoll auf eine Datei angewendet werden, deshalb werden die 
Ausgabedateien markiert, so daß das Programm schon korrigierte Dateien nicht nochmals bearbeitet 
("Untergrund ok" in der 1. Zeile der .XTD-Dateien). 

4.4.3 ABSORB: Korrektur der Selbstabsorption 

Bei "dicken" Proben (die verwendeten Proben waren immerhin bis zu 3 mm dick) werden die 
Photonen vor dem Verlassen des Probenkörpers abgeschwächt. Die Weglänge durch den Proben- 
körper - und damit die Schwächung - hängt vom Entstehungsort des Photons ab. Außerdem ist die 
Abschwächung energieabhängig. 



Die Massenschwächungskoeffizienten ,U in Abhängigkeit von der Linienenergie können aus 
Tabellen [ST070] entnommen werden. Es gilt für den Durchtritt einer Linie durch eine Scheibe mit 
der Massenbelegungsdichte E: 

Durchlässigkeit = e - t . ~  (4.21) 

Die Massenbelegungsdichte wird in gIcm2 angegeben, sie gibt den Quotienten aus der Masse des 
Körpers und seiner Oberfläche an. Der Massenschwächungskoeffizient wird umgekehrt in cm21g an- 
gegeben, und muß gegebenenfalls umgerechnet werden, da oft nur die Verhältnisse blAtom8 tabelliert 
sind. 

Bei der Selbstabsorption wird nicht die gesamte Dicke der Scheibe durchdrungen, sondern - je  
nach Entstehungsort - nur ein gewisser Anteil, der im Mittel gleichmäßig über die gesamte Dicke der 
Scheibe verteilt ist. Die Massenbelegungsdichte der Wegstrecke, die von dem Photon zu durch- 
dringen ist, hängt folgendermaßen von dem Entstehungsort mit der Koordinate X (X = 0 an der dem 
Detektor zugewandten Oberfiäche) ab: 

X 
5 = Sges (d: Dicke der Probe, Cges = E der ganzen Probe) 

Also folgt für die Selbstabsorption: 

Für die Korrektur der Aktivitäten A gilt: 

Das Programm ABSORB benötigt die Angaben der Massenschwächungskoeffizienten für die ver- 
wendeten Materialien ("ABSORB.DAT") und eine Liste der Massen und Dicken der aus diesen 
Materialien hergestellten Prbben ("PROBEN.DATV); Die Aktivitäten Amss werden eingelesen und 
die korrigierten Aktivitäten Akom ausgegeben. Die Ein- und Ausgabe wird im .XTD-Format durchge- 
führt. 

4.4.4 CLEANXTD: Überprüfung der Linienzuordnung 

IDENTA gibt alle möglichen Zuordnungen einer Linie zu Nukliden an: Falls das Nuklid eine Linie 
in einem gewissen Bereich um die gemessene Energie hat, wird dieses Nuklid dieser Linie zuge- 
ordnet. Dabei sind viele Fehler möglich, von denen einige durch einfache aber umständliche 
Prozeduren erkannt werden können. Einige solcher Plausibilitätskontrollen werden von CLEANXTD 
durchgeführt. Eine wichtige Größe hierbei ist das Produkt aus Efficiency und Abundance, das 
näherungsweise zur Nachweiswahrscheinlichkeit proportional ist. Dieses Produkt soll hier kurz als 
Stärke einer Linie bezeichnet werden. CLEANXTD prüft die Linien auf Plausibilität und ändert 
offensichtlich nicht korrekte Zuordnungen. Welche Linienniordnungen außerdem von vornherein als 
falsch oder richtig erkannt werden sollen kann der Benutzer gesondert angeben. Eine sinnvolle Aus- 
wahl verringert die Anzahl der falschen Zuordnungen und ermöglicht eine bessere Kontrolle. Unter- 
grundlinien gehören nicht zur Probe und werden, bei Wahl des entsprechenden Eintrags in 



WEGDAMIT.LIS, ersatzlos gestrichen. Alle anderen Linien werden als nichtidentifiziert gekenn- 
zeichnet wenn die gemessene Linie nicht mehrfach zugeordnet wurde, werden also nicht gelöscht. 

Folgende Operationen werden von CLEANXTD durchgeführt: 
Ist die Stärke einer Linie eines Nuklides, die im Spektrum nicht auftaucht, um einen be- 
stimmten Faktor größer als die Stärke einer von IdentA diesem Nuklid zugeordneten Linie 
(hier werden noch weitere Voraussetzungen wie doppelte Zuordnungen oder alternative 
Möglichkeiten der Identifizierung geprüft), so werden alle Zuordnungen zu diesem 
Nuklid gelöscht. 
Vorgegebene Zuordnungen und Linien mit großem Fehler werden gelöscht. 
Die "Qualität" der Zuordnungen wird geprüft: Die Anzahl der doppelt zugeordneten 
Linien (bezogen auf die gemessenen Linien und auf die Nuklidlinien) und die der nicht- 
identifizierten Linien wird ausgegeben. 

Die Ein- und Ausgabedateien von CLEANXTD ("Clean .XTD-Files") sind wieder im .XTD- 
Format. Angaben über zu löschende Nuklide in Abhängigkeit der gemessen Probe 
("WEGDAMIT.LISW), iiber korrekte Zuordnungen ("LASDURCH.LISM) und über Untergrund- 
nuklide ("UNGRND.LISM) werden berücksichtigt. 

4.4.5 SUMESC: Korrektur von Koinzidenzeffekten 

9 Die Begnife "Summing In" und "Summing Out" wurden aus  [DEBSS] übernommen 

Die Übergänge in einem Nuklid können sehr schnell hintereinander in einer Kaskade erfolgen 
(Kapitel 4.1) und die dabei emittierten Photonen gleichzeitig irn Detektor gemessen werden (Kapitel 
4.2). Der Detektor "sieht" dann nur einen Peak bei der Summe der beiden Einzelenergien der 
Photonen. Je größer die Efficiency der Meßanordnung ist, desto wahrscheinlicher tritt ein solcher 
Fehler auf. Bei den durchgeführten Aktivitätsmessungen wurden die 
Proben in weniger als einem Zentimeter Abstand vom Detektor justiert 
(üblich sind 5 oder 10 cm), dabei traten Fehler von bis zu etwa 10% auf. E 2 
Der Fehler besteht liegt in einer Unterschätzung ("Summing-Out") oder 
einer Cberschätzung ("Summing-In"? der Full-Energy-Peak-Area, da 
die gleichzeitig gemessenen Photonen im Spektrum nicht den richtigen 
Energien zugeordnet werden: 

Summing-In: Die Area einer Linie wird überschätzt, da ein 
Summenpeak derselben Energie gemessen wird. 

Y3 

E 1 

Sumrning-Out: Die Area einer Linie wird unterschätzt, da ein 
Teil der entsprechenden Photonen als Teil eines Y 7 E Q  
Summenpeaks gemessen wurde. 

Abb. 4.25 zeigt ein einfaches Zerfallsschema. Der Zerfall findet Abb. 4.25: 

entweder direkt von E2 nach E0 oder über eine Zwischenstufe Ei statt. Zerfallsschema 

Der Koinzidenzfehler resultiert aus einer gleichzeitigen Messung der 
Photonen yl und y2: Der entsprechende Count wird dem Peak bei y3 
zugeordnet und nicht den Peaks von y l  und y2. Die Peakareas von y l  und y i  unterliegen also einem 
Summing-Out-Fehler, die Peakarea von y3 einem Summing-In-Fehler. Ist die y3-Linie sehr 
schwach, kann eine einfache Korrektur dadurch erfolgen, daß die Peakarea bei y3, zu der dann 
hauptsächlich die Summenpeaks von y l  und y i  beitrugen, jeweils auf die Peaks von yi und y2 
aufaddiert wird. In vielen Fällen jedoch liegt der Summenpeak entstehungsbedingt genau auf einer 



stärkeren Full-Energy-Linie. so daß eine derartige Korrektur nicht durchgeführt werden kann. 
Wesentlich besser und immer anwendbar ist eine Berechnung der Korrektur für die einzelnen Peaks 
aufgrund der Zerfallsschemata und der Efficiency. Summing-In und Summing-Out-Korrektur einer 
Linie y können durch folgende Gleichung beschrieben werden: 

In der Aktivitätsangabe seien die nötigen Korrekturen (2.B. für den Zerfall während der Meßzeit) 
enthalten. Ein Mitschleppen der entsprechenden Terme würde die Formeln unnötig aufblähen. Für 
die Korrektur gilt also: 

Areame„ gibt die gemessene, Areakom die koinzidenzkorrigierte Area an. Iy und sind Abundance 
und Efficiency der Linie y, PSumming-rn und PSumLning-Oiii geben die Wahrscheinlichkeiten für ein 
Summing-Jn- bzw. ein Surnming-Out-Ereignis an. Für psumming-ln = 

P~umming-~n = 0 gilt: I 

Ares„„ = . Aktivität. Meßzeit i y 6  (4.28) 
I 

Diese Gleichung entspricht Gleichung 4.19. Der Ausdruck I I  

Area„,$(Aktivität~Meßzeit) ist die Wahrscheinlichkeit Ppeak, daß ein I I  
I ; I  

Meßereignis der Energie des Photons y zugeordnet wird. Daß die Be- 'y.5 I iy7 
schreibung der Koinzidenzeffekte durch Gleichung 4.26 ziilässig ist 
und wie die Wahrscheinlichkeiten für Summing-In und Surnrning-Oiit 
ermittelt werden können, soll an einem Modell (Abb. 4.29) 
demonstriert werden. 

E d  

Definitionen und Bezeichnungen: 

Y i sei das Photon, das einem ¿Ibergang zwischen zwei 
Energieniveaus entspricht 

l Y, sei die Abundance des Photons yi 

Yyi sei die Gesamtwahrscheinlichkeit für einen 
Übergang, also die Summe aus der Abundance I y i  ZF I E b  
und den Wahrscheinlichkeiten der entsprechenden ' ~ 8  I 

strahlungslosen Übergänge $. 
'yi sei die Efficiency des Detektors für diese Linie 

PE,E, sei die Wahrscheinlichkeit für den Übergang von Ex Abb. 4.29: 
nach Ey (auch in mehreren Schritten) Zerfallsschema 

Pi sei die Wahrscheinlichkeit der Messung von y; 

p;lx sei die bedingte Wahrscheinlichkeit der Messung des Photons yi wenn das 
Energieniveau E, eingenommen wurde bzw. wird. also P;!, = Pi NE, 
sei die Wahrscheinlichkeit eines Meßereignisses bei der Energie von yi. 

Betrachtet wird jeweils ein Zerfall, d.h. ein Durchlauf durch das Schema von ys, y6 oder y7 

nach yg mit der Wahrscheinlichkeit YYs + YY6 + Y,,, = YYs = PE~E,,. 

Die Linie yl soll gemessen werden. Die Wahrscheinlichkeit PPeakl für ein Meßereignis bei y l  ist die 
Wahrscheinlichkeit pl für die Messung des Photons y l  plus der Wahrscheinlichkeit p-1, . p31„ daß 
die Photonen y;! und y3 gleichzeitig gemessen werden. wenn kein anderes Photon (y4, y5, y6, y7 



oder yg) zum gleichen Zeitpunkt gemessen wird. Die Wahrscheinlichkeit der gleichzeitigen Messung 
der Photonen Y;! und y3 ist PSumming-b; die Wahrscheinlichkeit der Messung eines anderen Photons 
gleichzeitig mit der Messung der Photonen y i  bzw. Y;! und ~3 ist ~ s ~ r n r n i ~ g - ~ ~ t .  

Abb. 4.29 zähle vollständig alle Pfade auf, die über die beiden Energieniveaus E, und Eb führen. 
Die gestrichelten Pfeile markieren die Anfangs- bzw. Endübergänge. Es gilt nach der Pfadregel der 
Wahrscheinlichkeitsrechnung (alle ~rbergangswahrscheinlickkeiten sind konstant und damit insbe- 
sondere voneinander unabhängig): 

Ppeaki - 
PEEb - (1-~6)  ' (1-~4)d) . PlJa - (1-~8)b) 

+ ( I - P ~ )  . (1-~4(d) ' P1Ja ' (1-~8b)  
+ ( I - P ~ )  ' (1-~41d) . Plla. ( l - p 8 ~ )  
+ (1-~6)  ' (1-~41d) ' P21a . P31c . (1-~81b) 
+ (1-p~) (1-~4)d) ' P2)a - P3)c . (1-~8p) 
+ (1-~7)  ' (1-~41d) . P21a . P31c . ( l - p g ~ )  

= ((1-~6)(1-~41d(1-~8b) + (1 -~5) (1 -~4)d ) ( l -~~ lb )  + ( 1 - ~ 7 ) ( 1 - ~ 4 ~ d ) ( l - ~ 8 ] ~ ) )  
( ~ i l a  + P21a . ~ 3 1 ~ )  

- (1 - Psumming-out) . ( ~ i l a  + ~surnrnin~-~n~a) (4.30) 

Es gilt also: 

Nach Einsetzen für PPe&, und p 1 ergibt sich Gleichung 4.26. 

Die für die Korrektur benötigten Größen 1 - P S ~ ~ ~ ~ ~ ~ - O ~ ~  und ~ ~ ~ ~ ~ i ~ g - 1 ~  lassen sich also für be- 
liebige Termschemata durch Aufsummieren der Beiträge der einzelnen Pfade berechnen. Es müssen 
alle möglichen Pfade, die Anfangs- und Endniveau des interessierenden ubergangs beinhalten, be- 
rücksichtigt werden. Zur Durchfühning einer Korrektur werden folgende Informationen benötigt: 

Das Zerfallsschema 
Die Abundances der Photonen und die Wahrscheinlichkeiten der entsprechenden 
strahlungslosen Übergänge 
Die Efficiencykurve 

Die Zerfallsschemata und die zugehörigen Übergangswahrscheinlichkeiten sind für alle Nuklide 
konstant, aus ihnen lassen sich einfach die Wahrscheinlichkeiten für die Besetzung eines Energie- 
niveaus und damit die bedingten Wahrscheinlichkeiten Yyi berechnen. Die Efficiency, die zur Be- 
rechnung der Wahrscheinlichkeiten Pi der Messung eines Photons benötigt wird, ändert sich aber für 
jede Meßanordnung. Das Korrekturprograrnm SUMESC ("Summen- und Escapepeakkorrektur") 
beschreibt deshalb die Korrektur nach Formel 4.26 als Funktion der Efficiencykurve. Mit einem 
kleinen Programm werden die Zerfallsschemadaten in Korrekturkoeffizienten umgerechnet: Für alle 
y-Linien eines Nuklides werden in einer Liste die in bestimmter Weise normierten Übergangswahr- 
scheinlichkeiten und Abundances angegeben, wobei markiert wird, ob es sich um Summing-In oder 
Summing-Out-Linien handelt. Diese Liste ist für alle Messungen gleich und wird in einer Datei 
("KOINZ.LIBN) abgespeichert. Bei der Korrektur einer Messung mit SUMESC werden aus diesen 
Koeffizienten und den Produkten aus Efficiency und Abundance der Linien, die in den jeweiligen 
.XTD-Files angegeben werden, die Korrekturen berechnet. 

SUMESC sucht außerdem nach Single- und Double-Escape-Linien, D+-Zerfalls-Linien und 
Summenpeaks. Da für den D+-Zerfall keine Efficiency angegeben wird, werden die Areas der 



Summenpeaks von P+-Linie und y-Linien auf die entsprechenden Full-Energy-Peaks der Linien auf- 
addiert. Ansonsten wird nur für Linien, für die keine Korrekturkoeffizienten vorliegen, eine Area- 
summiemng durchgeführt. Dabei wird darauf geachtet, daß nur innerhalb der Linien eines Nuklides 
komgiert wird und es werden Koinzidenzen beliebiger Ordnung bearbeitet. 

Für die Berechnung der Korrektur gilt: 
Die Koinzidenzkorrektur einer Linie ist nur von den verwendeten Kemdaten und der 
Efficiencykurve abhängig, also nicht von anderen gemessenen Linien. Im allgemeinen 
hängt so die Genauigkeit der Korrektur hauptsächlich von der Genauigkeit der Be- 
stimmung der Linie selbst ab. Die Fehler bei der Bestimmung der im allgemeinen kleinen 
Sumrnenpeaks beeinflussen das Ergebnis nicht. 
Vor allem bei kleiner Totzeit ist die Wahrscheinlichkeit der "gleichzeitigen" Messung von 
Photonen, die nicht in einer Kaskade direkt hintereinander emittiert wurden, extrem 
klein. Das "Zeitfenster", in dem die Photonen im Detektor gemessen werden müssen, um 
einen Sumrnenpeak zu erzeugen, ist sehr kurz. Deshalb wird in SUMESC angenommen, 
daß Summenpeaks ausschließlich durch Koinzidenzeffekte wie oben beschrieben 
innerhalb eines Kerns erzeugt werden, und nicht etwa zwei verschiedene Kerne 
gleichzeitig Photonen emittieren. 
Es wird ebenfalls angenommen, daß alle y-Linien eines Nuklides unterschiedliche 
Energien aufweisen. Falls die spektrale Auflösung zu gering ist, um zwei Linien zu 
trennen, kann die Summing-In-Korrektur für diese Linien nicht mehr durchgeführt 
werden. 
Der Summing-Out-Effekt ist proportional zur Peakfläche, der Wert PSumming-Out ist 
durch die Efficiency beschränkt. Im Gegensatz dazu kann der Fehler beim Summing-In- 
Effekt sehr groß werden, wenn die zugehörige y-Linie schwach ist. 

Einige kleinere Korrekturen bei inkonsistenten bzw. unvollständigen Eingabedaten werden von 
SUMESC automatisch durchgeführt. Da eine Koinzidenzkorrektur nur einmal durchgeführt werden 
kann, werden die .XTD-Dateien nach beendeter Korrektur markiert. Die Daten für die Zerfalls- 
schernata sind tabelliert, z.B. [ICR83]. 

4.4.6 XTD2ACT: Konvertierung zum .ACT-Format 

Um eine weitere Bearbeitung mit den Programmen NUKLID und SIGMA zu ermöglichen, können 
die .XTD-Dateien mit dem Programm XTD2ACT in das .ACT-Format konvertiert werden. Dabei 
gehen einige Informationen verloren, eine Rückkonvertiening ist deshalb nicht möglich. 



4.4.7 Ein Beispiel für die Korrektur der berechneten Aktivitäten 

Wie sich die durchgeführten Korrekturen auf die berechneten Aktivitäten auswirken, soll am Bei- 
spiel von 5 2 ~ n  (Messung A3069215) demonstriert werden. 

Tabelle 4.32: Vergleich zweier Linien desselben Nuklides 

Ein deutliches Indiz für die Korrektheit der Korrekturen ist, daß nach der Bearbeitung die beiden 
ermittelten Werte für die Aktivität weit besser übereinstimmen. Die relative Differenz, bezogen auf 
den Mittelwert der beiden Aktivitätsangaben, reduziert sich auf ein Fünftel. Dies ist auch ein Beleg 
für die Präzision der Efficiencymessungen, da die beiden Linienenergien in voneinander weit ent- 
fernten Energiebereichen liegen und die Koinzidenzkorrektur anscheinend korrekt ausfallt. Der Ver- 
lauf der Efficiencykurve scheint also über einen weiten Energiebereich konsistent zu sein, und die 
absolute Größe der Efficiency, von der die Koinzidenzkorrektur abhängt, scheint ebenfalls richtig er- 
mittelt worden zu sein. Durch die Anwendung von ABSORB und SUMESC ändern sich die 
berechneten Aktivitätswerte um 5.828% bei der 744.2 keV-Linie bzw. um 6.983% bei der 1434.1 
keV-Linie. Diese Korrekturen sind so groß, daß sie auf jeden Fall berücksichtigt werden sollten. Die 
maximalen Werte der durchgeführten Korrekturen liegen für ABSORB bei knapp 20%, für 
SLMESC bei etwa 11 %. 

4.4.8 Ein Beispiel für die Anwendung der Programme 
I 

Im folgenden soll als Beispiel eine Messung mit den vorgestellten Programmen bearbeitet werden. 
- Dafür wird ein Spektrum einer mit 66-MeV-Neutronen bestrahlten Eisenprobe ausgewählt (Messung 

A1869208). Das Ergebnis der Auswertung des Spektrums (Abb. 4.34) mit KOMPLEX und IDENTA 
sieht folgendermaßen aus: 

Angewandtes Programm 

KOMPLEX und IDENTA: 
ABSORB: 
SUMESC: 

Tabelle 4.33: Messung A1869208, unbearbeitet 

rechn. Aktivität der 
1434.1 keV-Linie 
(6.3% Std.-abw.) 

2.130 Bq 
2.150 Bq 
2.278 Bq 

rechn. Aktivität der 
744.2 keV-Linie 
(8.6% Std.-abw.) 

2.159 Bq 
2.183 Bq 
2.284 Bq 

Nuklid E [keV] Aktivität [Bq] Nuklid E[keVl Aktivität [Bq] 

Differenz 
(bzgl. 
Mittelwert) 
0.339 % 
0.372 % 
0.068 % 
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Abb. 4.34: Spektrum einer aktivierten Eisenprobe (Messung Al 869208) 
(Die für weitere Berechnungen verwendeten Linien sind angegeben.) 



Tabelle 4.33 (Fortsetzung) 

- P P 

Nuklid E (kevl Aktivität [aql 
P 

Nuklid E[keV] Aktivität [Bq] 

? ? ? ? ? ?  
? ? ? ? ? ? 
?????? 
BETA + 
TH-232 
MN-52 
RA-226 
MN-52 
? ? ? ? ? ?  
TH-232 
MN-52 
RA-226 
MN-54 
CO-56 
IHN- 56 
mr-52 
CO-56 
MN- 56 
MN-52 
SC-46 
?????? 
MN-52 
RA-226 
V-48 
U-238 

(23-56 
V-48 

SC-48 
CO-56 
SC-48 
FE - 59 
SC-46 
RA-226 
SC-44M 
SC-44 
RA-226 

Diese Auswertung enthält viele Angaben, .die korrigiert .werden müssen. Z.B. sind Aktivitäts- 
angaben für Untergrundnuklide aus den natürlichen Zerfallsreihen (238U, 232~h) unsinnig, da die 
entsprechenden Photonen nicht aus der positionierten Probe, für die Efficieiicy ermittelt wurde, 
emittiert wurden. 

Auf das entsprechende .XTD-File wurden die Programme in folgender Reihenfolge angewendet: 

UNGRND + ABSORB - CLEANXTD - SUMESC - CLEANXTD 

Die Einträge in den unterstützenden Dateien wie 2.B. ABSORB.DAT oder WEGDAMIT.LIS wurden 
passend gewählt. CLEANXTD wird nach Ablauf nochmals aufgerufen, um die "Qualität" der 
Zuordnungen zu prüfen. Ursprünglich sind 26 Linien nichtidentifiziert, und es wurden Nuklide wie 
28Mg identifiziert. Die durch die Programme automatisch korrigierten Daten stehen in Tabelle 4.35. 



Tabelle 4.35: : Messung A1869208, bearbeitet 

Nuklid E [ keVI 

BETA + 511.00 
SC-46 889.20 
SC-46 1120.50 
SC-47 159.40 
V-48 983.50 
V-48 1312.10 
S-E 433.09 
V-48 944.10 
V-48 2240.40 
V-48 928 -30 
CR-51 320.10 
MN-52 1434.10 
D-E 411.69 
S-E 922.92 
MN-52 1434.10 
MN-52 935.50 
MN-52 744.20 
LW-52 1333.60 
MN-52 1246.20 
MN-52 848.20 
MN-52 848.20 
MN-52 1247.70 
MN-52 346.00 
MN-52 647.00 
MN-52 600.00 
MN- 54 834.80 
FT-59 1099.20 
PE-59 1291.60 
FE - 59 192.40 
FE-59 142.60 
FE-59 335.00 
03-56 846.80 
03-56 846.80 
03-56 1238.30 
CO-56 2598.60 
(3-56 1771.40 
CO-56 1037.80 
(33-56 2034.90 
(3-56 3253.60 

Aktivität [Bq] 

0.78467E+02 + -  0.149E+01 
0.74526E+00 + -  0.507E-01 
0.00000E+00 +- 0.000E+00 
0.32735E+02 +-  0.7553+00 
0.28693EC02 + -  0.661Et00 
0.284993+02 +- 0.6463+00 
0.00000E+00 +-  0.000E+00 
0.25152E+02 + -  0.372E+Ol 
0.00000E+00 +- 0.000E+00 
0.00000E+00 +- 0.000E+00 
0.84294E+03 + -  0.434E+Ol 
0.68025E+03 + -  0.401E+01 
0.00000E+00 + -  0.000E+00 
0.00000E+00 + -  0.000E+00 
0.12637E+02 + -  0.134E+01 
0.740183+03 + -  0.119E+02 
0.72578Ec03 + -  0.752E+Ol 
0.729153+03 +- 0.105E+02 
0.91764E+03 +-  0.243E+02 
0.694313+03 + -  0.635E+02 
0.99142E+03 +- 0.418E+02 
0.10109E+05 + -  0.269E+03 
0.165843+04 + -  0.460E+02 
0.17295E+04 + -  0.170E+03 
0.66332E+04 +-  0.450E+03 
0.39948E+03 + -  0.504E+01 
0.40518E+01 + -  0.148E+00 
0.37435E+01 +- 0.2583+00 
0.00000E+00 + -  0.000E+00 
0.104443+02 + -  0.486E+01 
0.00000E+00 +- 0.000E+00 
0.12607E+02 + -  0.564EC00 
0.15531E+Ol + -  0.2483+00 
0.189673+01 + -  0.168E+00 
0.00000E+00 +-  0.000E+00 
0.34249E+01 + -  0.599E+00 
0.53634E+01 + -  0.377E+00 
0.33002E+Ol + -  0.489E+00 
0.00000E+DO + -  0.000E+00 

Nuklid 

CO-56 
CO-56 
D-E 
D-E 
03-56 
CO-56 
CO-56 
CO-56 
0 - 5 6  
0 - 5 6  
CO-56 
CO-56 
CO-56 
CO-56 
CO-56 
03-57 
CO-57 
CO- 57 
0-57 
03-60 
03-60 
?????? 
? ? ? ? ? ?  
SUMME 
?????? 
?????? 
SUMME 
SUMME 
SUMME 
? ? ? ? ? ?  
SUMME 
SUMME 
SUMME 
SUMME 
SUMME 
SUMME 
?????? 
SUMME 
? ? ? ? ? ?  

Die Bilanz der "Qualitätskontrolle": 

7 Linien sind nicht identifiziert, 
56Co: Die 846.80 keV-Linie wurde 2 gemessenen Linien zugeordnet, 
52Mn: Die 1434.10 keV-Linie wurde 2 gemessenen Linien zugeordnet, 
52Mn: Die 848.20 keV-Linie wurde 2 gemessenen Linien zugeordnet, 
die bei 1333.96 keV gemessene Linie wurde 2 Nuklidlinien zugeordnet, 
die bei 848.19 keV gemessene Linie wurde 2 Nuklidlinien zugeordnet, 
die bei 846.49 keV gemessene Linie wurde 2 Nuklidlinien zugeordnet, 
die bei 1246.70 keV gemessene Linie wurde 2 Nuklidlinien zugeordnet. 



Die Ursachen der festgestellten Fehler: 
Die 846.80 keV-Linie von 56Co (die bei 846.49 keV gemessen wurde) und die 848.20 
keV-Linie von 52Mn (die bei 848.19 keV gemessen wurde) werden wechselseitig zuge- 
ordnet, da die Abstände weniger als 2 keV betragen (diese Linien werden nicht ausge- 
wertet, da diese Nähe zu Störungen bei der Areabestimmung fiihrt und bessere Linien 
von 52Mn und 56Co gemessen wurden). 
Es gibt zwei 5 2 ~ n - ~ i n i e n  bei 1246.2 keV und bei 1247.7 keV. Letztere hat eine sehr 
kleine Abundante und die Zuordnung von dieser zu der bei 1246.70 keV gemessenen 
Linie ist falsch (dann wäre die berechnete Aktivität um 2 Größenordnungen größer als in 
Wirklichkeit). 
Die bei 1333.96 keV gemessene Linie ist eine cberschneidiing von 60C0 und 52Mn. Es 
Iäßt sich nicht feststellen, welcher Anteil der Area von welchem Nuklid stammt. 
Die Meßelektronrk erzeugt etwa bei Kanal 4040 eine Stufe, die mit den Gammalinien der 
Probe nichts zu tun hat aber einen Peak bei 2182.25 keV vortäuscht. 
Ein typischer Fehler.von KOMPLEX liegt darin, daß es bei einem großen Peak zusätzlich 
zu diesem Peak mehrere kleine Peaks in der näheren Umgebung berechnet, die nicht 
existieren. Ein solcher Fall liegt u.a. bei 1434.10 keV, 1947.72 keV und 1941.90 keV 
vor. 
Weitere Effekte wie Comptonkanten oder kleinere statistische Schwankungen im 
Spektrum werden von KOMPLEX mit Peaks verwechselt. 

Durch die Anwendung der Programme wurden zum einen die Werte der Aktivitäten nicht unerheb- 
lich korrigiert, zum anderen ist die "Qualität" der Linienzuordnung besser geworden, wenn auch 
nicht alle fehlerhaften Zuordnungen automatisch korrigiert werden konnten. 



Die größte Massenzahldifferenz zwischen Probenkem und Restkem der gemessenen Reaktionen ist 
10 (7Be ist kein Restkem, sondern ein aus dem Targetkem emittiertes und in Probenkörper ver- 
bliebenes Teilchen). Die Neutronenstrahlen müssen mit Protonen kontaminiert gewesen sein, da die 
Protoneneinfangreaktionen Fe -+ Co und Cu + Zn nicht neutroneninduziert sein können. Die 
Berechnung der Aktivitäten erfolgte wie in den vorhergegangenen Kapiteln vorgestellt. Für jede 
gemessene Reaktion bei einer bestimmten Energie und Position (Tabelle 4.36) wurden die Aktivitäts- 
bestirnmungen mit den kleinsten Standardabweichungen ausgesucht und für die weitere Bearbeitung 
verwendet. Die folgende Liste (Tabelle 4.37) führt alle gemessenen spezifischen Aktivitäten auf, 
sortiert nach Ordnungs- und Massenzahl der Produktnuklide. Grundlage dieser Liste sind 557 von 
1226 einzelnen Aktivitätsbestimrnungen. 

Tabelle 4.37: Gewichtete mittlere Aktivitäten mit Standardabweichungen 

PROBE Name der bestrahlten Probe (Kap 3 . 3  ) 

PROD . Reaktionsprodukt 

AKTIVITAT Spezifische Aktivität in ~ q / g  f 
gewichtete mittlere Standardabweichung 

ZAHL.MESS Anzahl der verwendeten Messungen 

MINIMUM Minimale verwendete spezifische Aktivität in ~ q / g  

MAXIMUM Maximale verwendete spezifische Aktivität in ~ q / g  

PROBE PROD. AKTIVITAT ZAHL MINIMUM MAXIMUM 
[Bq/gl MESS. [Bq/gl [Bq/gl 

ALU85 
ALNB2 
ALUB3 
ALNAl 
ALNBl 
ALUB 5 
ALNA2 

ALNB2 
ALUB3 
ALNAl 
ALNBl 
ALUAS 
ALUB5 
ALNA2 
ALNB2 
CUNBl 
CU-A5 
CU-B5 
CUNA2 
CmB2 
CU-B5 
CüNA2 
CUNB2 
CU- B3 
CUNBl 

( . . . )  



Tabelle 4.37 (Fortsetzung) 

PROBE PROD. 

CU-A5 5 7 ~ ~  

CU-B5 5 7 ~ ~  

CUNA2 5 7 ~ ~  

CUNB2 5 7 ~ o  
CU-A3 5 8 ~ ~  

CU-B3 5 8 ~ ~  

CUNAL 58~0 

CUNB~ 58~0 
CU-A5 5 8 ~ ~  

CU-B5 5 8 ~ o  
CUNA2 5 8 ~ ~  

CUbJB2 5 8 ~ ~  

CU- B3 5 9 ~ e  

CUNBl 5 9 ~ e  
CU-A5 5 9 ~ e  

CU-B5 5 9 ~ e  
CUNA2 5 9 ~ e  
CUNB2 5 9 ~ e  
CU-B3 6 0 ~ ~  

CUNBL 6 0 ~ o  
CU-B5 6 0 ~ ~  

CUNB2 6 0 ~ o  
CU-B3 6 4 ~ ~  

CU-B5 6 4 ~ u  
CU-B3 6 5 ~ n  
CLJNB~ G5zn 
CU-B5 6 5 ~ n  
CUNB2 6 5 ~ n  

FENA2 7 ~ e  
FENB2 7 ~ e  
FENBL 4 6 ~ ~  

FENBlX 4 6 ~ ~  

FENB2 4 6 ~ c  
FENB2X 4 6 ~ c  
FENAl 4 8 ~  

FENBl 4 8 ~  

FENBlX 4 8 ~  

FEXA5 4 8 ~  

FENA2 4 8 ~  

FENB2 4 8 ~  

FENB2X 4 8 ~  

FE-A3 5 1 ~ r  
FEXB3 5 1 ~ r  
FENA~ 5 1 ~ r  
FE N B ~  5 1 ~ r  
FENB~X 5 l ~ r  
FEXAS "Cr 
FENA2 5 1 ~ r  
FENB2 5 1 ~ r  
FENB2X 'lcr 

( . . . )  

ZAHL MINIMUM 
MESS. [Bq/gl 

MAXIMUM 

[Bq/gl 

0.19790.10-~ 

0.10764.10'~ 
0.30238.10-~ 

0.80877 .1Of1 
0.27393~10-~ 

0.24974~10'~ 
0.15828 - 10-1 
0.56330.10'~ 
0.13067 .10+O 

0.10167 * 10'~ 
0.25340.10+~ 
0.68574.10'~ 
0.23817 .1of1 
0.37968.10'~ 
0.23262.10-~ 

0.89142.10'~ 
0.30106.10-~ 
0.69178-10'l 
0.75291.10+~ 
0.14480.10~~ 
0.29074.10~~ 
0.18630*10+~ 
0.16394 .10f5 
0.38286 -10'~ 
0.31584.10-~ 
0.88464 m10-l 
0.24665.10'~ 
0.13497 .10'O 
0.56695.10-~ 
0.11312.10'~ 
0.30737 -10-1 
0.27240-10-~ 
0.19016.10'~ 
0.19541-10" 
0 .54619.10-~ 
0.30492.10~~ 
0.33440-1Of0 
0.43737 ql.0-1 

0.23454.10-1 
0.85491.10'~ 
0.76915.10'~ 
0.34544~10'~ 
0.34997 .10f2 
0.70841.10+~ 
0.14187.10'~ 
0.14228 - 10'~ 
0.34296-10+O 
0.41834.10'~ 
0.21509. L O + ~  
0.21158 .10f3 



Tabelle 4 -37 ( F o r t s e t z u n g )  

PROBE 

F E  - A 3  
FEXB3 
F E N A l  
F E N B l  
F E N B l X  
FEXA5 
FENA2 
F E N B 2  
FENB2X 
F E - A 3  
FEXB3 
F E N A l  
F E N B l  
F E N B l X  
FEXA5 
FENA2 
FENB2 
FENB2X 
F E X B 3  
F E N B l  
F E N B l X  
FENB2 
FENB2X 
F E  - A 3  
FEXB3 
F E N B l  
F E N B l X  
FENB2 
FENB2X 
FEXB3 
F E N B l  
F E N B l X  
F E N B 2  
FENB2X 
FEXB3 
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5 Berechnung der Wirkungsquerschnitte 

5.1 Herleitung einer Formel zur Berechnung 

Die flußgewichteten mittleren Wirkungsquerschnitte (Gleichungen 1.1 und 1.3) für die neutronen- 
induzierten Reaktionen sollen mit den gemessenen Aktivitäten bestimmt werden. Im folgenden soll 
eine entsprechende Formel hergeleitet werden. 

Für die zeitliche Änderung der Zahl ng der Prodiiktkeme gilt nach Gleichung 1.1 (formuliert mit der 
Neutronenflußdichte cp) und bei Berücksichtigung des radioaktiven Zerfalls (Gleichung 4.1): 

Zu Beginn der Bestrahlung existieren keine Produktkerne. Die Integration von Gleichung 5.1 mit 
dieser Randbedingung liefert fiir die Zahl n ~ ( t )  der Produktkerne zu einem bestimmten Zeitpunkt t: 

Hier wird eine konstante Neutronenflußdichte cp während der gesamten Bestrahlungszeit vorausge- 
setzt. Für lange Bestrahlungszeiten bzw. große Zerfallskonstanten konvergiert ng gegen den Grenz- 
wert o - <p . n ~ / h .  Es stellt sich ein Gleichgewicht ein, wenn Neubildungsrate und Zerfall bzw. 
Aktivität gleich groß sind. Die Aktivität A(t) zu einem bestimmten Zeitpunkt während der Bestrahlung 
ist nach Gleichung 4.2 (t = 0 am Beginn der Bestrahlung): 

Für die Sättigungsaktivität Am, die Aktivität im Gleichgewicht, gilt: 

Am = o.cp .nA 

Aus der Aktivität am Ende der Bestrahlung A ~ o r  und der Dauer der Bestrahlung t ~ o r  - tgor Iäßt sich 
die Sättigungsaktivität Am berechnen. Bei späterer Messung der Aktivität Iäßt sich AEOI leicht mit 
dem Zerfallsgesetz (Gleichung 4.2) bestimmen. Der zeitliche Verlauf der Aktivität, auch nach dem 
Ende der Bestrahlung, ist schematisch in Abb. 5.5 dargestellt. 



I I 
Beginn Ende Zeit I 

lder ,der 
I Bestrahlung I Bestrahlung 

Abb. 5.5: Zeitlicher Verlauf der Aktivität bei konstanter 
Neutronenflußdichte während der Bestrahlung 

Die Zahl nA der Kerne in einer Probe berechnet sich aus der Probenmasse m, der relativen Atom- 
masse U, der Avogadro-Konstanten NA und der Reinheit r der Probe: 

Die Neutronenflußdichte cp kann über den Protonenstrahlstrom I = Q/( t~o~- tgo~)  mit dem Um- 
rechniingsfaktor @/Q (Neutronenfluenz zu Protonenstrahlladung) ermittelt werden. Der in dieser 
Arbeit verwendete flußgewichtete mittlere Wirkungsquerschnitt wird mit dem Faktor @peak/Q 
berechnet. Der Index "Peak" soll andeuten, daß sich die indizierte Größe nur auf den High-Energy- 
Peak-Bereich bezieht (vgl. Gleichung 1.3). Gleichung 5.4 wird nach a aufgelöst und die unbe- 
kannten Größen durch die passenden Ausdrücke ersetzt: 

A E ~ I  Aktivität am Ende der Bestrahlung 
h Zerfallskonstante des Produktnuklides 
MI Zeitpunkt des Bestrahlungsendes 
 BOI Zeitpunkt des Beginns der Bestrahlung 
I Protonenstrorn (Protonenstrahlladung pro Zeiteinheit) 
heak /Q  Verhältnis von Neutronenfluenz im Peak-Bereich zur Protonenstrahlladung 
NA Avogadro-Konstante 
m Probenmasse 
r Reinheit der Probe 
U Relative Atommasse (Molmasse) des Probennuklides 

Für mehrere Bestrahlungsintervalle oder bei Schwankungen in der Intensität des Neutronenstrahles 
muß Gleichung 5.7 ergänzt werden. Bekannt sei die Aktivität A(t) zu einem bestimmten Zeitpunkt t 
nach dem Ende der Bestrahlungen. Außerdem kenne man für die Zeitintervalle Ati während der Be- 
strahlung die Protonenströme T i  bzw. die Protonenstrahlladung Qi. t - ti ist der zeitliche Abstand 



zwischem dem Ende des jeweiligen Zeitintervalles und dem Zeitpunkt der Messung. Die übrigen 
Größen - g Q ,  h und nA - sind in allen Zeitintervallen gleich. Dann gilt: 

Die Terme e-h(t-ti) gleichen den Aktivitätsabfall zwischen den jeweiligen Intervallenden und dem 
Meßzeitpunkt aus. Fiir kurze Zeitintervalle ist der Ausdruck (1 - e-h-Ati) / Ati etwa gleich h. Mit 
Ii = Qi 1 Ati folgt: 

Mit Hilfe eines kleinen Programmes wurden aus den Loggerprotokollen (Kapitel 3.2) die Summen 
1; Qi.e-A('-ti) für alle Proben und Nuklide berechnet, für den Zeitpunkt t wurde das Ende der Be- 
strahlung gewählt: 

i i,t(i)-or 

i Nummer der Logger-Ausgabe (mit den Detektormeßwerten) 
t i Zeit der Messung der i-ten Logger-Ausgabe 
t ~ o ~  Ende der Bestrahlung 
t~or Beginn der Bestrahlung 
C(i) Detektormeßwert (Counts) der i-ten Logger-Ausgabe 
K Urnrechnungsfaktor zwischen dem Detektormeßwert und der Protonenstrahlladung 
h Zerfallskonstante des gemessenen Nuklides 

Bei maximalen zeitichen Abständen von einer Minute zwischen zwei Loggereinträgen und einer 
minimalen Halbwertszeit von etwa 15 h ist der Fehler der Näherung (1 - e-A.Ati) / At; = h kleiner als 
0.041 %. 1 



5.2 Ergebnisse 

Die folgenden Tabellen geben die berechneten flußgetvichteten -, mittleren Wirkungsquerschnitte 7 
für Position A. und "Pseudo-Wirkungsquerschnitte" o für Position B an. Die Werte 7' sind so 
berechnet, als wären die Proben im Strahl auf Position A und nicht in der Targetkammer befestigt ge- 
wesen. Q" ist die korrigierte Protonenstrahlladung (Gleichung 5.10), E, die Neutronenenergie und 
Mat. das Probenmaterial. 

- 
Tabelle 5.11: o - W e r t e  für Position A 

L 

Mat. N u k l i d  E, spez. Aktivität. Q* 0 

4 5  MeV 
6 6  MeV 

4 5  MeV 
5 6  MeV 
6 6  MeV 

5 6  MeV 
6 6  MeV 

5 6  MeV 
6 6  MeV 

6 6  MeV 

5 6  MeV 
6 6  MeV 

3 4  MeV 
4 5  MeV 
5 6  MeV 
6 6  MeV 

6 6  MeV 

4 5  MeV 
5 6  MeV 
6 6  MeV 

3 4  MeV 
4 5  MeV 
5 6  MeV 
6 6  MeV 

3 4  MeV 
4 5  MeV 
5 6  MeV 
6 6  MeV 

3 4  K e V  
4 5  MeV 
5 6  MeV 
6 6  MeV 

3 4  MeV 

5 6  MeV 

5 6  MeV 



Tabelle 5.12: o -Werte für Position B 

- 
Mat. Nuklid E, spez. Aktivität Q ' 0 

56 MeV 
6 6  MeV 

34 MeV 
45 MeV 
56 MeV 
66 MeV 

34 MeV 
45 MeV 
56 MeV 
66 MeV 

45 MeV 
56 MeV 
66 MeV 

34 MeV 
45 MeV 
56 MeV 
66 MeV 

56 MeV 
66 MeV 

34 MeV 
45 MeV 
56 MeV 
66 MeV 

34 MeV 
45 MeV 
56 MeV 
66 MeV 

34 MeV 
45 MeV 
56 MeV 
66 MeV 

34 MeV 
56 MeV 

34 MeV 
45 MeV 
56 MeV 
56 MeV 

66 MeV 

45 MeV 
45 MeV 
66 MeV 
66 MeV 

45 MeV 
45 MeV 
66 MeV 
66 MeV 



T a b e l l e  5 . 1 2  ( F o r t s e t z u n g )  

M a t .  N u k l i d  E, spez. A k t i v i t ä t  

[ B q / g l  

3 4  MeV 3 . 4 1 - 1 0 + l  f 
4 5  MeV 1 . 4 0 . 1 0 ' ~  f 
4 5  MeV 1 . 4 0 - 1 0 ' ~  f 
6 6  MeV 2 . 1 4 . 1 0 ' ~  f 
6 6  MeV 2 . 1 1 - 1 0 f 2  f 

34  MeV 2 . 6 8 . 1 0 ' ~  f 
4 5  MeV 7  . 9 2 . 1 0 ' ~  f 
4 5  MeV 8 . 0 1 . 1 0 ~ ~  f 
6 6  MeV 1 . 8 2 . 1 0 ' ~  f 
6 6  MeV 1 . 8 0 . 1 0 ' ~  f 

34  MeV 1 . 1 3 . 1 0 ' ~  I 
4 5  MeV 8 . 3 3 . 1 0 ' ~  I 
4 5  MeV 8 . 4 1 . 1 0 ' ~  f 
6 6  MeV 1 . 0 2 . 1 0 ' ~  f 
6 6  MeV 1 . 0 0 . 1 0 ' ~  f 

3 4  MeV 6 . 9 2 . 1 0 - I  f 
4 5  MeV 1 . 2 4 . 1 0 ' ~  f 
4 5  MeV 1 . 2 4 . 1 0 ' ~  f 
6 6  MeV 1 . 0 7 - 1 0 "  f 
6 6  MeV 1 . 0 4 - 1 0 "  f 

3 4  MeV 1 . 5 4 . 1 0 - 1  f 
4 5  MeV 1 . 9 7 - 1 0 - I  f 
4 5  MeV 3 . 8 4 ~ 1 0 - ~  f 
6 6  MeV 7 . 3 3 . 1 0 - I  f 
6 6  MeV 6 . 7 4 . 1 0 - I  f 

3 4  MeV 1 . 4 1 . 1 0 - 1  f 
4 5 M e V  1 . 6 7 . 1 0 - ~  f 
4 5  MeV , 2 . 5 4 . 1 0 - 1  f 
66 MeV 4 . 3 2 - 1 0 - ~  f 
6 6  MeV 2 . 5 4 . 1 0 - I  f 

34  MeV 5 . 9 2 . 1 0 - ~  f 
4 5  MeV 9 . 9 1 . 1 0 - I  f 
6 6  MeV 2 . 5 2 ~ 1 0 - ~  I 
6 6  MeV 8 . 8 7 - 1 0 - ~  f 

3 4  MeV 8 -52 .10-1  I 
4 5  MeV 9 . 2 1 * 1 0 - ~  I 
4 5  MeV 8 . 8 4 . 1 0 - ~  I 
6 6  MeV 4 . 6 0 . 1 0 ' ~  f 
6 6  MeV 4 . 2 6 . 1 0 ' ~  I 

34  MeV 4 .87-10 'O f 
56 MeV 6 . 3 2 . 1 0 ' ~  f 

3 4  MeV 4 .56 .10-1  I 
4 5  MeV 1 . 0 2 . 1 0 ~ ~  f 
56 MeV 4 . 4 5 . 1 0 ' ~  I 
6 6  MeV 5 . 4 2 . 1 0 ' ~  f 

4 5  MeV 5 . 9 2 . 1 0 - ~  f 
56 MeV 3 . 9 0 . 1 0 - L  I 
6 6  MeV 5 .75 .10 -1  f 

34  MeV 5 . 2 8 - 1 0 ' ~  I 
56 MeV 1 . 3 5 . 1 0 ' ~  I 



Ist das Verhältnis zwischen den Neutronenfl ußdichten im Strahl und den Neutronenflußdichten in 
der Targetkammer konstant und stimmen die spektralen Verteilungen der Neutronen an beiden 
Positionen überein, so müssen die Quotienten aus den F' und den zugehörigen 7 konstant sein. 
Im folgenden werden - soweit möglich -diese Quotienten "B/AW angegeben. 

Tabelle 5.13 : 1 t ~ / ~ l l  -Quotienten 

Mat . Energie Nuklid Schwelle I I B / A ~ ~  

45 MeV 
66 MeV 

MeV 
MeV 

MeV 
MeV 
MeV 

MeV 
MeV 

MeV 
MeV 

MeV 

MeV 
MeV 

MeV 
MeV 
MeV 
MeV 

45 MeV 
56  MeV 
66 MeV 

56 MeV 
66 MeV 

56 MeV 
66 MeV 

66 MeV 

56 MeV 
66 MeV 

34 MeV 
45 MeV 
56 MeV 
66 MeV 

66 MeV 

45 MeV 
1 66 MeV 

MeV 
MeV 

MeV 
MeV 
MeV 

MeV 
MeV 
MeV 

MeV 
MeV 
MeV 

34 MeV 
45 MeV 
66 MeV 

34 MeV 
45 MeV 
66 MeV 

34 MeV 
45 MeV 
6 6  MeV 

34 MeV 

56 MeV MeV 

MeV 56 MeV 

Statistische Auswertung der Quotienten "B/A": 

Mittelwert: 58.90 
Std.abw. : 42.48 
Minimum : 2.05 
Maximum : 180.47 



Werden die Quotienten von 7' und 7 in Abhängigkeit von der Schwellenenergie der ent- 
sprechenden Reaktion aufgetragen, ergibt sich folgendes Bild. 

Schwellenenergie [MeV] 

Abb. 5.14: Quotienten der formal berechneten Wirkungsquerschnitte 

Offensichtlich variieren bei den auftretenden niedrigen Schwellenenergien von weniger als 35 MeV 
die Quotienten der berechneten Wirkungsquerschnitte beträchtlich. Es scheint aber, daß die Größe 
dieser Quotienten in Abhängigkeit von der Schwellenenergie der Reaktion begrenzt ist. Eine mögliche 
Erklärung ist, daß in der Targetkamrner der Anteil niederenergetischer Neutronen durch Streu- 
Prozesse etc. wesentlich größer ist als im Strahl. 



6 Least-Squares-Adjustment 

Bevor in Kapitel 6.2 das Least-Squares-Adjustment-Verfahren beschrieben wird, sollen die grund- 
legenden und für das Verständnis wichtigen statistischen Begriffe definiert werden. Das Programm 
STAYSL93 zur praktischen Anwendung wird in 6.3 vorgestellt. 

6.1 Statistische Grundlagen 

1n der Statistik sollen aus einzelnen Beobachtungen Aussagen über die entsprechende Grund- 
gesamtheit getroffen werden. Zum Beispiel kann die Aktivität einer Probe mit langlebigen radio- 
aktiven Nukliden. in diesem Fall die Gmndgesamtheit, nicht über einen beliebig ausgedehnten Zeit- 
raum gemessen werden. Aus einer oder mehreren Einzelrnessungen über begrenzte Zeitintervalle soll 
die Aktivität bestimmt werden. Für solche Aufgaben werden Schätzfunktionen ("Schätzungen") ge- 
sucht, die aus den n einzelnen, voneinander unabhängigen Messungen Xi, l < i < n ,  ("Stichprobe vom 
Umfang n") näherungsweise eine Eigenschaft 0 der zugnindeliegenden Wahrscheinlichkeitsver- 
teilung F(x) berechnen. Schätzfunktionen von diesem Typ, bei denen ein Schätzwert berechnet wird, 
nennt man Punktschätzungen. Intervallschätzungen geben ein Intervall (den Vertrauensbereich) an, 
das mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit den gesuchten Wert enthält. Im folgenden werden nur 
Punktschätzungen betrachtet. Von wenigen Fällen abgesehen, können auch durch beliebig lange und 
genaue Messungen die zu schätzenden Werte nicht exakt bestimmt werden, so daß eine Bewertung 
der Qualität von Schätzungen nötig ist. Die nächsten Absätze führen Kriterien fiir die Beurteilung von 
Schätzfunktionen auf. 

Erwc~mingsrrcue: 
Eine Schätzfunktion e 1  heißt erwartungstreu, wenn ihr Erwartiingswert gleich dem zu schätzenden 
Parameter 0 ist. 

Die Verzerrung (der Bias) einer Schätzfunktion ist die Differenz < 8 1 ? - 8. 
Asymptorisc.he Envartungstreue: 

Eine Schätzfunktion O 1  heißt asymptotisch erwartungstreii, wenn ihr Erwartiingswert für große 
Stichproben gegen den zu schätzenden Parameter 0 konvergiert. 

Jede erwartungstreue Schätzfunktion ist auch asymptotisch envartungstreu. 
Konsistenz: 

Eine Schätzfunktion e1 heißt konsistent, falls sie für große Stichproben gegen den Parameter 8 kon- 
vergiert. 

lim p(IIB1(Xl,X2 ,..., X n ) - 0 0 I I < ~ ) = 1  V & > 0 .  
n-rm 

p bezeichnet die Wahrscheinichkeit des geklammerten Ereignisses und 11  eine Norm auf den Parameter 
0 bzw. die Schätzfunktioii 0 1.  



Wirksamkeit: 
Eine Schätzfunktion O 1  von 0 heißt wirksamer als eine weitere Schätzfunktion 82, falls 

<(Bi - 0)2> heißt der mittlere quadratische Fehler MSE ("mean squared error"), er ist gleich der 
Varianz der Schätzfunktion. Die Schätzfunktion mit dem kleinsten MSE heißt wirksamste Schätz- 
funktion (häufig existiert eine solche Schätzfunktion nicht). Falls es eine wirksamste Schätzfunktion 
gibt ist sie diejenige, die alle verfügbaren Informationen am besten ausnützt. So sind z.B. Schätz- 
funktionen, die die einzelnen Stichprobenergebnisse nach der jeweiligen Standardabweichung 
gewichten, "besser" als Schätzfunktionen, die alle Stichprobenergebnisse in gleichem Maße berück- 
sichtigen. 

Bei physikalischen Größen muß darauf geachtet werden, daß die Ergebnisse der Schätzung 
akzeptierbar sind. Zum Beispiel können bei Schätzungen normalerweise prinzipiell auch negative 
Ergebnisse auftreten, während manchmal die geschätzte Größe nur positiv sein kann. Im allgemeinen 
müssen bei der Suche nach der geeigneten Schätzfunktion Kompromisse zwischen den wünschens- 
werten Eigenschaften geschlossen werden, so wird z.B. in vielen Fällen eine asymptotische 
Erwartungstreue akzeptiert, wenn die entsprechende Schätzfunktion schnell konvergiert. 

Die Punktschätzung Least-Squares-Adjustment (Gleichung 1.4) ist erwartungstreu und konsistent 
und per Definition die wirksamste Schätzung. Bei der Schätzung von Anregungsfunktionen kann es 
zu negativen Ergebnissen kommen, die physikalisch nicht akzeptierbar sind. 

Die wichtigsten statistischen Größen sind Erwartungswert (Mittelwert) und Varianz bzw. Standard- 
abweichung. Sie werden für eine Zufallsgröße X und für eine Stichprobe (Xl, X2, ..., XJ wie folgt 
definiert: 

Empirisches Mittel einer 
Erwartungswert einer Zufallsgröße X: Stichprobe (Xi, X2, ..., X,): 

(Komgierte) empirische Varianz einer 
Varianz einer Zufallsgröße X: Stichprobe (Xl, X2, ..., X,): 

Gelegentlich wird als empirische Varianz ("sample variance") auch sZ = (1111) - E I  (X; - [X])2), 
die mittlere quadrierte Abweichung, bezeichnet [SMIBl]. Dann gilt <s2> = 02 . (n-1) / n . Eine 
Schätzung nach dieser Definition ist lediglich asymptotisch erwartungstreu. Als Standardab- 
weichungen werden die Wurzeln aus den Varianzwerten bezeichnet. Sie weisen dieselbe Einheit wie 
die Zufallsgröße bzw. die Stichprobe auf. Wichtig für die Berechnung der Standardabweichungen 
von Funktionen mehrerer Zufallsgrößen ist folgender Satz: 

Die Varianz einer Summe voneinander unabhängiger Zufallsgrößen ist 
gleich der Summe der Varianzen der einzelnen Zufallsgrößen: 



6.1.2 Mehrdimensionale Zufallsgrößen, Kovarianz und Korrelation 

n-dimensionale Zufallsgrößen werden wie Stichproben mit Vektoren (XI, x2, ..., xJ bezeichnet. 
Im allgemeinen Fall bezeichnen die X i  verschiedene eindimensionale Zufallsgrößen. Für eine Stich- 
probe, die eine mehrdimensionale Zufallsgröße ist, gilt, daß alle X; voneinander unabhängig und 
gleichverteilt sind. Es können mehrdimensionale Schätzfunktionen definiert werden, mit denen ein 
Parametervektor 0 abgeschätzt werden soll. Die Differenz zwischen der Zahl der voneinander unab- 
hängigen ~ in~abeda ten  und der Zahl der voneinander unabhängigen zu schätzenden Parameter heißt 
Freiheitsgrad. Er muß für alle Schätzungen positiv sein, d.h. die Anzahl der zu schätzenden 
Parameter muß kleiner als der Umfang des verwendeten Datensatzes sein. 

Den Zusammenhang zwischen zwei Zufallsgrößen Xi und xj beschreibt die Kovarianz cov(x;, xj): 

Bei einem n-dimensionalen Zufallsvektor lassen sich die Kovarianzen als Matrix schreiben: 

r C O V ( X ~ , X ~ )  cov(X1,X2) . - .  cov(X1, Xn) 

- - cov(X2, XI)  cov(X2, X2) . . . cov(X2, X,) 
cov(Xi, Xj). 

i=l ... n . . . . . .  1 
Ziir Berechnung der Kovarianz ist häufig diese Formel geeignet: 

Die Schätzfunktion für eine unbekannte Kovarianz ist: 

Diese Schätrfunktion ist e&artungstreu und, falls der Envartungswert von X2Y2 existiert, 
konsistent. Für die Berechnung benutzt man oft: 

Die Diagonalelemente der Kovarianzmatrix sind die Varianzen der Elemente des Zufallsvektors. Für 
unabhängige Zufallsgrößen sind die Nichtdiagonalelemente 0. Möchte man die gegenseitigen 
Abhängigkeiten von zwei Zufallsgrößen Xi und Yi unabhängig von ihren Varianzen beschreiben, 
wählt man den Korrelationskoeffizient corr(X;, Xj): 

C O V ( X ~ ,  Xi) coIT(Xi, Xj) = corr(Xj, Xi) = 7 9 9 

Aus der Symmetrie folgt: corr(Xi, Xi) = 1. Der Korrelationskoeffizient corr(X;, Xj) ist eine 
dimensionslose Zahl zwischen -1 und 1; bei con(Xi, Xj) = 0 heißen Xi und Xj unkorreliert. 



Folgende Aussagen sind äquivalent: 

Icorr(Xi, Xj)I = 1 

und 

3 a, b mit Xj = a + b.Xi 

Abbildung 6.10 zeigt drei Streuungsdiagramnie mit verschiedenen Korrelationskoeffizienten für die 
Zufallsgrößen X und Y. 

corr (X, Y) = 0.123 

Abb. 6.10: Streudiagramme 



Die Korrelationskoeffizienten lassen sich wieder als symmetrische Matrix schreiben: 

1 . . . corr(X2, X,) 
con(Xi, Xj). 

i=l ... n . . .  . . . 

Bei voneinander unabhängigen Zufallsgrößen sind in der zugehörigen Konelationsmatrix alle Nicht- 
diagonalelemente gleich 0. Die Konelationsmatrix ist symmetrisch und positiv definit. Sie enthält 
weniger Informationen als die Kovarianzmatrix; um aus der Korrelation die Kovarianz zu berechnen, 
ist die zusätzliche Kenntnis der Varianzen nötig. 

Zwei Beispiele für das Auftreten von Kovarianzen: 
Eine Meßreihe wird bei unveränderter Justierung des Apparats durchgeführt. Der einge- 
stellte Wert kann nicht exakt bestimmt werden und beeinflußt alle Meßergebnisse in 
gleicher Weise. Solche systematischen Fehler können durch Einbeziehung von 
Kovarianzen berücksichtigt werden. 
Bei der Berechnung der Aktivitäten Ai verschiedener Proben mit der Formel Ai = 
Areapeaki / (tmSi - E . Iyi) wird die detektorspezifische Efficiency E verwendet (Iy sei 
die Abundante und tmSs die Meßzeit). Die Varianz der Efficiency, d.h. die Varianz der 
Messungen, mit denen die Efficiency bestimmt wurde, ist die Kovarianz zwischen allen 
Aktivitätsangaben, falls alle anderen Größen unabhängig voneinander bestimmt werden. 

Die Vernachlässigung von Kovarianzen führt zu verschobenen Schätzwerten und zur Unter- 
schätzung von Fehlern, wie ein Beispiel ([SMI91], Example 12.2) zeigt: 

Aus der Literatur seien zwei gemessene Werte für einen Wirkungsquerschnitt o bekannt: ol = 1.85 
barn (f 6%) und 02 = 1.94 bam (+ 8%). Man schätzt, daß die Fehler zu 50% korreliert sind, d.h. 
die Kovarianzmatrix C besitzt die Elemente C1 1 = C22 = 1 und C12 = Czl = 0.5. Gesucht wird die 
beste Schätzung o, mit dem zugehörigen Fehler (vgl. Gleichung 1.4). Eine Berechnung mit dem 
Programm STAYSL93 führt zu folgendem Resultat10 : ae = 1.867 barn (k 5.8%). Ohne Berück- 
sichtigung der 50%igen ~ohela t ion  erhält man als verfälschtes Ergebnis: 0, = 1.881 barn (f 4.8%). 

Eine Auswertung durchgeführter Expa.imente unter Berücksichtigung der Kovarianzen wird in 
[WAG79] ausführlich dokumentiert. 

l0 STAYSL93 ist für diese Art von Rechnungen nicht ausgelegt, die Ergebnisse können deshalb um etwa fO.OO1 
vom Erwartungswert abweichen. Bei den berechneten Standardabweichungen von mehreren Prozent fallt diese 
Abweichung nur wenig ins Gewicht. 



In der Statistik besetzt die x2 - Verteilung eine prominente Rolle; sie wird für die Beurteilung von 
experimentellen Daten benutzt. Ihre Wahrscheinlichkeitsdichte px3 ist für reelle positive Zahlen X und 
für die "Freiheitsgrade" n (n = 1 , 2 , 3 ,  ...) definiert: 

x(n/2)-l . e-(x/2) ca 

pX2,n(x) = mit r ( a )  = J tu-ie-tdt) r(;) . 2n/2 o - 
Der Erwartungswert <X> ist gleich dem Freiheitsgrad n, die Varianz a2 ist gleich 2.n. Der Ausdruck 
Freiheitsgrad bezieht sich auf die Daten, deren Konsistenz mit der x2-Verteilung geprüft werden soll 
(Kap. 6.1.2). 

Es gebe eine Stichprobe Xi, l<ign mit dem empirischem Mittelwert [X] und der empirischen 
Varianz s2. Die zugrundeliegenden Wahrscheinlichkeitsverteilung X mit Mittelwert < X >  und Varianz 
a2 sei normal verteilt. Dann gilt: 

Der Term n.s2/02 ("X?-Wert") gehorcht der x2-~erteilung 
mit dem Freiheitsgrad n-1 

Auf dieser Basis wird der x2-Test durchgeführt. Der x2-Wert z einer Stichprobe vom Umfang n wird 
berechnet und mit der kumulierten ~2-Verteilung a verglichen. a(z) =J: x2(x) dx für den Freiheitr- 
grad n-1. z sollte etwa gleich seinem Erwartungswert n-1 sein, dann liegt a etwa bei 0.5 und das 
Ergebnis gibt keinen Anlaß, an den Daten zu zweifeln. Für z « n-1 wird der Wert a(z) betrachtet: Er 
gibt die Wahrscheinlichkeit an, unter den genannten Bedingungen einen $-Wert kleiner oder gleich z 
zu erhalten. Zum Beispiel beträgt die Wahrscheinlichkeit, bei 10 Freiheitsgraden ein z 52 .56  zii er- 
halten, 1 %. In solchen Fällen ist die Varianz der Daten wesentlich größer als die Streuung der ge- 
messenen Daten "zulkßt". Für z » n-1 wird der Wert 1-a(z) betrachtet: Er gibt die Wahrscheinlichkeit 
an, einen x2-wert größer als z zu erhalten. Z.B. beträgt die Wahrscheinlichkeit, bei 10 Freiheits- 
graden ein z > 23.3 zu erhalten, 1 %. Die Streuung der Daten ist dann erheblich größer als aufgrund 
der Wahrscheinlichkeitsverteilung angenommen werden kann. In diesen beiden Fällen sind mit 
großer Wahrscheinlichkeit die Annahmen über die Wahrscheinlichkeitsverteilung falsch oder 
Messung der Daten war fehleihaft. Als Faustregel gilt: Bei mehr als 10 Freiheitsgraden sollte der X*- 
Wert pro Freiheitsgrad etwa bei 1 liegen (bei weniger als,lO Freiheitsgraden ist der x2-Test nicht 
zuverlässig [SM19 I]). 

J P<.> 2 
X2-~erteilung kumulativ 

1 

0 . 8  .- 

<X> = n X 

Abb. 6.12: x2-Verteilung 



6.2 Das Least-Squares-Adjustment-Verfahren 

6.2.1 Verallgemeinerung des Least-Squares-Adjustments 

Das Least-Squares-Adjustment basiert auf dem mit Gleichung 1.4 beschriebenen Verfahren. Diese 
Gleichung Iäßt sich für mehrere indirekt meßbare Parameter verallgemeinern. Der Vektor 8 
bezeichne einen Satz von n Parametern, die geschätzt werden sollen, q die m meßbaren - 
Observablen, für die gilt: 

D ist eine Funktion auf 8 , wobei die Zahl der Parameter n kleiner als die Zahl der Obse~ablen  m 
sein muß. y ist eine ~ & s u n ~  des Observablensatzes q ; aufgrund der Meßergebnisse soll 0 ab- 
geschätzt werden. Dies ist eine Verallgemeinerung fürden Fall, daß die Parameter 0 nichtdirekt 
beobachtbar sind. Mit als der Kovarianzmatrix von - wird die ~east-Squares-Bedingung neu 
formuliert ("Konventionelle Least-Squares-Methode"): 

X2 = (3 - -)T z - l (~  - LI) = minimal. 

Falls 8 eindimensional und gleich der Observablen q ist ( 0 = 8 = D(8) = 7 = q), 
reduzaG sich Gleichung 6.16 zu Gleichung 1.4. u n d  G d  im allgemeinen einestatistische 
Auswertung mehrerer Messungen, es werdendie Mittelwerte, Standardabweichungen und 
Kovarianzen der Obse~ablenmessungen benutzt. 

Bekannte "a priori"-Informationen 0, (Kovarianzmatrix W) für die Parameter 8 lassen sich in 
Gleichung 6.16 integrieren. 8, kann das Ergebnis früherer Messungen oder theoretischer 
Berechnungen sein. 

= minimal unter der Nebenbedingung P--- rl = D( P 0 ) (6.17) 

Gleichung 6.17 definiert die " ~ l l ~ e m e i n e  Least-Squares-Methode". Es wird angenommen, daß keine 
Kovarianzen zwischen den Werten 8, und den Meßergebnissen p auftreten. Die Zahl der 
Observablen kann jetzt auch kleiner a l s e  Zahl der Parameter sein. Mitdieser Gleichung können alte 
Datensätze verbessert und überprüft werden, ohne daß Information verlorengeht. Verwendete man 
nur Gleichung 6.16 so würde die "a prioriV-Information 8, nicht benutzt; eine solche Schätzung 
wäre weniger wirksam. Im folgenden bezieht sich der ~ e g x f  Least-Squares-Adjustment immer auf 
diese "Allgemeine Methode". 

Daß eine Schätzung mit Formel 6.17 sinnvoll ist, postuliert das Gauß-Markov-Theorem [SM191]: 

Sei y mit der Kovarianzmatrix ein gemessener Datensatz und 8, mit der 
~ovarianzmatrix ein a - p r i o ~ ~ a t e n s a t z .  Dann gilt bei linearer%ziehung 
zwischen den Observablen q und den Parametern 0 : Die Least-Squares- 
Bedingung aus Gleichung 6.mführt zu einer ~ c h ä t z u n g ~ ,  , die von minimaler 
Varianz ist. (6.18) 

Die Existenz von Erwartungswerten und Kovarianzmatrizen der gemessenen Daten und der 
a-priori-Parameter ist also hinreichend, eine Normalverteilung wird nicht vorausgesetzt. Die 
Konsistenz der Daten kann mit einem ~2-Test geprüft werden. Angewendet wird das Least-Squares- 
Adjustment unter anderem zur Anpassung von theoretischen Berechnungen an Meßergebnisse. Oft ist 



die Zahl der Parameter erheblich größer als die Zahl der Observablen, z.B. bei der Anpassung einer 
berech.neten Anregungsfunkion mit vielen Gruppenwerten an einige Aktivitätsmessungen. 

6.2.2 Lösung durch Linearisierung 

Für eine lineare Funktion D( 8 ) läßt sich die Least-Squares-Bedingung analytisch lösen, wie noch 
gezeigt wird D kann als Matrix("~esi~nmatrix") dargestellt werden: 

In den anderen Fällen, wenn D keine lineare Funktion ist, versucht man als Näherungslösung die - - 

Taylorentwicklung um den Parametersatz €Ia zu bilden: 

1 
q - qa = ( 8  - 8, )  + - ( 8  - 0 ) T m  8 - 8 ) +0(3) 
P 2 - 2  J ( - a  (6.20) 

aD 
-] ist die Matrix der partiellen Ableitungen an der Steile : 'gib = (& Ia . 

Di ist die i-te Komponente der Funktion D, 0k das k-te Element des Vektors 0 . 

ist ein 3-dimensionales Feld, 

o(3) sind die Restterme, für deren Betrag gilt: 3 C mit Io(3)) I C . ( - 8 - Oa )3 . Diese Terme 
werden vernachlässigt. 

Gleichung 6.20 in Kornponentenschreibweise: 

Als Näherung wird Gleichung 6.20 nach dem 1. Glied abgebrochen: 

Es werde also die Beziehung zwischen den Parametern - 8 und den Observablen - 7 nähemngsweise 
mit einer Designmatrix beschrieben: 

Mit den Bezeichnungen d0 = ( 0 - 0, ), dq = ( q - p ) und dq, = ( qa - p ) Iäßt sich die 
P - 

~ e a s t - s q u a r e s - ~ e d i n ~ u n ~ l e i c h u n ~  6.17 umschreiben: 

X2 = dq T M-1 -- dq + P d8 T m-1 d0 = minimal 
-. - 

unter der Nebenbedingung d8 + dq, - dq = 0 - 

Die Nebenbedingung wird mit Lagrange-Operatoren - h in die Gleichung eingebunden: 

Die Gleichung wird nach - 8 und - q abgeleitet. Durch Nullsetzen werden mögliche Minima gesucht. 



Es folgt: 

Setzt man diese Ausdrücke in die Nebenbedingung ein, erhält man 

T 
und damit folgt (die Kovarianzmatrizen sind symmetrisch und reell, also fl = B): 

Die Schätzung 0, ist also: 

Ohne Herleitung werden die folgenden beiden Formeln angegeben: 

Die Kovarianzmatrix vdn 8. ist gleich der Kovarianzmatrix von 0. - 8, : 

Der minimale x2-Wert, also der ~2-Wert  für die durchgeführte Schätzung, Iäßt sich aus den Aus- 
gangsdaten noch vor Durchführung der Schätzung ermitteln: 

Im folgenden soll ein Beispiel für eine Schätzung mit Least-Squares-Adjustment gegeben werden 
([SM191], Example 12.7): 

Die Evaluation eines 14-MeV-Wirkungsquerschnittes soll mit zwei neuen Meßergebnissen ver- 
bessert werden. Der bisherige evaluierte Wert, aa = 1095 f 52 mb (4.7% Fehler), und die beiden 
neuen Meßwerte, ol = 1000 I 3 0  mb (3.0% Fehler) und 02  = 1102 I 6 0  mb (5.4% Fehler), seien 
jeweils voneinander unabhängig. Die Bezeichnungen sind: 8, = oa, = Oe, p = (01, 0 2 ) ~  und 

= (1, 1)T also q = (o, o)T. Die Kovarianzmatrizen sxd  = 5z2 und mit V11 = 302, 
V22 = 602, V12 = V21= 0. Die Berechnung mit STAYSL93 liefert folgende Ergebnisse: Der x2-Wert 
ist 3.9374 bei 2 Freiheitsgraden, der neue evaluierte Wert oe liegt bei 1036.1 mb k 2.30%. 



6.2.3 Least-Squares-Adjustment für  Anregungsfunktionen 

Eine kurze und leicht verständliche, aber leider unvollständige Einfühning in das Least-Squares- 
Adjustment von Anregungsfunktionen oder Neutronenspektren wird in [WAGBQ] gegeben. 

Eine Aufgabe dieser Arbeit ist das Anpassen von berechneten Anregungsfunktionen verschiedener 
neutroneninduzierter Reaktionen an Aktivierungsmessungen. Folgende Daten werden mit den 
jeweiligen Kovarianzen für jede Reaktion zusammengestellt: 

Die berechnete "a-prioriM-Anregungsfunbion o,(E) 
Die rn normierten Neutronenflußspekren $,(E) ( !$(E) dE = 1) 
Die aus den gemessenen Aktivitäten berechneten flußgemittelten Wirkungsquerschnitte o j  
(Ein Wert für jede der m Bestrahlungen.) 

Der Energiebereich der Neutronen wird in n Intervalle [Ei-1, Ei] eingeteilt, und die Anregungs- 
funktionen o(E) und die Flußspektren W )  als Zeilenvektoren a = ( ~ ( i ) ) ~ ~ ~ , . . . , ,  bzw. @ = 
(@(i))i=i,,,,,n dargestellt. Die Parameter 8 , die Designmatrix M, X e  berechneten Observablen;, , 
die Meßergebnisse - .y und die Kovarianmatnzen von 8 und LI werden folgendermaßen d e f i n z :  

8, ist derVektor 0 für o = o, und @ = 4, - - 

vbiamja; ist die Kouarianzmatrix der Elemente von @ia und @ja , die Kovarianz- 
- 

rnatrix von @ia  und die Kovarianzmatrix von o, . (6.46) 



Der Parametervektor 8 mit n.(m+l) Elementen enthält nicht nur die Anregungsfunktion sondern 
auch die Flüsse. ~ ieserxnsa tz ,  alle Ausgangsdaten als Parameter zu betrachten, führt zu einer wirk- 
sameren Schätzung. Die Zahl der Eingabeparameter ist n.(m+2), Eingabeparameter sind die Fiuß- 
spektren, die a-priori-Anregungsfunktion und die Wirkungsquerschnitte. Die Anzahl der Freiheits- 
grade ist dementsprechend gleich m, der Anzahl der gemessenen Wirkungsquerschnitte. Da jeder 
Fiuß nur an ein einziges Meßergebnis angepaßt wird, werden die entsprechenden Flußschätmngen 
nicht weiter betrachtet. Die Observablen q , die flußgemittelten Wirkungsquerschnitte, berechnen 
sich aus der m X n.(m+l)-dimensionalen Esignmatrix , 0 und q, : 

Dabei wurde eine Näherung durchgeführt. Es gilt für den Vektor oe der aus 8 berechneten fluß- 
gemittelten Wirkingsquerschnitte: 

0 8 
- - 0 . ( & 7  &> ..., b , I T  
- 

5 . ( @ i a  @2a . - - 7  @ma )T -- 
+ ( 4 - $ 1  7 2- @2a , ...Y -- 4 m  - 4 m a  IT 
+ ( 0 - 0 , )  --  . ( @ I , ,  @2a Y ..., @ m a  IT -- - 3 + pJ ( 0  - - - 8,) 

= rl - (6.53) 
Diese Näherung kann in manchen Fällen zu physikalisch unmöglichen Ergebnissen - teilweise 
negativen Werten für die Anregungsfunktion - führen. 

I 

"The actual unfolding procedure with the Computer is 
rather fast. Handling of software took much time." 
[27579] 

Das Zitat von 1979 bezieht sich auch auf die Arbeit mit STAY'SL. Das Problem der benutzemn- 
freundlichen Programmierung war ausschlaggebend für eine völlige Überarbeitung des Programms, 
das zudem an eine etwas veränderte Problemstellung angepaßt werden mußte. Die bisherigen 
Versionen des Programms sind für das Least-Squares-Adjustment eines Neutronenflusses ausgelegt, 
in dieser Arbeit sollten Anregungsfunktionen bearbeitet werden (in beiden Fällen ist das Least- 
Squares-Adjustment sehr ähnlich). Das Programm STAYSL93 bietet beide Möglichkeiten, alle Aus- 
führungen und Bezeichnungen beziehen sich aber vor allem auf die Anpassung einer Anregungs- 
funktion. STAYSL93 ist eine modernisierte Version des Programms STAY'SL von F.G. Perey 
([PER77) und basiert auf einer Weiterentwicklung dieses Programms durch M. Matzke ([MAT90]). 



Die Berechnungen wurden an die Bearbeitung durch einen Computer angepaßt und folgen nicht 
exakt dem in Kap. 6.23 angegebenen Schema (vgl. Datenflußplan, Abb. 6.56). Vor allen1 wird die 
Kovarianzmatrix vor der Bearbeitung in ihre einzelnen Komponenten aufgespalten. Die 
Berechnungen in STAYSL93 setzen voraus, da3 der Umrechnungsfaktor zwischen den angegebenen 
Aktivitäten A' und den flußgewichteten mittleren Wirkungsquerschnitten 7 gleich Einsly ist und die 
Flüsse a(E) normiert sind. Es geite also für die Anregungsfunktion a(Ei): A' = C o(Ei) . @(Ei). 
Für den Fall, daß dieser Umrechnungsfaktor nicht bekannt und in den Aktivitätsangaben integriert 
ist, kann ein "gewichteter mittlerer Umrechnungsfaktor" berechnet werden, der Flußspektren, 
Anregungsfunktionen und angegebene Aktivitäten möglichst gut aneinander anpaßt. Eine weitere 
Option ist die Normalisiening von Flußspektren und ihren Kovarianzmatrizen. Die Aufsummation 
eines normalisiertes Flußspektrum ist Eins. Eine Normalisiening der Kovarianzmatrizen soll gewähr- 
leisten, daß sich bei einer Anpassung die Aufsummation eines Spektrums nicht ändert. Dafiir werden 
die Elemente der absoluten Kovarianzmatrix so geändert, daß ihre Summe gleich NiiII ist. Dies wird 
durch die Addition einer passenden Konstanten auf die Nichtdiagonalelemente der entsprechenden 
Korrelationsmatrix erreicht. 

Sind die Kovarianzen einer Anregungsfunktion oder eines Flußspektrums nicht bekannt, ist, wie 
Tests und theoretische Uberlegungen [MAT79] zeigen, die Annahme einer Gauß'schen Korrelation 
als Schätzwert sinnvoll: 

i und j seien die Nummern zweier Werte der Anregungsfunktion, s ("strength") bezeichnet die Stärke 
der Korrelation, r ("range") die Reichweite. Für i = j ist die Korrelation natürlich immer 1. Je näher 
die Punkte beieinander liegen desto stärker sind sie korreliert, dies bewirkt eine Glättung der Kurve. 
Eine charakteristische Größe dieser Funktion ist die Halbwertsbreite FWHM ("Full Width at Half 
Maximum"): 

f \ 

FWHM = 2. Intege 

Diese Größe gibt die Anzahl der Werte an, deren Korrelation mit einem bestimmten Wert größer oder 
gleich der Hälfte von s ist. s ist der maximale Wert der Korrelation. STAYSL93 ermöglicht die Ein- 
gabe der Parameter s und r und berechnet die entsprechende Matrix. 

Von anderen bekannten Anpassungsprogramrnen wie SAND-I1 [MCE67] oder R F S P - J ~ L  [HS77] 
unterscheiden sich die STAY'SL-Programme durch die vollständige Berücksichtigung der 
angegebenen statistischen Daten (vor allem der Kovarianzen). Der Datenflußplan von STAYSL93 
(Abb. 6.56) führt nur die wichtigeren Einzelheiten auf. Angaben zu den Protokollausgaben oder zu 
Abfragen von Optionen etc. wurden weggelassen. Die jeweiligen Datensätze werden als Spalten- 
vektoren beschrieben. 

Alle Angaben in STAYSL93 sind dimensionslos. Es ist darauf zu achten, daß  die Eingaben in einander 
entsprechenden Einheiten vorliegen. 



Datenflußplan STAYSL93 

Einlesen des Namens der Anregungsfunktion aa , für die das 

Least-Squares-Adjustment durchgeführt werden soll. 

I I 

Einlesen der m zugehörigen gemessenen Aktivitäten Ao und 

ihrer Kovarianzmatrix m. 
Einlesen der m (normierten) Flußspektren - @i und der m2 

Kovariammatriren I. 
Einlesen der a-priori-AnregungsfunMion -- Ga und der 

zugehörigen Kovarianzmatrix W. 
I 

I Berechnung der m Aktivitäten - A aus den Flüssen und 

A ( i ) =  @ i T o a  

Berechnung der Hilfsmatrix $J: 

O B , ~ )  = - @i (k) . w U j k )  

Berechnung des Normierungsfaktors N je nach gewählter 
Option: 

A T  . m-' . A0 

C 
Berechnung der Kovarianzmatrix ' V' . 3. 
@i.D = Z HB,~) . &(k) 

Berechnung der Kovarianzmatrix I V: : 3 fl"." = Z -'k' . b j " . "  ' "'D 
K 

Abb. 6.56 
(Fortsetzung nächste Seite) 



I lnvertierung der summierten Matrizen: - m 

1 Berechnung der evaluierten AnregungsfunMion : I 

1 Berechnung der rn evaluierten Aktivitäten % aus den 

I Flüssen @i und ~e : Ag (i) = Qi T .  ne - - 

I Berechnung der Kovarianzmatrix I V„ / der evaluienen 

Ausgabe von oe und m. 

I Berechnung des X2-~er tesE:  1 

Berechnung der Kovarianrmatrix der evaluierten 

Aktivitäten Ae : 

Abb. 6.56 (Fortsetzung) 

Die Anzahl der Freiheitsgrade ist gleich der Anzahl der angegebenen Aktivitäten (vgl. Kap. 6.1.2). 



Ein Beispiel (Abb. 6.57) mit mehreren STAYSL93-Berechnungen soll die Wirkung von 
Korrelationen bzw. Kovarianzen veranschaulichen. Aus einer Messung sei ein gemittelter Wirkungs- 
querschnitt von 30.606 (f0.91) mb errechnet worden. Das nicht normierte Flußspektmm wird durch 
den Vektor (1, 1, 1, 1, 1, 1 ,20 , 1, 1, 1, 1, 1, 1, 1) beschrieben, die Energiepunkte seien äquidistant 
in 1 MeV-Abschnitten verteilt. Das Flußspektmm weist also bei 7 MeV einen Peak auf. Die 
Standardabweichung sei für alle Punkte 10%. Die a-priori-Anregungsfunktion sei ein konstanter 
Vektor bei 30.303 mb (S1 in Abb. 6.57) mit ebenfalls 10% Standardabweichung für alle Werte. Für 
verschiedene Korrelationen der a-priori-Anregungsfunktion wird das Least-Squares-Adjustment 
durchgeführt, die Korrelation zweier hinkte wird als Funktion ihrer Energiedifferenzl3 angegeben. 
Die Werte des Flußspektnims seien  ink korreliert. 

. L., 

Energie [MeV] . - W  F 

Abb. 6.57: Anpassung und Korrelation - ein Beispiel . ,, . 

SI : a-priori-Anregungsfunktion 
S2: corr(i, j) = 0 
S3: corr(i, j) = 0.1 e-0.2(02 
S4: corr(i, j) = 0.5 . e-0.2(W2 
S5: corr(i, j) = 1 . e-0 .2(a2  
S6: corr(i, J) = 1 
Die Oberseite des Würfels entspricht dem gemessenen Wirkungsquerschnitt. 

Je stärker die Korrelation, desto ausgeprägter ist ein Glättungseffekt. Welche Werte für die 
Korrelation zu verwenden sind, Iäßt sich nur aus den Daten des Experimentes bestimmen. 

l3  bZ sei die dimensionslose ZaN, die der Energiedifferenz in MeV entspricht. 



7 Anpassung der gemessenen Wirkungsquerschnitte 

7.1 Wahl der Eingabedaten 

Die Eingabedaten umfassen die Flußspektren, die flußgewichteten mittleren Wirkungsquerschnitte 
und die a-priori-Anregungsfunktionen mit den jeweiligen Korrelationen. Letztere sind im allgemeinen 
unbekannt und wurden abgeschätzt. Durch Probeläufe wird die kleinste Korrelation ermittelt, die eine 
Erhaltung der Struktur gewährleistet. Dies bedeutet, daß die angepaßte Funktion möglichst nicht 
mehr Extrem- oder Wendepunkte als die a-priori-Funktion besitzt. 

Die Flußspektren wurden von der PTB Braunschweig zur Verfügung gestellt (Kapitel 3.1). Als 
Standardabweichung wurde 10% gewählt, im Bereich unter 7 MeV 50%. Im niedrigen Energie- 
bereich waren die Spektrumsmessungen sehr unsicher. Eine Korrelation corr(i, j)i+j = lae-0.03(i-j)2 
mit der Halbwertsbreite von 46 MeV glättete die Werte. 

Als Kovarianz der gemessenen flußgewichteten mittleren Wirkungsquerschnitte wurde einheitlich 
0.0009 festgelegt, dies entspricht einer gemeinsamen Standardabweichung von 3%. In dieser 
Größenordnung liegt die systematische Unsicherheit der Aktivitätsmessungen, die alle auf einem 
Detektor durchgeführt wurden. Die Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte lassen sich aus den 
bekannten Daten (Standardabweichung der Peakbestimmung, Standardabweichung der Fiuenz-zu- 
Protonenstrahlladung-Umrechnung, etc.) bestimmen. 

Die a-priori-Anregungsfunktionen wurden aus ENDF-BNI-Daten (bis 20 MeV) und ALICE- 
Berechnungen zusammengesetzt, die nicht aneinander angepaßt wurden. Tests zeigten, daß 
STAYSL93 die Anpassungen besser durchführt, wenn die Daten nicht eher willkürlich manipuliert 
werden. Die Standardabweichungen wurden für die ENDF-BNI-Daten auf 1 %, sonst auf 50% fest- 
gesetzt. Die 50%-ige Standardabweichung gewährleistet eine Dominanz der gemessenen Wirkungs- 
querschnitte gegenüber den a-priori-Daten. Die Peaks der Neutronenspektren sind etwa 10 MeV 
voneinander entfernt, eine gute Glättung bei angemessener Berücksichtigung aller Meßwerte wurde 
dabei für eine Korrelation von corr(i, j)itj  = 1 .e-o.oo7(i-~)~ erreicht. 

Das ENDF-System (~valbated Nuclear Data File) wurde in den USA unter Leitung der CSEWG 
(Cross-Section Evaluation Working Group) entwickelt, um evaluierte kernphysikalische Daten zu 
tabellieren und aligemein verfügbar m halten. Mit Programmen wie NJOY können diese Daten 
bequem aus Datenbanken abgerufen werden; Angaben zu den Formaten können [ROS90] ent- 
nommen werden. Der dokumentierte Energiebereich liegt für neutroneninduzierte Reaktionen im all- 
gemeinen bei 0 - 20 MeV und umfaßt auch Informationen zu den Kovarianzen. Seit 1990 ist die 
bisher neueste Version V1 verfügbar. Die ENDF-BNI-Daten sind von sehr guter Qualität. 

Das zugrundeliegende Modell des Programms ALICE900 [BLAgO], [LEY93] ist die Beschreibung 
der intranuklearen Stoßkaskade durch eine Abfolge von 2-Körper-Stoßprozessen (Hybridmodell der 
Präequilibriumsreaktionen): Ausgehend von einer Anfangskonfiguration aus angeregten Nukleonen 
und Löchern ("Excitonen") wird durch statistische Berechnungen die weitere Entwicklung im Kern 
verfolgt. Das "von außen" meßbare Ereignis der Emission eines oder mehrerer Nukleonen berechnet 
sich aus der Summe der Emissionswahrscheinlichkeiten dieses Nukleons für alle durchlaufenen 
Zustände. Vergleiche zwischen ALICE-Ergebnissen und experimentellen Daten zeigen gute Über- 
einstimmungen in der Struktur, also z.B. der Lage der Maxima und Minima. Die absoluten Werte 
weichen aber teilweise erheblich von den Meßergebnissen ab. 



7.2  Ergebnisse 

Für die Reaktionen: 

27A1 (n, 2p4n) 32Na "tCu (n, 2p618n) 56Co 

27Al (n, 2p2n) Z4Na "a[Cu (n, 2p517n) 57Co 

natCu (n, 2p416n) 54Mn (n, 2p416n) 58Co 

n a C u  (n, 3p214n) 59Fe natFe (n, 3pxn) 48V 

natFe (n, 2pxn) 51Cr 

natFe (n, pxn) 52Mn 

natFe (n, pxn) 54Mn 

wurden Least-Squares-Adjustments durchgeführt, deren Ergebnisse auf den nächsten Seiten vorge- 
stellt werden. Die Kennzeichnung "nat" anstelle der Massenzahlen soll andeuten, daß das Nuklid in 
der natürlichen Isotopenzusamrnenstellung vorliegt (Tabelle 3.10). In den Tabellen sind die 
gemessenen, die berechneten und die angepaßten flußgewichteten mittleren Wirkungsquerschnitte mit 
den Standardabweichungen angegeben. Die gemessenen Werte wurden Tabelle 5.11 (Position A) 
entnommen, die berechneten Werte ergeben sich aus Formel 1.3 und den Eingabewerten für 
Anregungsfunktion und Flußspektrum, die angepaßten Werte sind das Ergebnis von STAYSL93. 

Die Korrelation wurde so gewählt, daß bei 4 ~Messungen (mit Peaks in 10 ]MeV Abstand), eine 
glatte Kurve ohne zusätzliche, i n  der a-priori-Funktion nicht enthaltene Minima und Maxima 
berechnet werden soll. Sind für eine Reaktion weniger Meßwerte bekannt, so können bei der An- 
passung scheinbare Extrema entstehen, die "in Wirklichkeit" nicht vorhanden sind. Dieser Effekt 
beruht auf ausgedehnten Energiebereichen, für die keine geeignete Messung durchgeführt wurde. 
STAYSL93 paßt in diesen Energiebereichen die Anregungsfunktion weitgehend an die a-priori- 
Funktion an. so daß "Beulen" entstehen. Bereiche mit guten experimentellen Werten erkennt man an 
den kleinen Fehlergrenzen; Bereiche, in denen die Anregungsfunktion zum großen Teil an die a- 
priori-Funktion angepaßt wird, sind Bereiche mit großen Fehlergrenzen. 

Bei Energien über etwa 70 MeV existieren keine Meßwerte mehr, die angepaßte Funktion nähert 
sich deshalb an die a-priori-Funktion an. Unterscheiden sich a-priori-Funktion lind angepaßte 
Funktion im Bereich unter 60 MeV deutlich, sind deshalb Daten über etwa 66 MeV unzuverlässig. 
Berechnete Minima oder Maxima im Bereich zwischen 60 und 70 MeV existieren dann im allge- 
meinen nicht wirklich. 



7.2.1 2 7 A ~  (n, 2p4n) 2 2 ~ a  
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Abb. 7.1: a-priori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

Tabelle 7.2: o mit Standardabweichungen 
Für die angepaßten und berechneten Werte sind die 
Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 
''Peakm gibt den Anteil des Peaks am berechneten Wert an. 

I 
o : Gemessen [mb] Angepagt [mbl Berechnet [mb] Peak : 

. . . . 
' 45MeV: 2.69.10~~ I 24.6% 2.67.10+l f 24.5% 1.35.10+~ f 44.9% 82.86% 

(Dif f : -0.82%) ( D i f  f :  403.67%) 

Die a-priori-Werte stammen ausschließlich von ALICE, da für Energien von mehr als 20 MeV keine 
ENDF-BNI-Daten vorliegen. ALICE scheint die Wirkungsquerschnitte um etwa den Faktor 5 zu 
überschätzen. Die Maxima bei 35 und 52 MeV sind darauf zurückzuführen, daß für diese Bereiche 
keine Meßwerte vorliegen und die angepaßte Funktion sich den a-priori-Werten nähert. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunktion sind in Tabelle A7 aufgeführt. 



7.2.2 Z 7 ~ l  (n, 2p2n) 24Na 
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Abb. 7.3: a-priori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

- 
Tabelle 7.4: d mit Standardabweichungen 

Für die angepaßten und berechneten Werte sind die 

Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 
"Peaka1 gibt den Anteil des Peaks am berechneten Wert an. 

- 
0 : Gemessen [mb] Angepaßt [mb] Berechnet [mb] Peak : 

45MeV: 5.68-10C1 f 9 .O% 5.89.10~~ * 6.5% 6 . 0 6 . 1 0 ~ ~  9.8% 17 .03% 

(Diff: 3.6%) (Diff : 6.69%) 

56MeV: 6.49.10~~ f 12.6% 6.14.10~~ 10.28 6.47.10'~ k 17 .9% 40.60% 

(Diff: -5.4%) (Diff: -0.29%) 

66MeV: 5.04.10+~ +. 32.7% 6.66.10+l f 16.4% 7 .82.10+' * 21.9% 41.64% 

(Diff: 32.2%) (Dif f : 55.29%) 

Die a-prion-Werte unter 20 MeV sind ENDF-BNI-Daten, die Werte über 20 MeV stammen von 
ALICE. Der Übergang bei 20 MeV wird von STAYSL93 geglättet. A-priori- und die Meßwerte 
stimmen im Bereich unter 55 MeV sehr gut überein, für höhere Energien scheint ALICE die An- 
regungsfunktion etwas zu überschätzen. Der Anstieg der angepaßten Funktion im Bereich über 66 
MeV wird durch das Fehlen von passenden Meßinformationen verursacht. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunktion sind in Tabelle A8 aufgeführt. 
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Abb. 7.5: a-priori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

Tabelle 7.6: o mit Standardabweichungen 
Für die angepaßten und berechneten Werte sind die 
Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 
"Peakn1 gibt den ~nteii des Peaks am berechneten Wert an. 

- 
o : Gemessen [mb] Angepaßt [mb]  Berechnet [mb] Peak : 

' S ~ M ~ V :  8.10.10~~ f 11.7% 3.80-loCO f 13.2% 1.38.10'~ f 47.5% 98.61% 
(Diff: -53.1%) (Diff: -83.0%) 

66MeV: 5.77.10'~ 16.9% 4.61.10'~ k 13.7% 1.99.10'~ 44.5% 87 ,538 

(Dif f : -20.0%) (Diff: -65.5%) 

Hier scheint ALICE die Anregungsfunktion zu unterschätzen. Irn niederenergetischen Bereich ist 
die Anregungsfunktion gleich Null, dementsprechend liegen für die 34 MeV- und 45 MeV-Neutronen 
keine Meßwerte wor. Da die beiden Meßergebnisse bzgl. der Position der Extrempunkte gut zu der a- 
pnori-Funktion passen, weist das Ergebnis eine relativ kleine Standardabweichung auf. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunktion sind in Tabelle A9 aufgeführt. 



7.2.4 natCu (n,  3p21Jn) j 9 ~ e  
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Abb. 7.7: a-priori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

- 
Tabelle 7.8: o mit Standardabweichungen 

Für die angepaßten und berechneten Werte sind die 
Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 
I1Peaku gibt den Anteil des Peaks am berechneten Wert an. 

- I 

o : Gemessen [mb] Angepaßt [mbl Berechnet [mb] Peak : 
. .  - 

56MeV: 4.09.10+~ 16.7% 3.87.10'~ f 14.9% 3.76.10'~ ?L 36.0% 66.46% 
(Dif f : -5.41%) (Diff : -8.11%) 

66MeV: 4.50.10+~ f 13.3% 4.66.10'~ f 12.0% 5.42.10'~ I 35.4% 66.58% 

(Diff: 3 -52%) (Diff : 20.40%) 

Die a-priori-Werte stammen ausschließlich von ALICE. Im Bereich unter 55 MeV stimmen a-prion- 
und gemessene Werte gut überein, im höheren Bereich überschätzt ALICE die Anregungsfunktion. 
Die angepaßte Funktion ist bis etwa 65 MeV sinnvoll berechnet worden. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunktion sind in Tabelle A l 0  aufgeführt. 
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Abb. 7.9: a-priori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

- 
Tabelle 7.10: o mit Standardabweichungen 

Für die angepaßten und berechneten Werte sind die 

Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 
I1Peakl1 gibt den Anteil des Peaks am berechneten Wert an. 

I 

o : Gemessen [ m b ]  Angepaßt [mbl Berechnet [mb] Peak : 

66MeV: 3.65-10" k 11.9% 3.56.10'~ k 11.6% 2.78.10'~ f 48.1% 99.58% 

(Diff: -2.43%) (Diff: -23.8%) 

Für diese Reaktion liegt nur ein Meßwert (für die 66 MeV-Neutronen) vor, da sich die Anregungs- 
funktion erst im Bereich über 55 MeV deutlich von Null unterscheidet. Die angepaßte Funktion wird 
zum großen Teil durch den Meßwert bestimmt; ALICE unterschätzt die Anregungsfunktion um etwa 
115. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunktion sind in Tabelle Al  1 aufgeführt. 



7.2.6 *'ltCu (n, 2p517n) S7Co 
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Abb. 7.1 1 : a-pnori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

Tabelle 7.12: o mit Standardabweichungen 
Für die angepaßten und berechneten Werte sind die 
Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 
I1Peak' gibt den Anteil des Peaks am berechneten Wert an. 

I 

o : Gemessen [mbl Angepaßt [mbl Berechnet [mbl Peak : 
- .  - .. 

56MeV: 3 . 2 8 ~ 1 0 ' ~  12.1% 2.97.10+l 11.4% 1.86.10'~ f 46.4% 93.60% 

(Diff: -9.39%) (Dif f : -43.1%) 

66MeV: 2.43.10+l f 9.3% 2.46-10+' f 8.7% 1.92.10'~ f 40.6% 73.64% 

(Dif f : 0.94%) (Diff: -21.3%) 

STAYSL93 versucht, die Ecken der a-priori-Funktion (ALICE) abzurunden. Die angepaßte 
Funktion ist im Bereich zwischen 45 MeV und 64 MeV deutlich größer als die ALICE-Werte, in den 
anderen Energiebereichen stimmen beide Funktionen gut überein. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunktion sind in Tabelle Al2 aufgeführt. 



7.2.7 natCu (n, 2p416n) 5 8 ~ 0  
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Abb. 7.13: a-priori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

- 
Tabelle 7.14: o mit Standardabweichungen 

Für die angepaßten und berechneten Werte sind die 
Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 

gibt den Anteil des Peaks am berechneten Wert an. 

- 
o : Gemessen [mb] Angepagt [mb] Berechnet [mb] Peak : 

34MeV: 5.01~10+~ f 13.88 4.33.10~' 13 .O% 
(Diff: -13.6%) 

45MeV: 4.13.10+l f 10.0% 4.45.10~~ f 8.7% 

(Diff: 7 .6%) 

56MeV: 5.55.10+l f 12.1% 4.23.10+l * 9.8% 

(Diff: -23.7%) 

66MeV: 6.19.10'~ f 9.6% 6.20-10+l f 8.6% 

(Diff: 0.21%) 

2.82-10~' f 48.4% 99.73% 

(Diff : -43.7%) 

3.82.10'~ f 44.9% 80.96% 
(Diff: -7.6%) 

3.08.10~'f 36.2% 46.38% 
(Dif f : -44.5%) 

4.86.10f1f 32.7% 50.61% 
(Diff: -21.4%) 

Bei 4 verschiedenen Meßpunkten zeigt sich sehr schön, wie STAYSL93 die a-priori-Funktion an 
die Meßwerte anpassen kann. Wie die kleinen Standardabweichungen in Abb. 7.13 zeigen, ist die 
angepaßte Funktion sehr zuverlässig. Auch im Bereich über 66 MeV zeigen sich keine "Phantom- 
extrema", da a-prion- und angepaßte Funktion ausgezeichnet übereinstimmen. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunktion sind in Tabelle Al3 aufgeführt. 



7.2.8 natFe (n, 3pxn) J * ~  
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Abb. 7.15: a-priori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

Tabelle 7.16: CS mit Standardabweichungen 
Für die angepaßten und berechneten Werte sind die 
Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 
"Peaku gibt den Anteil des Peaks am berechneten Wert an. 

- I 

Q : Gemessen [ m b l  Angepaßt [mbl Berechnet [mb] Peak : 
, 7 .. 

45MeV: 2.70.10-~ f 12.3% 3.04.10-1 * 10.9% 3.87.10+' * 48.5% 99 . 6 2 %  

(Diff : 12 -8%) (Dif f : 1333%) 

56MeV: 2.36.10+~ * 21.0% 2.19.10+~ f 21.9% 6.86-10+O * 45.3% 88.78% 
(Dif f : -7.2%) (Dif f : 190%) 

66MeV: 8.36.10-~f 9.6% 9.03.10-~f 8.9% 8.52.10'~f 39.3% 73.04% 
(Diff: 8.0%) (Diff: 918%) 

Der gemessene Wirkungsquerschnitt für Neutronen im Bereich unter 45 MeV ist im Vergleich zii 

dem berechneten Wert sehr klein. Dementsprechend werden die Werte der Anregungsfunktion in 
diesem Bereich stark reduziert. Die Lage der Extrempunkte der angepaßten Funktion ist gegenüber 
den ALICE-Werten verschoben. Bis 70 MeV wurde für  die angepaßten Werte eine sehr kleine 
Standardabweichung berechnet, bei höheren Energien wird nur noch eine Anpassung an die a-prion- 
Werte durchgeführt. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunktion sind in Tabelle Al4 aufgeführt. 



7.2.9 natFe (n, 2pxn) 51Cr 
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Abb. 7.17: a-priori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

Tabelle 7.18: o mit Standardabweichungen 
Für die angepaßten und berechneten Werte sind die 
Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 
''PeakU gibt den Anteil des Peaks am berechneten Wert an. 

- 
CT : Gemessen [ m b ]  Angepaßt [ m b l  Berechnet [mb] Peak : 

34MeV: 1.69-10il f 25.3% 1 .94.;O+l f 20.1% 2.84.10+l f 45.5% 93.43% 
(Dif f : 14.7%) (Dif f : 68.0%) 

45MeV: 6.03.10+~f 9.0% 5.61.10+~* 9.1% 5.36.10+~*4'4.1% 83.90% 
(Dif f : -7 .L%) (Diff : - 11.1%) 

56MeV: 2.30-10+l f 48.7% 3.59.10~~ 18.8% 4.64.10+~ f 36.6% 56.45% 

(Dif f : 56.3%) (Diff: 101 .E%) 

66MeV: 4.16.10+l f 9.7% 4.22.10+l f 9.2% 5.96-10+~ f 32.0% 47.06% 
(Diff: 1.5%) ( D i f  f : 43.4%) 

Unter 20 MeV stammen die a-priori-Werte aus ENDF-BNI. Die Ubergang zu ALICE-Daten ist 
relativ glatt. Da die Wirkungsquerschnittswerte und Neutronenflußdichten bei höheren Energien er- 
heblich größer sind, wird durch die Anpassung im Bereich unter 28 MeV wenig geändert. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunkiion sind in Tabelle A l 5  aufgeführt. 



7.2.10 llatFe (n, pxn) 5'Mn 
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Abb. 7.19: a-priori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

Tabelle 7.20: o mit Standardabweichungen 
Für die angepaßten und berechneten Werte sind die 
Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 
llPeakll gibt den Anteil des Peaks am berechneten Wert an. 

P P- P P P 

I 

o : Gemessen [mb] Angepaßt [mb] Berechnet [mb] Peak : 
P P 

34MeV: 5.53-10+~ f 8.6% 5.60.10+~ f 8.4% 

(Diff: 1.31%) 

45MeV: 5.70.10+~ f 11.2% 5.78-10+O f 10.9% 
(Diff: 1.44%) 

56MeV: 1.22.10+li 13.3% 1.23.10C1f 13.1% 

(Dif f : 0.60%) 

66MeV: 1.35.10+~ i 10.0% 1 . 4 0 . 1 0 ~ ~  fk 10.0% 
(Diff: 3.94%) 

. 
2.23.10+~*47.2% 94.35% 

(Diff: 303%) 

5.19.10'~ f 39.3% 76.55% 

(Diff: 326%) 

8.78.10" f 39.1% 76.80% 

(Diff: 5518) 

Die angepaßte Funktion mit verschobenen Extrempunkten ist erheblich kleiner als die a-priori- 
Funktion. Der Verlauf der angepaßten Funktion wird bis 65 MeV durch die Meßergebnisse 
dominiert, über diesem Bereich nähert sich die angepaßte Funktion der a-priori-Funktion. Die Über- 
einstimmung zwischen a-priori- und angepaßter Funktion ist nicht sehr groß. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunktion sind in Tabelle A l 6  aufgeführt. 



7.2.11 "atFe (n, pxn) "Mn 

0 a-priori 

fit 

Fehler- 

grenzen 

0 10 20 30 40 50 60 70 80 

Energie [MeV] 

Abb. 7.2 1 : a-pnori- und gefittete Werte mit Standardabweichung 

Tabelle 7.22: o mit Standardabweichungen 
Für die angepai3ten und berechneten Werte sind die 
Differenzen zu den gemessenen Werten angegeben. 
"Peak' gibt den Anteil des Peaks am berechneten Wert an. 

- P- 

- I 

o : Gemessen [mb] Angepagt [mb] Berechnet [mb] Peak : 

34MeV: 2.83-10'~ f 6.4% 2.78.10+~ f 6.5% 
(Diff: -1.85%) 

45MeV: 2.78.10'~ f 8.7% 2.78.10+~ f 8.6% 
(Diff: -0.30%) 

56MeV: 3.14-10C2 f 11.8% 2.85.10'~ f 11.4% 
(Diff: -9.36%) 

66MeV: 1.86-1OC2f 9.7% 2.05.10'~f 8.6% 
(Diff: 9.81%) 

5.44-10'~ f 46.1% 92.49% 
(Diff: 92%) 

5.18.10'~ f 33.7% 41.11% 
(Diff: 65%) 

5.65.10'~ f 31.2% 29.27% 

(Diff: 203%) 

Die Werte unter 20 MeV sind ENDF-BM-Daten. Ln der angepaßten Funtkion treten negative Werte 
im Bereich zwischen 64 und 72 MeV auf, außerdem sind nach der Anpassung mehr Sprungstellen 
und Extrema vorhanden als in der a-priori-Funktion. Dies bedeutet, daß eventuell ein Meßwert fehler- 
haft ist. 

Die vollständigen Werte der Anregungsfunktion sind in Tabelle Al7  aufgeführt. 



8 Zusammenfassung 

Die PTB Braunschweig führte am PSI Villigen Experimente mit quasi-monoenergetischen 
Neutronenstrahlen (Epeak = 34, 45, 56 und 66 MeV) durch. Es wurden mehrere Proben (Eisen, 
Kupfer, Aluminium, Quarz und Graphit) an Positionen im kollimierten Neutronenstrahl und in der 
Targetkammer aktiviert und anschließend im ZSR gemessen. Wegen der geringen Aktivität wurden 
die Proben nahe am Detektor plaziert; es stellte sich heraus, daß Koinzidenzfehler von über 10% auf- 
traten. Zur Korrektur wurde ein Programm entwickelt, das die Koinzidenzeffekte aus der Efficiency- 
kurve und den Zerfallsschemata der gemessenen Nuklide berechnen und damit ausgleichen kann. 

Aus den Meßergebnissen ließ sich schließen, daß sich die Neutronenspektren in der Targetkammer 
und im Neutronenstrahl beträchtlich unterscheiden, so daß aus dem Neutronenspektrum des Strahles 
keine Rückschlüsse für die Targetkammer gezogen werden können. 

Für folgende Reaktionen konnten aus den Experimenten flußgewichtete mittlere Wirkungsquer- 
schnitte bestimmt werden: 

27AI (n, 2p4n) 22Na naCu (n, 2p618n) 56Co natFe (n, 2pxn) 51Cr 

Z7Al (n, 2p2n) 24Na MtCu (n, 2p517n) 57Co natFe (n, pxn) 52Mn 

M'Cu (n, 2p416n) 54Mn naCu (n, 2p416n) 58Co natFe (n, pxn) 5 4 ~ n  

na'Cu (n, 3p214n) 5 9 ~ e  natFe (n, 3pxn) 48V 

Direkte Bestimmungen einzelner Punkte der Anregungsfunktionen waren wegen der kontinuier- 
lichen Verteilung der Neutronenenergien nicht möglich. Aus ALICE-Berechnungen und ENDF-BIVI- 
Daten wurden a-priori-Anregungsfunktionen berechnet und mit einem Least-Squares-Adjustment- 
Verfahren an die experimentellen Ergebnisse angepaßt. Zu diesem Zweck wurde ein Programm 
(STAY SL93) entwickelt. 

Bei nur vier verschiedenen Experimenten konnten keine feinen Strukturen in den Anregungs- 
funktionen erfaßt werden. Deshalb wurde, um eine glatte Anpassung zu erhalten, das Least-Squares- 
Adjustment mit starken, lahgreichweitigen Korrelationen berechnet. Die Ergebnisse geben die 

) - - J $  . Struktur der a-priori-hregungsfunktionen gut wieder, unterscheiden sich aber in den absoluten 
Werten. Neue Experimente bei höheren Energien und weitere Überlegungen zur Wahl der Parameter 
werden zur Verbessening der Ergebnisse führen. 



Anhang 



Glossar 

A [Bq1 

BOC 

BOI 

coir(xi, xj) 

COV(X~, xj) 

m 
EOC 

E01 

1, 
2 

S~ 

t [h l  

T112 [hl 

0' 
B 
(XI, ..., Xn) 

Aktivität 

Meßbeginn ("Begin of 
Counting") 

Bestrahlungsbeginn ("Begin 
of Irradiation") 

Korrelation 

Kovarianz 

Designmatrix 

Meßende ("End of 
Counting") 

Bestrahlungsende ("End of 
Irradiation") 

Abundante 

(Korrigierte) empirische 
Varianz einer Stichprobe 

Zeit 

Halbwertszeit 

Transponierte Matrix 

Kovarianzmatrix 

n-dimensionale Zufallsgröße 
oder Stichprobe vom 
Umfang n , 0 

.o [mb] 
- 

[mbl 

Vektor und Matrix 
(allgemein)14 

Erwartungswert einer 
Zufallsgröße X 

Empirisches Mittel einer 
Stichprobe (Xi,  X2, ..., XJ 

Beta+ Linie 

Photon einer bestimmten 
Energie 

Efficiency 

Obsewablensatz 

Parameter 

"a prioriW-Wert eines 
Parameters 8 

Schätzung eines Parameters 
0 ("evaluiert") 

Parametersatz 

Zerfallskonstante 

Lagrange-Operator 

Messung des 
Observablensatzes 11 - 
Standardabweichung 

Wirkungsquerschnitt 

flußgewichteter mittlerer 
Wirkungsquerschnitt 

Varianz einer Zufallsgröße X 

Fluß 

Fluenz 

Flußdichte 

Chi-Quadrat-Wert 

l 4  Diese unübliche Schreibweise wurde wegen der 
guten Lesbarkeit gewählt. 
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Flußspektren 

Tabelle A2 führt die auf die Peaksumme normierten Flußspektren auf, die Spektren werden nach 
ihrer Peakenergie bezeichnet. In dem Energiebereich unter etwa 5 MeV sind die Spektren z.T. inter- 
poliert. Zur Normierung wurde jeweils die Summe aller Werte über den unteren Peakgrenzen ver- 
wendet (in Fettdruck dargestellt), da die Werte über den oberen Peakgrenzen - abgesehen von Meß- 
ungenauigkeiten - gleich Null sind. Weitere Angaben zu den Spektren enthält Tabelle 3.4. 

Tabelle Al: Vergleich Gesamtfluenz zu Peakfluenz 

Spektrum Gesamtsumme Peaksumme Peak/gesamt8' 

34 MeV 2.2090 1.0000 0 -4527 
45 MeV 2.8470 1.0000 0.3512 
56 MeV 2.7669 1.0000 0.3614 
66 MeV 3.2324 1.0000 0.3094 

Tabelle A2: Flußspektren der verwendeten Neutronenstrahlen 

E 34MeV- 45MeV- 56MeV- 66MeV- E 34MeV- 45MeV- 56MeV- 66MeV- 
[MeV] Peak Peak Peak Peak [MeV] Peak Peak Peak Peak 





Nrikliddaten für die Efficiencymessungen 

In Tabelle A4 sind die verwendeten y-Energien der für die Efficiencymessungen benutzten Nuklide, 
die Halbwertszeiten T112 und die zugehörigen Abundances Iy angegeben. Für die Linien, die 
koinzidenzkorrigiert wurden, sind zusätzlich der Name des Nuklides (falls es sich um eine Tochter- 
nuklidlinie handelt), die Summe der Wahrsc heinlichkeiten der strahlungslosen Übergänge 
(1 1nt.Conv.) und oberes sowie unteres Energieniveau der Linie aufgeführt [REU83], [ICR83]. 

Tabelle A4 

Nuklid Y-Linie IY Int . Conv . Eob, Eunten 

(Tochternuklid) [keV] keV1 [ kevl 



Nuklid T1/2 Y-Linie IY Int . Conv. E,b, Eunten 

(Tochternuklid) [kev] [ keV1 [ keV1 



Nukliddaten für die Yrobenmessungen 

In Tabelle A5 sind die verwendeten y-Energien der gemessenen Nuklide, die Halbwertszeiten T1/2 
und die zugehörigen Abundances Iy angegeben. Fiir die Linien, die koinzidenzkorrigiert wurden, 
sind zusätzlich die Summe der Wahrscheinlichkeiten der strahlungslosen Übergänge (C 1nt.Conv.) 
lind oberes sowie unteres Energieniveau der Linie aufgeführt [REU83], [ICR83]. 

Tabelle A 5  

Nuklid T1l2 Y - L i n i e  =Y C Int . C o n v -  Eoben Ernten 
[ keV1 [ k e v l  CkeVl 

CO- 57 



Q-Werte und Reaktionskanäle: 

Auf dieser Seite sind die wichtigsten möglichen Reaktionskanäle für die gemessenen Reaktionen 
aufgeführt. Die maximale berücksichtigte Schwellenenergie war 72 MeV. (n: Neutron, p: Proton, d: 
H-2, t: H-3, alpha: HE-4) 

Tabelle A6: Reaktionskanale und Schwellenenergien 

Probe Reaktionskanal Produkt Schwelle Probe Reaktionskanal Produkt Schwelle 
[MeV1 [MeV] 

AL-27 (n ; F-21) BE -7 24.01 FE-58 (n ; TI-52) BE-7 19 .32 
AL-27 (n ; HE-6) NA-22 20.80 FE-57 (n ; n TI-50) BE-7 23.25 
AL-27 (n ; 2n alpha) NA-22 21.75 FE-54 (n ; p 2alpha) SC-46 17.61 
AL-27 (n ; n HE-5) NA-22 22.61 FE-54 (n ; p BE-8) SC-46 17.69 
AL-27 (n ; 2t) NA-22 32.70 FE-54 (n ; B-9) SC-46 17 .87 
AL-27 (n ; n d t )  NA-22 38.74 FE-56 (n ; B-11) SC-46 18.43 
AL-27 (n ; alpha) N A  - 24 3.02 FE-54 (n ; alpha M-5) SC-46 19.47 

AL-27 (n ; p t) NA-24 22.17 FE-54 (n ; LI-7) V-48 17 .66 
AL-27' (n ; n HE-3) NA-24 22.90 FE-54 (n ; t alpha) V-48 20.00 

AL-27 (n ; 2d) NA-24 26.06 FE-54 (n ; n LI-6) V-48 24.54 
AL-27 (n ; n p d )  NA-24 28.21 FE-54 (n ; n d alpha) V-48 25.93 
CU-63 (n ; BE-10) MN-54 13.78 FE-54 (n ; d HE-5) V-48 26.78 
CU-63 (n ; n SE-9) MN-54 20.22 FE-54 (n ; alpha) CR-51 -0.80 

CU-63 (n ; alphaHE-6) MN-54 20.79 FE-56 (n ; HE-6) CR-51 17 .71 
CU-63 (n ; 2n 2alpha) MN-54 21.71 FE-54 (n ; p t) CR-51 18.00 
CU-63 (n ; 2n BE-8) MN-54 21.80 FE-56 (n ; 2n alpha) CR-51 18.63 

CU-63 (n ; p alpha) FE-59 6.20 FE-54 (n ; n HE-3) CR-51 18.72 
CU-63 (n ; LI-5) FE - 59 8.06 FE-54 (n ; t) MN-52 11.79 

CU-65 (n ; LI-7) FE-59 12.71 FE-54 (n ; n d) MN-52 17 .72 
CU-65 (n ; t alpha) FE-59 15.04 FE-54 (n ; 2n p) MN-52 19.83 
CU-65 (n ; n LI-6) FE-59 19 .56 FE-56 ( n  ; 2n t) MN-52 31.21 
CU-63 (n ; HE-8) CO-56 31.29 FE-56 (n ; 3n d) MN-52 37.15 
CU-63 (n ; 2n HE-6) CO-56 33.31 FE-54 (n ; p) MN-54 -0.08 
CU-63 (n ; n HE-7) CO-56 33.74 FE-56 (n ; t) MN-54 11.31 
CU-63 (n ; 4n alpha) CO-56 34 -24 FE-56 ( n  ; n d) MN-54 17 .24 
CU-63 (n ; 3n HE-5) CO-56 35.08 FE-57 (n ; n t) MN-54 18.55 
CU-63 ( n  ; n HE-6) CO-57 22.55 FE-56 (n ; 2n p) MN-54 19.35 
CU-63- (n  ; HE-7) CO-57 22.97 FE-58 (n ; )  FE-59 -6.23 
CU-63 (n ; 3n alpha) CO-57 23.47 C-12 (n ; HE-6) BE -7 25.54 

CU-63 (n ; 2n HE-5) CO-57 24.32 C-12 (n ; 2n alpha) BE-7 26.52 

CU-63 (n ; n 2t) CO-57 34.20 C-12 (n ; n HE-5) BE -7 27 -42 

CU-63 (n ; HE-6) CO-58 14.43 0-16 (n ; BE-10) BE -7 24.79 
CU-63 (n ; 2n alpha) CO-58 15.36 0-17 (n ; BE-11) BE -7 28 -30 

CU-63 (n ; n HE-5) CO-58 16.20 0-18 (n ; BE-12) BE -7 33.00 

CU-63 (n ; 2t) CO-58 26.08 SI-28 (n ; NE-22) BE -7 20.42 

CU-65 (n ; HE-8) CO-58 29.27 SI-29 (n ; NE-23) BE -7 23 -55 

CU-63 (n ; alpha) CO-60 -1.62 SI-28 (n ; LI-7) NA-22 22.33 

CU-65 (n ; HE-6) CO-60 14.31 SI-28 (n ; t alpha) NA-22 24.71 

CU-65 (n ; 2n alpha) CO-60 15.24 SI-29 (n ; LI-8) NA-22 28.51 
CU-65 (n ; n HE-5) CO-60 16.08 SI-28 (n ; n LI-6) NA-22 29.33 

CU-63 (n ; p t) CO-60 17 .12 SI-29 (n ; n LI-7) NA-22 30.47 

CU-63 (n ;) CU-64 -7.49 SI-28 (n ; p alpha) NA-24 14.20 

CU-65 (n ; 2n) CU-64 9.37 SI-28 (n ; LI-5) NA-24 16.09 
FE-54 (n ; TI-48) BE -7 14 .67 SI-29 (n ; LI-6) NA-24 18.78 

FE-56 (n ; TI-50) BE -7 16 .00 SI-29 (n ; d alpha) NA-24 20.20 
FE-57 (n ; TI-51) BE -7 17 .21 SI-30 (n ; LI-7) NA-24 21.99 



Anregungsfunktionen 

Auf den nächsten Seiten sind die Anregungsfunktionen für folgende Reaktionen tabelliert: 

27A1 (n, 2p4n) 22Na natCu (n, 2p6/8n) 56Co natFe (n, 2pxn) 51Cr 

27AJ (n, 2p2n) 24Na natCu (n, 2p517n) 57Co natFe (n, pxn) 5 2 ~ n  

OatCu (n, 2p416n) 54Mn naTu (n, 2p4/6n) 58Co natFe (n, pxn) s4Mn 

natCu (n, 3p214n) 59Fe MtFe (n, 3pxn) 48V 

In den Tabellen sind die a-priori-Werte und die angepaßten Werte der Reaktionen mit den Standard- 
abweichungen aufgelistet. Um einen passenden Satz von a-priori-Daten zu erhalten, wurden die 
Werte für die benötigten Energiepunkte aus den benachbarten Werten interpoliert, falls kein Wert für 
den Energiepunkt selbst angegeben war. 



Tabelle A7: 2 7 ~ i  (n, 2p4n) 2 2 ~ a  

E Da-prion oacijusted E Ga-priori oadjusted 
PqeV]  [mbl [ a b 1  W e V l  imbl [ a b 1  

Tabelle A8: 2 7 ~ 1  (n, 2p2n) 2 4 ~ n  

E (Ja-priori oadjusted E . * .  (J,priori oadjusted 
[MeV] [mbl  [mbl WeV] : [mb] [mbl 



Tabelle A8 (Fortsetzung) 

E Ga-priori oadjusted E oa-priori oadjusted 
WeVI [mbl [mbl MeV [mbl [mbl 

40 2.510.10'~ I 50.0% 2.183.10'~ I 48.0% 61 3.254.10'~ f 50.0% 2.572.10" f 38.7% 
41 3.010.10'~ f 50.0% 2.615.10'~ I 47.1% 62 3.268.10'' I 50.0% 2.488.10'~ f 41.0% 
42 4.650-l0'O f 50.0% 4.043.10'~ I 46.0% 63 3.282.10'' f 50.0% 2.408.10'~ + 43.4% 
43 6.900.10'~ f 50.0% 6.016.10'~ I 44.9% 64 3.296.10" f 50.0% 2.334.10" f 46.0% 
44 8.440.10'~ f 50.0% 7.395-10+O I 43.8% 65 3.310.10'~ f 50.0% 2.272.10" + 48.7% 
45 1.070-10'l f 50.0% 9.440.10'~ f 42.8% 66 3.328.10" f 50.0% 2.226.10" f 51.3% 
46 1.210.10'~ f 50.0% 1.076.10' I f 41.7% 67 3.346.10'~ f 50.0% 2.197.10'~ f 53.7% 
47 1.430.10'~ f 50.0% 1.285.10'1 f 40.6% 68 3.364.10'' I 50.0% 2.187.10' I 56.0% 
48 1.730-10'l f 50.0% 1.570.10'~ f 39.6% 69 3.382.10+1 I 50.0% 2.196.10+1 $1 57.9% 
49 1.980.10'~ + 50.0% 1.815.10'~ I 38.5% 70 3.400.10+1 I 50.0% 2.225-10+1 f 59.5% 
50 2.160.10'~ f 50.0% 1.998.10'~ f 37.5% 71 3.396.10+1 I 50.0% 2.257.10+1 I 60.6% 
51 2.160-10'' f 50.0% 2.151-10'' f 36.5% 72 3.392.1O-i-1 I 50.0% 2.306.10+1 f 61.2% 
52 2.324.10'~ + 50.0% 2.303.10'~ f 35.5% 73 3.388.10+1 I 50.0% 2.367.10+1 f 61.5% 
53 2.488.10" f 50.0% 2.456.10'~ + 34.6% 74 3.384.10'~ I 50.0% 2.439.10" I 61.3% 
54 2.652.10" I 50.0% 2.608.10'~ f 33.9% 75 3.380.10" f 50.0% 2.518.10'' f 60.8% 
55 2.816-10" f 50.0% 2.752-10'l I 33.4% 76 3.350.10'~ f 50.0% 2.581.10'~ f 60.1% 
56 3.032-10'l f 50.0% 2.760-10'l f 33.2% 77 3.320.10'' f 50.0% 2.644.10'~ + 59.2% 
57 3.084.10'~f 50.0% 2.754.10"f 33.5% 78 3.290.10'' I 50.0% 2.704.10" + 58.2% 
58 3.136.10'~ 4 50.0% 2.733.10'~ I 34.2% 79 3.260.10" +_ 50.0% 2.759.10" I 57.2% 
59 3.188.10'~ f 50.0% 2.699.10+~ I 35.3% 80 3.230.10'~ f 50.0% 2.808.10'~ f 56.2% 
60 3.240.10'' f 50.0% 2.654.10'' f 36.8% 

Tabelle Ag: "afCu (n, 2p416n) 54Mn 

E oa-priori oadjusted E Ga- riori oad.usted 
[MeV1 [mbl [mbl M e V 1  Pmbi imbl 



Tabelle AIO: [latCu (n, 3~21411) 5 9 ~ e  

E Ga-priori oadjusted E Ga-priori oad.usted 
MeV1 mbl mbl  ?mbl 

Tabelle A l l :  "atCu (n, 2~61811) 56Co 

E Da-priori oadjusted E oa-prion oad'usted 
M e V 1  imbl [mbl M e  V1 tmbl A b 1  



Tabelle A l  1 (Fortsetzung) 

E Ga-priori oadjusted E Da-priori oad'usted 
[MeV] Imbl [mbl M e V 1  [mbl fmbl 

Tabelle A12: natCu(n, 2p5/7n) 57Co 

E Ca-priori oadjusted E Ga-prion oad'usted 
M e V 1  lmbl [mbl M e V 1  [mbl imbl 

36 1 .930 .10~ I 50.0% 2 .083 .10~  f 46.0% 59 1.774-lofl f 50.0% 2.713-10'' + 14.0% 
37 4 .550 .10~  f 50.0% 5 . 0 0 1 . 1 0 ~  f 45.0% 60 1.780.10" C 50.0% 2 .637 .10~~ f 14.6% 
38 2.400.10-~ f 50.0% 2 .693 .10~ -I 43.9% 61 1.714.10~' + 50.0% 2.449-10" + 15.1% 
39 3.340,10-~ 1 50.0% 3.837.10-~ f 42.6% 62 1.648.10'' f 50.0% 2.263.10'' $: 15.4% 
40 2.510.10-~ I 50.0% 2.959.10-~ f 41.1% 63 1.582-10'' + 50.0% 2.082.10'~ f 15.5% 
41 1.850.10-~ 5 50.0% 2.244.10-I f 39.5% 64 1.516.10'~f 50.0% 1.909.10"f 15.6% 
42 5.470.10-I f 50.0% 6.841.10-l f 37.7% 65 1.450.10'~ f 50.0% 1.747.10'' I 15.9% 
43 1.290.10'~ f 50.0% 1.665.10'~ f 35.7% 66 1.402.10" f 50.0% 1.618.10" f 16.5% 
44 2.400~10'~ f 50.0% 3.201.10'~ f 33.6% 67 1.354-l0+l f 50.0% 1.500.10'~ f 17.8% 
45 4.000~10'~ f 50.0% 5.514.10'~ f 31.4% 68 1.306.10" f 50.0% 1.393.10'' I 20.0% 
46 1.210.10'~ f 50.0% 1.722.10'~ f 29.1% 69 1.258-10" f 50.0% 1.297-10'' f 22.8% 
47 1.420.10'~ f 50.0% 2.085.10'' i 26.7% 70 1.210.10'~ I 50.070 1.212.10'~ f 26.2% 
48 1.440.10'~ f 50.0% 2.176.10" f 24.4% 71 1.204.10"f 50.0% 1.178.10'~a 29.9% 
49 1.520.1 0" f 50.0% 2.357.10+l f 22.1 % 72 1.198.10" f 50.0% 1.152~10" f 33.6% 
50 1.720.10+' f 50.0% 2.727.10'~ f 19.8% 73 1.192-10" I 50.0% 1.132.10'' f 37.2% 
51 1.726.10" I 50.0% 2.786.10" f 17.8% 74 1.186.10" f 50.0% 1.117.10'' -1 40.4% 
52 1.732.10+l I 50.0% 2.832.10'~ f 15.9% 75 1.180.10“ + 50.0% 1.107.10'' f 43.1% 
53 1.738~10" $: 50.0% 2.865.10" f 14.4% 76 1.220.10" k 50.0% 1.144.10'~ IT 45.4% 
54 1.744.10'~ f 50.0% 2.881.10'~ f 13.4% 77 1.260- 10'' + 50.0% 1.185.10" f 47.2% 
55 1.750~10'~ f 50.0% 2.880.10'~ C 12.8% 78 1.300.10+~ f 50.0% 1.227.10'~ + 48.5% 
56 1.756.10'~ f 50.0% 2.&63.10'~ f 12.6% 79 1.340.10'~ f 50.0% 1.272-10" f 49.4% 
57 1.762.10'~ I 50.0% 2.828.10'~ f 12.9% 80 1.380.10'~ f 50.0% 1.317.10'~ f 50.1% 
58 1.768.10+l rt 50.0% 2.778.10'~ it 13.4% 

Tabelle A13: nafCu (n, 2p416n) 58Co 

E oa-prion oadjusted E aa-pnon oad'usted 
MeV] [mbl [mb] Wevl imbl mb] 



Tabelle A l 3  (Fortsetzung) 

Tabelle A14: "atIie (n, 3pxn) - i g ~  

E Ga-priori oadjiisted E oa-priori oad'iistetl 
WeV] [ a b ]  [mbl [MeV] [mb] mb] 



Tabelle A15: "atFe (n, 2pxn) 3lCr 

E Ga-priori 
MeV] [mb] 

oadjusted 
[mbl 

8.699.10-~ f 1.0% 
2.899.10-~ f 1.0% 
5.683.10-I f 1.0% 
1.333.10" f 1.0% 
2.029.10'~ f 1 .O% 
2.65510'~ f 1.0% 
3.195-10'O f 1.0% 
3.722.10'~ f 1.0% 
4.174.10'~ f 1.0% 
4.623.10'~ I 1.0% 
4.975.10'~ f 1.0% 
5 .115~10 '~ f  1.0% 
4.975.10'~ f 1.0% 
4.539.10'~ I 1.0% 
3.993.10'~ f 0.9% 
3.332.10'~ I 0.9% 
2.671.10'~ f 0.9% 
3.410.10-I I 59.6% 
2.045.10-I f 61.3% 
1.260.10-I f 63.1% 
6.979.10-~ I 64.8% 
4.140.10-~ I 66.3% 
2.503.10-~ I 67.2% 
2.097,10-~ f 67.3% 
7.913.10-~ I 66.3% 
4.038.10-I f 63.6% 
1.351.10'~ I 59.4% 
3.121.10'~ f 53.5% 
5.815.10'~f 46.6% 
1.029.10'~ f 39.4% 
1.461.10'' $1 32.8% 
1.937.10'~ f 27.5% 
2.,465.10" I 23.6% 
2.777.10'' f 20.9% 
3.428.10'~ I 18.9% 
4.109.10'" t 17.3% 
4.782.10'~ ir 15.8% 
5.233.10'~ C 14.4% 
5.637.10" f 13.1% 

Tabelle A16: naiFe (n, pxn) 52Mn 

E Ga-priori oadjusted E oa-priori oadjusted 
WeVl imbl [ab]  M V 1  [mbl imbl 



Tabelle A 16 (Fortsetzung) 

Tabelle A17: nafFe (n, psn) 5 1 ~ n  



Tabelle A l 7  (Fortsetzung) 
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