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Zusammenfassung

Polykristalline und einkristalline Neutronenfilter haben sich
als niitzliche Einrichtungen zur Erhthunag der Strahlqualitdt
kalter und thermischer Neutronenstrahlen bei elastischen und
inelastischen Streuexperimenten am Reaktor erwiesen. Nach ei-
ner kurzen Einfithrung in die Theorie werden die kernphysikali-
schen, chemischen und physikalischen Eigenschaften besprochen,
die von geeigneten Filtermaterialien zu fordern sind. Theore-
tische und experimentell erreichte Neutronentransmissionen
werden miteinander verglichen und fiir die gebrduchlichen Filter-
materialien - Wismuth, Blei, Beryllium, Berylliumoxid, Quarz,
Magnesiumoxid und pyrolytischer Graphit - sind die wichtigsten
Daten flir die praktische Auslegung eines Filters zusammenge-
stellt. Einige experimentelle Filteranordnunaen werden eben-
falls vorgestellt.

Abstract

Polycristalline and single crystal neutron filters have proved
as useful tools for improving the quality of cold and thermal
reactor neutron beams for elastic and inelastic scattering
work. After a short introduction to theory the nuclear, chemi-
cal and physical properties are discussed, which have to be
required from appropriate filtermaterials. A comparison is
made between theoretical and experimental neutron transmissions
and a compilation of the most interestinag data is aiven for
the commonly used filtermaterials: bismuth, lead, beryllium,
berylliumoxide, quartz, magnesiumoxide and pyrolytic graphite,
which may be of practical use for the filter designer. A few
experimental facilities are also shown.



1, EinfUhrung

Der totale Wirkungsquerschnitt gebundener Materie kann fiir
Neutronen im thermischen Energiebereich aufgrund von Kri-
stalleffekten viel kleiner sein als der Wirkungsquerschnitt
der den Festkorper aufbauenden Atome im ungebundenen freien
Zustand. Im epithermischen Energiebereich ndahert sich der
totale Wirkungsquerschnitt gebundener Materie dem Wirkungs-
querschnitt des freien Atoms, da die Neutronen mit Energien
oberhalb 0,5 eV mehr und mehr unempfindlich gegeniiber der
Bindung der Atome in Molekiilen, Fliissigkeiten und Festkor-
pern werden. Diese Abhdngigkeit des Wirkungsquerschnittes
von Kristalleigenschaften 13dBt sich zur Ausfilterung ther-
mischer und subthermischer (kalter) Neutronen aus einem
Reaktorneutronenstrahl ausnutzen.

Die Verwendung polykristalliner Substanzen als Filter fiir
kalte Neutronen wurde von ANDERSON, FERMI und MARSHALL [1]
vorgeschlagen. Heute verwenden die meisten Strahlrohrexperi-
mente, die die inelastische Streuung kalter Neutronen un-
tersuchen, solche Filter im Primarstrahl zur Verbesserung
der Strahlqualitdt. Eine erste Zusammenstellung geeigneter
Filtermaterialien findet sich bei EGELSTAFF und PEASE [2].
BROCKHOUSE [3] zeigte, daB sich die Durchldssigkeit dieser
Filter bei Verwendung von Einkristallen in den thermischen
Energiebereich hinein erweitern 13Rt. Einkristallfilter wer-
den seitdem hauptsdchlich bei Neutronenbeugungsexperimenten
zur Unterdrickung der vom Monochromatorkristall reflektier-
ten hoheren Ordnungen eingesetzt.



2. Theorie

Der totale Wirkungsquerschnitt einer kristallinen Substanz
fiir thermische Neutronen sezt sich im wesentlichen aus den
folgenden Anteilen zusammen:

Neutroneneinfang (Absorption),

elastische kohdrente Streuung (Laue-Bragg-Streuung),
inkohdrente Streuung (Kernspin- und Isotopeninkohirenz),
inelastische thermische diffuse Streuung,

paramaagnetische diffuse Streuung (bei paramagnetischen
Atomen).

Eine Diskussion der verschiedenen Streuquerschnitte findet
sich in den einschldgigen Lehrbiichern (siehe z.B. [4,5,6] ).
Hier sind nur die elastisch kohdarente und die inelastische
thermische diffuse Streuung von Interesse, da sie von den
Kristalleigenschaften abhangen und die Filtercharakteristik
ergeben, wie im folgenden gezeiat wird.

Als Filtermaterialien eignen sich daher solche kristallinen
Substanzen, deren Atome mdglichst geringe Neutronenabsorp-
tion, inkohdrente und paramagnetische Streuung aufweisen,
so daR diese Beitrdage zum totalen Wirkunagsquerschnitt ver-
nachldssiaqt werden konnen und der Verlauf des totalen Wir-
kungsquerschnittes im thermischen Energiebereich durch die
elastische koharente und die inelastische thermische diffu-

se Streuung bestimmt wird.

2.1Die elastische kohdrente Streuung (Laue-Bragg-Streuung) -
Polykristalline Filter

Laue-Bragg-Streuung tritt nur auf, wenn zwischen der Neu-
tronenwellenlinge A, den Netzebenenabstdnden dhk] des Kri-

stalls und dem Streuwinkel 29 die Bragg'sche Beziehung

nd =2a,, sind, n=723.. (1)



erfiillt ist. Da sin+b hochstens den Wert 1 annimmt, gibt es
eine groRte Wellenldnge, die sogenannte Bragg-cutoff-Wellen-
lédnge AC:

Ac = 2kt max (2)

bei der Laue-Bragg-Streuung auftritt. dhk] max ist der
grofte im Kristall auftretende Netzebenenabstand, fiir den
der Strukturfaktor F, ., (s. Glg. (4)) ungleich Null ist.

Fiir Neutronen mit Wellenlangen A<Ac jedoch findet sich in
einer polykristallinen Substanz mit hinreichend kleiner
KorngroBe und statistischer Verteilung der Einzelkristallite
zu jeder Wellenldnge XA wenigstens eine Netzebenenschar hkl
mit geeignetem Netzebenenabstand dhk] und geeigneter Orien-
tierung P zum einfallenden Neutronenstrah] (Fig. 1), daR

die Bragg'sche Beziehung (1) erfiillt ist.
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Fig. 1 Transmission eines Neutronenstrahls durch eine
polykristalline Substanz (HUGHES [7] )

Fiir Neutronen mit Wellenlangen A>AC tritt Laue-Bragg-Streu-
ung nicht mehr auf. Polykristalline Substanzen zeigen daher
im allgemeinen (siehe Abschnitt 3.1) bei der Bragg-cutoff-
Wellenldnge eine steile Stufe im Verlauf des Wirkungsquer-
schnittes, die zur Filterung eines transmittierten Neutro-
nenstrahles ausgenutzt werden kann. Da die Bragg-cutoff-
Wellenldnge AC bei fast allen Kristallen im Bereich zwi-
schen 4 und 8 £, entsprechend einer Neutronenenergie von 5,1
bis 1,3 - 1073 eV, liegt (Fig. 2 und Tabelle 1), sind poly-



kristalline Filter durchldssig fiir subthermische (kalte)
Neutronen und undurchlassig fiir thermische und epithermi-
sche Neutronen., Fig. 3 zeigt als Beispiel ein BeO-gefilter-
tes Maxwellspektrum mit der charakteristischen steilen Ab-

bruchkante bei der cutoff-Wellenldnge.
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Der elastische kohdrente Streuquerschnitt pro Atom (bzw.
Molekiil) fiir eine polykristalline Substanz ist quantitativ

gegeben durch den Ausdruck [8]:

2
A A Z(ﬂk('/’akt/%%kl}

Cetcoh ™ ZN i

(3)



Neutronenwellenldnge
Zahl der Elementarzellen pro Volumen-

¢ einheit

N Atome (bzw. Molekiile) pro Elementarzelle
Jhkl Multiplizitdtsfaktor

Fhkl Strukturfaktor der Netzebene hkl
dhkl Netzebenenabstand

Die Summation lauft iliber alle Netzebenen hkl, deren Netz-

ebenenabstand d ., > X/p ist.

Der Strukturfaktor F

ist gegeben durch

hk1
Srin P2 .
- "-Bj(T_} 2ri(he;rky; slz;) (4)
£, =2 b-e e
hk! s
2 9 Streuwinkel
Bj kohdrente gebundene }
Streuldnge (Mittel-
wert iiber Isotope
und Kernspins)
B Debye-Waller Faktor ? des j-ten Atoms
' . Positionsparameter
X ) "z .
i*Y3*%3 in der Elementar-
zelle y,

Die Summation ist iiber alle Atome in der Elementarzelle zu
nehmen. Der Debye-Waller Faktor B ist in der Debye'schen

Ndherung

2
B =255 Pl (5)

h
k
m
T
®

Plancksches Wirkungsquantum
Planck-Boltzmann Konstante
Masse des Atomkerns

Temperatur

Debye-Temperatur des Kristalls
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Die Funktion

¥
=2, x ot
V) -5 +(5) ) 2 )

. . T

ist dargestellt in Abb.9. @(@)n'a'hert sich fijré-—> 0,5 asympto-
tisch dem Wert 7/g; B kann daher oberhalb 7/g = 0,5 praktisch
als lineare Funktion der Temperatur angesehen werden.

Den Verlauf des elastisch kohdrenten Streuquerschnitts
veranschaulicht z.B. Abb. 2 Kurve () (Abschnitt 7):
Bei kurzen Wellenldngen (A=1 R) setzt sich Oelcoh
Beitrdgen einer groBen Zahl von streuenden Netzebenenscha-
ren hkl zusammen, so daB sich der EinfluBR der Strukturfak-
toren Fhkl herau§mittelt und %alcoh fast ausschlieBlich von
den Streuldngen bjder beteiligten Atome abhangt. Mit wachsen-
der Neutronenwellenldnge nimmt die Zahl der an der Streuung
beteiligten Netzebenenscharen ab; in der Ndhe von Ac tra-

gen nur noch wenige Netzebenenscharen hkl zur Streuung bei
und %elcoh hdangt empfindlich von der GroRe der betreffenden
Strukturfaktoren Fhk] ab; der Ausfall der einzelnen Netz-
ebenenscharen hkl bei der Streuung ist jeweils durch einen
steilen Sprung im Verlauf von Telcoh gekennzeichnet an der

Stelle, an der A = 2 dhkl wird.

aus den

Die inelastische thermische diffuse Streuung

Die inelastische thermische diffuse Streuung ist fiir ther-
mische Neutronen normalerweise klein gegeniiber der elasti-
schen kohdrenten Streuung; sie bleibt jedoch auch oberhalb
der cutoff-Wellenlange Ac im subthermischen Bereich be-
stehen und bestimmt daher die Transmission des Filters im
DurchlaBbereich. Der inelastische thermische diffuse Streu-
querschnitt o td Pro Atom (bzw. Molekiil) ist in der sta-
tischen inkohirenten Naherung [8] gegeben durch den Aus-

druck

_A° A2 / (7a)
6}d :6/;",. / // e )
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wobei O frei der Streuquerschnitt des freien Atoms, bzw.
bei Molekiilen die Summe der Streuquerschnitte der freien
Einzelatome ist.

(7b)

B .
St = Gt E fir « 7

Da in B die Kernmasse m eingeht (Glg. (5)), gilt (7) fir
Kristalle, die aus verschiedenen Atomen bestehen, nur,
wenn deren Massen nicht allzu verschieden sind. In diesem
Falle kann fiir m ndherungsweise eine mittlere Masse einge-
setzt werden. Bei Molekiilen ist fir m die iliber das Molekiil
gemittelte Masse eines Atoms (= Molekulargewicht/Anzahl
der Atome im Molekiil) einzusetzen.

Der inelastische thermische diffuse Streuquerschnitt 4 q
ist temperatur- und wellenldngenabhdngig. Der Temperatur-
gang ist, wie aus der Stellung von B in (4) und (7) er-
sichtlich ist, umgekehrt wie bei der elastischen kohdrenten
Streuung: der Streuanteil, der bei der elastischen koharen-
ten Streuung mit steigender Temperatur verlorengeht, fin-
det sich im kohdrenten Anteil der thermischen diffusen
Streuung wieder. Die thermische diffuse Streuung kann durch
Abkiihlung des Filters auf tiefe Temperaturen (Kihlung mit
flissigem Stickstoff) verringert werden und damit die Trans-
missionscharakteristik verbessert werden (siehe z.B. Abb.2,

Kurven() ,C) ,() ).

Der inelastische thermische diffuse Streuquerschnitt o
in der Niherung (7a) ist z.B. in Abb. 2 durch Kurve (©
dargestellt. Otd nahert sich fir sehr kurze Wellenldngen
(x» < 0,5 ﬁ) dem freien Streuquerschnitt O frei und geht in
dieser Ndherung fiir langwellige Neutronen gegen Null. Tat-
sdchlich durchlduft O 4d ein Minimum (Minimumwert bei quten

td

Filtern zwischen 0,3 und 1 barn) und steigt fiir qrofe
Wellenldngen etwa proportional zu XA wieder an (Abb. 2,

Kurven() ,@.0Q). pie Berechnung von Orq in diesem Bereich
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ist kompliziert [9, 10]. Bei sehr lanawelligen Neutronen
ist unter Umstanden (z.B. Quarz) auch die Absorption nicht
mehr zu vernachldssigen, da der Absorptionsquerschnitt O
ebenfalls proportional zu A - 1/, - Gesetz, es ist A -~ % !
- ansteiqt.

Einkristallfilter

Im Unterschied zum polykristallinen Material sind bei ei-
nem idealen Einkristall alle Gitternetzebenen, die durch
bestimmte Millerindizes hkl charakterisiert sind, parallel
ausgerichtet. Stellt man einen Einkristall in einen qut
kollimierten, parallelen Neutronenstrahl, so ist die
Bragg'‘sche Beziehung (1) nur fiir die wenigen Neutronenwel-
lenlangen erfiillt, die eine gqeeignet orientierte Netzebe-
nenschar im Kristall vorfinden. Laue-Bragg-Streuung macht
sth daher (bei quten Kristallen mit geringer Mosaizitdt,
siehe Abschnitt 3.1) im Verlauf des totalen Wirkunasquer-
schnittes als Funktion der Wellenldnge hdchstens in eini-
gen scharfen Maxima bemerkbar, der Gesamtverlauf wird
jetzt jedoch auch im thermischen Bereich durch die inela-
stische thermische diffuse Streuuna bestimmt.

Im Unterschied zum polykristallinen Filter zeiaqt ein Ein-
kristallfilter keine scharfe Filterkante; der totale Wir-
kungsquerschnitt steiqt von einem Minimalwert (ca.0,3 bis
1 barn) oberhalb x=2 R zu kiirzeren Wellenlingen hin ge-
mdB (7b) etwa proportional zu 1/)»% an (z.B. Abb. 2, Kurve
® ) und nihert sich fir A < 0,5 & dem Wert o, .. Die
Durchldssigkeit im thermischen und subthermischen Bereich
kann durch Kiihiung des Filters auf tiefe Temperaturen
(Flissig-Stickstoff-Temperatur) erhdht werden.



. Filtermaterialien

Bevor einige spezielle kristalline Materialien, deren
Einsatz als Neutronenfilter iiblich geworden ist, bespro-
chen werden, seien in der folgenden Zusammenstellung eine
Reihe von Eigenschaften angefiihrt, die allgemein von ge-
eigneten Filtermaterialien zu fordern sind.

3.1 Allgemeine Forderungen

Kernphysikalische Daten

a) Absorption. Der Absorptionsquerschnitt O, fiir thermi-
sche Neutronen sollte klein gegeniiber dem Streuquerschnitt
sein. Um Absorptionsverluste bei den Ublichen Filterldn-
gen von 10 bis 40 cm zu vermeiden, darf %, hochstens ei-
nige Zehntel barn betragen. Dabei ist zu beachten, daB

04 proportional zu % ~ X ist, so daB die Absorption fiir
sehr grofe Wellenlangen (A>10 K) unter Umstanden dennoch

nicht zu vernachldssigen ist,

b) Inkohdrente Streuung. Da inkohdrente Streuung die
Transmission des Filters insgesamt herabsetzt, sollte der
totale Streuquerschnitt einen mdoglichst geringen inko-
harenten Anteil haben. Alle wasserstoffhaltiqen Substan-
zen scheiden daher als Filter aus.

c) Paramagnetische Streuung. Die den Kristall aufbauen-
den Atome sollten diamagnetisch sein, damit keine para-

magnetische Streuung auftritt.

d) Der totale Wirkungsquerschnitt fiir schnelle Neutronen
darf nicht ungewohnlich niedrig im Verhdltnis zu dem

fir thermische Neutronen sein.

e) Elemente mit hohem Atomgewicht sind vorzuziehen, wenn
auch auf eine starke Schwdachung der y-Strahlung durch das
Filter besonderer Wert qgeleat wird. (Hohes Atomgewicht
siehe auch f)).
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Eine Durchsicht der Kerndatentabellen zeiat, daR Kristalle
fiir Neutronenfilter sich vorwiegqend aus folaenden Elemen-
ten zusammensetzen sollten [2]:

Element Be C 0 F Mq Si P Pb Bi

Oa [barﬁ] 0,010 0,0034 o0,0002 0,010 0,063 0,16 0,190 0,170 0,034

%incoh “10,010 0,010 0,040 0,2 0,10 0,04 0,1 0,1 0,02

(oa Absorptionsquerschnitt fiir thermische Neutronen mit v=2200 m/s

nach [31], 9incoh 1hkohdrenter Streuquerschnitt nach [6].)

Chemische und kristallographische Eigenschaften

f) Debye Temperatur. Die thermische diffuse Streuung, die
die Transmission sowohl des polykristallinen wie des
Einkristallfilters im DurchlaBbereich bestimmt, ist nach
(5) und (7) ndherungsweise umgekehrt proportional der De-
bye-Temperatur (W) des Kristalls. Hohe Debye-Temperatur und
hohes Atomgewicht (vgl.(5)) ergeben daher hohe Durchléassig-
keit, die durch Kiihlung des Filters weiter verbessert wer-

den kann.

g) Cutoff-Wellenldnge bei polykristallinen Filtern. Der
starke Intensitidtsabfall des Maxwellspektrums der Reaktor-
neutronen auf der langwelligen Seite wird im allgemeinen
eine moglichst kleine cut-off-Wellenldnge A, also kom-
pakte Kristallgitter mit kleinen Netzebenenabstdanden wiin-
schenswert machen. Da jedoch ﬂc/Z = dmax in der GroBe der
iiblichen Atomdurchmesser lieat, ist die Variationsbreite
(AC zwischen 4 und 8 ﬂ) nicht sehr qroR (vgl.Fig. 2). Die
kleinste cutoff-Wellenldnge hat Bervlilium.
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h) Scharfer Bragg cutoff bei polykristallinen Filtern. Der
elastisch kohdrente Streuquerschnitt hdanat in der Ndhe des
Bragg-cutoffs stark von der Grofe der Strukturfaktoren
Fhkl der Netzebenenscharen mit qroBem Netzebenenabstand ab
(val. (4)). Wenn diese verqgleichsweise klein sind, kann
sich eine stufenformige Filterkante erqgeben (z.B. Mg in
Fia. 2), die bei bestimmten Experimenten (z.B. Differenz-
messungen mit Filtern verschiedener cutoff-Wellenlédngen)
storend wirken kann. Die Schdrfe des Bragq cutoffs ist hdu-
fig jedoch durch physikalische Eigenschaften des Filter-
kristalls bedingt (siehe i) und k)).

Physikalische Beschaffenheit

i) KorngroBe bei polykristallinen Filtern. Zur Vermeidung
von Sekunddrextinktion in den Einzelkristalliten miissen
deren Lineardimensionen unter 1072 cm liegen [2]. Sekun-
ddrextinktion setzt den koharenten Streuquerschnitt be-
sonders bei grofBeren Wellenlangen (natiirlich A<Ac) herab
und ergibt damit unscharfe Bragg-cutoffs.

k) Kleinwinkelstreuung bei polykristallinen Filtern. Die
unter i) geforderte kleine KorngroBe kann nicht durch Ver-
wendung fein pulverisierten Materials erreicht werden, da
hierbei Brechungs- und Reflexionseffekte an den Grenzen
Luft-Kristallkorn Kleinwinkelstreuung hervorrufen. Diese

fiihrt zu einer Verbreiterung des Neutronenstrahls und damit
zu einem Intensitatsverlust bei qut kollimiertem Strahl.
Aus dem gleichen Grund sind Poren und Hohlrdume bei ge-
sinterten Materialien durch Drucksintern moalichst weit-
gehend auszutreiben. Als Kriterium kann agelten, daB die
Dichte des polykristallinen Materials nicht mehr als 5 %
unter dem theoretischen Wert lieagen sollte.

Den EinfluB von KorngroBe und Kleinwinkelstreuunqg auf den
totalen Streuquerschnitt veranschaulichen Messungen von
EGELSTAFF und PEASE [2] in extremer Form an gegossenem
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und pulverisiertem Wismut (Fig. 4). Im ersten Fall ist der
Bragg-cutoff durch Ausbildung zu qroBer Einzelkristallite
praktisch eliminiert; im zweiten Fall zeigt der totale
Wirkungsquerschnitt zufolge Kleinwinkelstreuung zu hohe
Werte.

% cast bismuth

?IO( . o ¢ powdered
38l 'a-«_“ oh 000 bismuth
5 L *o theoretical

£ b <, curve

g %

8 4 i

[v] iy

32

©

T2 3 4 5 6.7 8 9 w0
Neutron wavelength (R *

0]

Fig. 4 Totaler Neutronenwirkungsquerschnitt von gegosse-
nem und pulverisiertem Wismut ( EGELSTAFF ,PEASE [2])

1) Einkristalle. Fiir Einkristallfilter missen groRe und
perfekte (geringe Mosaikbreite) Einkristalle erhdlitlich
sein. Eine moglichst geringe Mosaikbreite (n < 0,1 0) ist
erforderlich, damit einzelne durch Laue-Braga-Streuung
hervorgerufene "Locher" in der Transmissionskurve schmal
bleiben und sich nicht gar iiberlappen und damit die effek-
tive Transmission im gesamten Energiebereich herabsetzen
(s. z.B. Abb. 6b, Kurve fir Bi). Nach VAN DINGENEN und
HAUTECLER [11] hingt die effektive Transmission fiir ther-
mische Neutronen entscheidend von dem Produkt aus Mosaik-
breite und Reflektivitat des Kristalls ab, sie ist umso
groBer, je kleiner letzteres ist. Hingegen hat die Anzah]
der Einzelindividuen, aus denen moglicherweise ein "Ein-
kristall" besteht, nur geringen EinfluB auf die Transmis-
sion. Es ist daher moalich, ein "Einkristallfilter" aus
mehreren Einkristallstiicken zusammenzusetzen oder ver-
schiedene Filtermaterialien zu einem fiir einen bestimmten
Zweck optimalen Filter zu kombinieren.

m) Orientierung bei Einkristallfiltern. Die Orientierung
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der Einkristalle zum einfallenden Neutronenstrahl hat bei
guten Kristallen (geringe Mosaikbreite) keinen Einfluf

auf den Gesamtverlauf des Wirkungsquerschnitts, da die
"Locher" in der Transmissionskurve sehr schmal sind und
haufig unbemerkt bleiben (z.B. Quarz); die Orientierung
der Kristalle braucht daher im allgemeinen nicht bekannt
zu sein.

Wenn Kristalle mit beliebig wahlbarer Orientierung erhdlt-
lich sind, ist es zweckmdBig eine Hauptachse parallel zur
Strahlrichtung zu legen, da dann mehrere Netzebenenscharen
die gleiche Wellenldnge "reflektieren". Bei Experimenten
mit monochromatischen Neutronen nur einer bestimmten,
scharf definierten Yellenldnge 1d3Bt sich durch geeignete
Wahl der Orientierung des Filters zum Neutronenstrahl ver-
meiden, daB zufdlliqg gerade die Neutronen mit der gewiinsch-
ten Wellenldnge durch Laue-Bragg-Streuuna aus dem Strahl
eliminiert werden.

3.2 Daten spezieller Filtermaterialien.

Die in Abschnitt 3.1 zusammengestellten Forderungen
schréanken die Auswahl der fiir Filter in Frage kommenden
Substanzen stark ein. Experimentell wurden die folgenden
Filtermaterialien untersucht: Wismut, Blei, Beryllium,
Berylliumoxid, Quarz, Magnesiumoxid und Graphit; von die-
sen werden am hdaufigsten Wismut, Beryllium und Quarz als
Filter verwendet.

Die fiir die Filtereigenschaften dieser sieben Substanzen
wichtigsten physikalisch-chemischen und kristalloqraphi-
schen Daten saowie Bezugsquellen sind in Tabelle 1, Neu-
tronenwirkungsquerschnitteund totale Massenabsorptionskoeffi-
zienten fiir Gammastrahlung verschiedener Energien sind in.

Tabelle 2 zusAmmenqgestellt.
Die Abbildungen 1 bis 5 (Abschnitt 7) bringen fiir Wismut,

Beryllium, Quarz, Magnesiumoxid und pyrolytischen Graphit
gemessene totale Wirkungsquerschnitte fiir thermische Neu-
tronen als Funktion der Neutronenenergie bzw. -wellenlinge
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nebst berechneten Wirkungsquerschnitten fiir elastische
kohdrente und inelastische thermische diffuse Streuung.
Der Verlauf des totalen Wirkungsquerschnittes kann, wie in
Abschnitt 3.1 beschrieben, im Einzelfall stark von der
physikalischen Beschaffenheit des Filters abhdngen; die
hier angegebenen gemessenen Wirkungsquerschnittekonnen als
optimal erreichbare Werte angesehen werden. In Abb. 6 sind
theoretische und experimentelle Transmissionen fiir ver-
schiedene Einkristallfilter miteinander verglichen (siehe
auch Abschnitt 3.3).

Abbildung 7 zeigt den Verlauf des totalen Wirkungsquer-
schnittes verschiedener Filtermaterialien fiir schnelle Neu-
tronen als Funktion der Neutronenenergie.

Wwismut [2, 11, 12, 13, 14] [s.a. Nachtrag s. 22]

Wismut-Filter ergeben wegen des hohen Atomgewichtes von
Wismut bei hoher Durchlidssigkeit fiir kalte Neutronen eine
sehr gute Absorption der Kerngammastrahlung. Wismut bietet
sich daher in all den Fallen als Filter fiir kalte Neutronen
an, in denen neben einer Schwdchung der schnellen Neutronen
ein geringer Untergrund an Gammastrahlung gewiinscht wird.

Gesinterte polykristalline Filter weisen selbst nach Sin-
terung unter hohen Driicken und bei Dichten nur wenige Pro-
zent unter dem theoretischen Wert hdufig noch betrdchtliche
Kleinwinkelstreuung auf. Normal gegossene polykristalline
Filter zeigen hingegen meist starke Extinktionseffekte;

die besten Ergebnisse werden offenbar mit GuBstiicken er-
zielt, die in Wasser abgeschreckt wurden [2].

GroBe preiswert erhdltliche Einkristalle bestehen meistens
aus mehreren Individuen. Die Mosaikbreite dieser Einkri-
stalle ist immer so groB, daB die Transmisionskurve im
thermischen Energiebereich zahlreiche breite Einbriiche zu-
folge Laue-Bragg-Streuung aufweist (siehe z.B. Abb. 6b,
Kurve Bi), deren GriBe und Lage von Kristall zu Kristall
verschieden ist. Der gemittelte totale Wirkungsquerschnitt
bewegt sich in dem durch senkrechte Schraffur @ gekenn-
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zeichneten Bereich in Abbildung 1; er lieqt fiir thermische
Neutronen meist weit iiber dem theoretisch zu erwartenden
Wert.

Blei [11]

Ober die Verwendung von Blei als Neutronenfilter sind nur
wenige Daten aus der Literatur bekannt. Blei hat einen
hoheren Neutronenabsorptionsquerschnitt als Wismut und be-
sitzt diesem gegeniiber keine Vorteile. GroBe Einkristalle
sind teuer.

Beryllivm [z, 7, 11, 15]

Beryllium ist hinsichtlich der Neutronenwirkunasquerschnit-
te das beste Filtermaterial fiir kalte Neutronen: es hat

von allen fiir Filter in Frage kommenden SubstanzenNden
groRten makroskopischen Wirkungsquerschnitt 2 = ¢ —%——

fiir epithermische Neutronen und besitzt andererseits wegen
seiner hohen Debye-Temperatur einen sehr niedrigen Wir-
kungsquerschnitt fiir kalte Neutronen. Leider ist die Ab-
sorption der Gammastrahluna durch Berylliumfilter wegen

der niedrigen Dichte des Berylliums nur sehr gering.

Mit geqossenem polykristallinem Beryllium wurden hdhere
Durchldssigkeiten fiir kalte Neutronen als mit gesintertem
Material gemessen [2], da bei letzterem starke Kleinwinkel-
streuung auftritt, besonders, wenn die Dichte des Filters
um mehr als wenige Prozent unter dem theoretischen Wert
bleibt.

Beryllium zeiqt eine scharfe cutoff-Filterkante (vgl.Fig.3).
Fiir Einkristallfilter kommt Beryllium praktisch nicht in
Frage, da Einkristalle aroRerer Abmessungen sehr teuer
und in der erforderlichen Qualitidt kaum erhdltlich sind.
Eine qute Transmissionscharakteristik fiir thermische Neu-
tronen ergaben die EinkristalIimessungen von DUGGAL und
THAPER [15] (siehe Abb. 2); starke Intensitatsverluste im
thermischen Energiebereich zdfolge Laue-Braag-Streuung
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wurden von VAN DINGENEN und HAUTECLER [11] beobachtet.

Berylliumoxid BeO [11]

Berylliumoxid zeigt eine dem Beryllium ihnliche Transmissi-
onscharakteristik, doch wurde dessen hohe Durchlassigkeit
fir kalte Neutronen nicht erreicht [11].(Die polykristalli-
nen Wirkungsquerschnitte fiir Be und Be0 wurden von FERMI,
STURM und SACHS [16] gemessen.)

Quarz Si0, [3, 14, 17, 18] [s.a. Nachtrag s. 22]

Die Moglichkeit, Einkristalle als Filter zur Erzeugung
eines thermischen Neutronenstrahls zu verwenden, wurde

zum erstenmal von BROCKHOUSE [3] an Quarzkristallen unter-
sucht. Von Quarz sind vergleichsweise billige, groBe, na-
tiirliche Einkristalle erhdltlich. Die Qualitdt der Kristal-
le ist so gut, daB die gemessene Transmission fiir thermi-
sche Neutronen dem theoretisch zu erwartenden Wert ent-
spricht, der sich aus dem Verlauf der thermischen diffusen
Streuung ergibt. Minima in der Transmissionskurve zufolge
Laue-Bragg-Streuung wurden bei Quarz nicht beobachtet, die
Mosaikbreite der Kristalle wird daher auf Bruchteile von

Bogenminuten geschitzt [14].

In der Durchldssigkeit fiir kalte Neutronen ist Quarz den
polykristallinen Wismut- und Beryllium-Filtern unterlegen:
der totale Wirkungsquerschnitt eines gekiihlten Quarzfil-
ters fiir kalte Neutronen wird praktisch durch den ver-
gleichsweise hohen Absorptionsquerschnitt des Siliziums
bestimmt (siehe Tabelle Seite 13 und Abb. 3, Kurve d).

Magnesiumoxid Mg0 [11] [s.a. Nachtrag s. 22]

Im Vergleich zu den iibrigen Filtermaterialien hat Mg0 ein
nicht allzu niedriges Atomgewicht und eine hohe Debye-
Temperatur. Der daraus sich ergebende sehr kleine Debye-
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Waller-Faktor (Glg. (5)) fihrt zu einem sehr steilen Abfall
des thermischen diffusen Streuquerschnittes (Glg. (7)) vom
epithermischen zum thermischen Energiebereich, so daB theo-
retisch fir 1 R-Neutronen, mit denen die elastische Neu-
tronenbeugung meist arbeitet, bereits brauchbare Trans-
missionen von einem MgO0-Einkristallfilter erwartet werden
konnen. VAN DINGENEN und HAUTECLER [11] haben die beson-
dere Eignung von Mg0 als Filter fiir thermische Neutronen
herausgestellt und durch Messunaen an Kristallen (Magnori-
te), die aus der Schmelze gewonnen wurden, bestatigt. Ge-
schmolzenes Magnesiumoxid wird unter dem Namen Magnorite
von der Firma Norton Co [840] als hochfeuerfestes Warme-,
Isolier- und Auskleidungsmaterial vertrieben; qgrofere
Einkristalle scheinen jedoch nicht erhdltlich zu sein.

Graphit (pyrolytischer Graphit [20, 21])

Filter aus normalem polykristallinem Graphit sind nur fiir
Experimente mit geringer Winkelaufldosung brauchbar, da die
Dichte des erhditlichen Graphit-Materials meist betrdcht-
lich unter dem theoretischen(rontgenographischen) Wert
bleibt und dementsprechend bei Messunaen mit qut kollimie-
render Geometrie betrdchtliche Intensitdtsverluste zufolge
Kleinwinkelstreuung auftreten.

Von BROCKHOUSE und DIEFENDORF [19] wurden Filter aus pyro-
lytischem Graphit vorgeschlagen, die Neutronenbeugungs-
experimente mit 2,3 bis 2,7 R-Neutronen ermoglichen, die
praktisch frei von second-order-contamination sind. Pyro-
lytischer Graphit, in Scheibenform, [ B44, B42] weist
eine hohe Parallelausrichtung der (001)-Ebenen (Mosaik-
breite %°--5° (Halbwertsbreite)) dhnlich einem Einkri-
stall auf, wdhrend alle iibrigen Netzebenenscharen will-
kirlich orientiert sind und wie eine polykristalline Pro-
be Pulverinterferenzen im Beuqungsdiaaramm erzeugen.

Abb. 5 zeigt den totalen Wirkungsquerschnitt von pyroly-
tischem Graphit fiir Neutronen, die parallel zu den ausge-
richteten c;Achsen der Mikrokristallite, d.i. senkrecht
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zur Scheibenfldche, einfallen (LOOPSTRA [20]). Der Wir-
kungsquerschnitt lieat fiir Neutronen mit E0 = 11 bis 14 meV
(Ay = 2,7 bis 2,4 ﬂ) unter 1 barn und steigt fiir Neutronen
mit 4E = 44 bis 56 meV (A /2 = 1,35 bis 1,2 ) von 3,55
auf 7,7 barn an; dies ergibt im interessierenden Energie-
bereich ein Verhdltnis der Wirkunasquerschnitte O4F /oE
groBer als 10. SHIRANE und MINKIEWICZ [21] erziel- °
ten mit einem Filter aus pyrolytischem Graphit von 5 cm
Dicke und mit einer Mosaikbreite (Halbwertsbreite) von 1°
eine Transmission von 83,3 % fir 2,44 R-und 2,34 R-Neutro-
nen, wiahrend die Transmission fiir die )/2-Komponente nur
0,67 - 1074 betrug. Pyrolytischer Graphit ist damit als
Filter zur Unterdriickuna des X/2-Anteils bei Beuaunas-
Experimenten mit Neutronen, deren Eneraie um 14 meV

(r=2,4 ﬂ) lieqt, allen anderen iiberlegen. Hochorientierter
pyrolytischer Graphit ist auBerdem hervorraaend als Neu-
tronen-Monochromator geeiqnet, wobei Peak-Reflektivitdten
iber 90 % (X = 4 ﬂ) erzielt wurden [22, 23] .

0

Vergleich verschiedener Filtermaterialien

Einen aufschluBreichen Veraleich verschiedener Filterma-
terialien erméglichen die Abbildungen 6 a und 6 b (nach[lﬂ )
in denen berechnete und gemessene Neutronen-Transmissionen
von Einkristallen bei Raumtemperatur dargestellt sind, wo-
bei die Filterlinge jeweils so gewdhlt ist, daB sich die
gleiche Schwdchuna fiir epithermische Neutronen Tepith=10-
erqibt. Die Transmissionswerte sind oberhalb der Bragg-

cutoff-Wellenlinge auch auf polykristalline Filter uber-

3

traabar.
Es ist ersichtlich, daB als Filtermaterial fiir thermische

Neutronen nur Magnesiumoxid-und Quarz-Einkristalle brauch-
da nur mit diesen die berechneten Transmissionen
erreicht werden. Maagnesiumoxid bietet

bar sind,
auch im Experiment

eine wesentlich aqiins
Quarz, besonders fir kleine Wellenlanaen,
sind qroBere Einkristalle offenbar bisher kaum erhdl

tigere Transmissionscharakteristik als
leider jedoch
tlich.



- 22 -

Fiir kalte Neutronen mit Wellenldangen X > 4 £ ist polykri-
stallines Beryllium hinsichtlich der Neutronenwirkungsquer-
schnitte das beste Filtermaterial, da es die niedrigste
cutoff-Wellenldange und die hochste Debye-Temperatur hat,

so daB sich die hochste iiber das kalte Neutronenspektrum
integrierte Transmission, insbesondere bei Kiihlung des
Filters ergibt. Fiir Neutronen mit Wellenlédngen A>X. (Bi)

= 6,5 R zeigt Wismut eine etwas giinstigere Transmission

als Beryllium, sein Hauptvorteil liegt jedoch in dem hohen
Absorptionsquerschnitt fiir y-Strahlung. Quarz ist als Fil-
termaterial fiir kalte Neutronen wegen des vergleichsweise
hohen Absorptionsquerschnittes des Siliziums nicht geeignet.
Ober die Verwendung von polykristallinem Magnesiumoxid als
Filter fiir kalte Neutronen sind bisher keine MeBdaten be-
kannt geworden.

Nachtrag: Auf eine interessante Arbeit, auf die ich erst wih-
rend der Korrektur aufmerksam wurde, sei an dieser Stelle ver-
wiesen:

G. BAUER, H. SEYFARTH, Die Eignung von MgO-, 5102- und Bi-
Einkristallen oder Quasieinkristallen als Filter fiir subther-
mische und thermische Neutronenstrahlen hoher Intensitit.
Atomkernenergie 18 (1971), 236
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Dimensionierung und Berechnung der Transmission von Kri-
stallfiltern

Durch den Einsatz eines Kristallfilters wird man eine
Schwachung der schnellen Neutronen und/oder der Kerngamma-
L bis 1074 -

erreichen wollen. Der gewlinschte Schwachungsfaktor be-

strahlung um einen bestimmten Faktor - etwa 10°

stimmt die Linge x des Filters, die iiberlicherweise zwi-
schen 10 und 40 cm liegt. Sie ergibt sich durch Logarith-
mierung der Glg. (9) bzw. (13) (siehe unten!). Man wird
dann fiir diese Linge zundchst iiberschlagsmdaBiqg die Trans-
mission des Filters im DurchlaBbereich berechnen und pri-
fen, ob die Schwidchung der Nutzstrahlung in tragbaren Gren-
zen fiir das betreffende Experiment liegt, und geaebenen-
falls eine geeignete KompromiBlosung wdhlen. Hierbei ist

zu beachten, daB eine Kiihlung des Filters (siehe Abschnitt
2.2) auf die Temperatur des flissigen Stickstoffs (77 Kel-
vin) eine wesentliche Erhdhung der Durchlassigkeit des
polykristallinen Filters fiir kalte Neutronen und des Ein-
kristallfilters fir kalte und thermische Neutronen er-
bringt. Nach Festlegung des Filtermaterials (siehe Abschnitt
3.3) und der Filterldnge x kann die Transmission T(x,E)

des Filters fir Neutronen und Gammastrahlung als Funktion
derEnergie E berechnet werden. Sie ist definiert als das
Verhidltnis der Stromdichte ¢(x,E) am Ende zur Stromdichte
$(0,E) am Anfang des Filters:

& (x F) (8)
¢ (0,E)

/ (x,F)=

Neutronen

Da es sich bei Strahlrohrexperimenten um qut kollimierte

Neutronenstrahlen handelt, kann ¢ (x,E) nach einem einfachen

Exponentialgesetz aus ¢(0,E) berechnet werden, fiir Neutro-

nen also
X7
& (KE) = $,(0F) € (9)
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- Z(E)-x
und 7,; (xE) = € (10)

Der makroskopische Wirkungsquerschnitt Z(E) [cm'IJ ergibt
sich aus dem mikroskopischen Wirkungsquerschnitt o(E) [cm 2]
(es ist 1 barn = 10'24cm2) gemanR

Mg

= (E) = 6(F) (11)

wobei NL = 6,024.1023 mo1~} die Loschmidt-Konstante, p[g/cm3]
die Dichte und A[g/mol] das Atom- bzw. Molekulargewicht des
Filtermaterials ist.

Zahlenwerte: Kalte und thermische Neutronen. Die mikros-

kopischen totalen Wirkungsquerschnitte Ttot fir kalte und
thermische Neutronen konnen als Funktion der Neutronen-
energie E bzw. -Wellenldnge A den Abb. 1 bis 5 entnommen
oder fiur Einkristallfilter und Wellenlangen zwischen etwa
0,2 und 2 R nach Glg. (7a) berechnet werden, wobei Ofpei
aus Tabelle 2 und B fir 77 und 295 Kelvin aus Tabelle 1
entnommen werden konnen. Fiir andere Filtertemperaturen ist
B nach Glg. (5) mit den Werten fiir m und 0 aus Tabelle 1
und fir ¢(T/0) aus Abb. 9 zu berechnen. Bei polykristalli-
nen Filtern wird die Schwdachung der thermischen Neutronen
mit Wellenldngen X < Ao meist hinreichend genau mit einem
iber den thermischen Energiebereich konstant angenommenen
Wirkungsquerschnitt von der GriofRe Ofrei (Tabelle 2) be-
schrieben. Aus den mikroskopischen kdnnen die makroskopi-
schen Wirkungsquerschnitte £ nach Glg. (11) mit den Werten
fir p und A aus Tabelle 1 und damit die Transmission nach
Glg. (10) berechnet werden.

Zahlenwerte: Schnelle Neutronen. In vielen F3dllen lassen

sich die epithermischen und schnellen Neutronen zu einer
"Schnellen" Neutronengruppe zusammenfassen; ihre Schwichung
durch das Filter kann dann meist hinreichend genau (vgl.
Abb. 7) durch den fiir alle Energien konstant angenommenen
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Wirkungsquerschnitt Ofpej 2US Tabelle 2 bestimmt werden.
Fiir eine genauere Rechnung kGnnen Wirkungsquerschnitte fir
epithermische und schnelle Neutronen aus Abb. 7 entnommen
werden. Die makroskopischen Wirkungsquerschnitte und die
Transmission des Filters ergeben sich entsprechend wie
bei den kalten und thermischen Neutronen.

Gammastrahlung

Bei der Gammastrahlung wird der makroskopische Wirkungs-
querschnitt gewdhnlich linearer Absorptionskoeffizient u(E)
[cm™ 1] genannt.

Bei ungiinstiger Geometrie der Filteranordnung (grofle Filter-
abmessungen senkrecht zum Strahl, geringe Kollimation fur
Gammastrahlung vor und hinter dem Filter) ist bei der Be-
rechnung der Gammadosisleistung hinter dem Filter der
gestreute GammafluR durch einen Dosisaufbaufaktor C(ux,E)
zu beriicksichtigen. Der Dosisaufbaufaktor hangt von der
Materialart, dem Produkt p-x und der Gammaenergie E ab.

Die Gammadosisleistung DY(x,E) hinter dem Filter betragt

dann

_/u/E)':r
DJ()(‘,E)=A)./£)-¢J/0,E)'C§ar,£)'e ,  (12)

wobei Ay(E) den Dosisleistungsumrechnungsfaktor bedeutet
(siehe unten). Die Transmission des Filters fir Gammastrah-

lung betrdgt dann

&, (%.E) _ulE):x
=L = . e ] (13)
Gfﬁ@év 4}(@57 Cjéur;fj

Glg. (13) gilt streng nur fir das Verhaltnis der Dosislei-
stungen Dy(x,E)/Dy(O,E), da C (ux,E) den Dosisaufbaufak-
tor darstellt. Fiir Abschirmungsrechnungen jedoch, bei de-

nen die FluBdichten letzten Endes in Dosisleistungen (siehe

unten!) umgerechnet werden, kann Glg. (13) als reine Rechen-

groBe hingeschrieben und verstanden werden. Da bei den

Strahlrohrexperimenten im allgemeinen gut kollimierende
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Strahlenfiihrungen vorliegen und das Filter meist schon im
Strahlrohr des Reaktors eingebaut ist, wird der Anteil

der gestreuten Gammastrahlung hinter dem Filter durch den
Dosisaufbaufaktor liberschdtzt, da Zahlenwerte fir C(ux,E)
nur fir eine isotrope Punktquelle und ein senkrecht zur
Strahlachse unendlich ausgedehntes Medium vorliegen. Man
erhilt also aus Gl1g. (13) eine obere Grenze der Transmission
des Filters fir Gammastrahlung und damit eine Abschdtzung
zur sicheren Seite fiir Abschirmungsrechnungen. Eine untere
Grenze fiir die Transmission ergibt sich aus Glg. (13), in
dem man den Dosisaufbaufaktor gleich 1 setzt.

Zahlenwerte: Gammastrahlung. Die Kerngammastrahlung wird

iberlicherweise in finf Energiegruppen mit den mittleren
Energien 0,5, 1, 3, 5 und 8 MeV zusammengefaBt. Die Mas-
senabsorptionskoeffizienten u/p der verschiedenen Filter-
materialien fiir diese fiinf Energiegruppen sind in Tabelle 2
angegeben; durch Multiplikation mit der Dichte p (Tabelle 1)
erhdlt man hieraus die linearen Absorptionskoeffizienten u.
Dosisaufbaufaktoren finden sich in der Literatur nur fiir
wenige Substanzen. Da sie jedoch insbesondere fiir die kri-
tischen Energiegruppen 3 und 5 MeV nicht sehr unterschied-
1ich sind, konnen ohne groBeren Fehler flir die schweren
Filter-zterialien Wismut und Blei die Dosisaufbaufaktoren
fir Blei und fiir die leichteren Filtermaterialien Beryllium,
Berylliumoxid, Quarz, Magnesiumoxid und Graphit die Dosis-
aufbaufaktoren fiir Aluminium verwendet werden. Diese sind
fiir die finf Gammaenergiegruppen und fiir Werte u.x von 1

bis 20 aus Tabelle 3 oder aus Abbildun¢ 2 zu entnehmen.

te

Dosisleistungen

Zur Umrechnung der Neutronen- und GammafluBdichten in Do-
sisleistungen fiir Abschirmungsrechnungen sind folgende
Proportionalitdtskon. tanten zu verwenden (nach [24] und

[25] ):

fiir thermische Neutronen: A

- mrem/h
n,th = 0,0038 =

cm ~secC



fiir schnelle Neutronen:

fiir Gammastrahlung:
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Mittlere Energie[MeV]

0,5
1
3
5

8,(0,5)=0,103.
a,(1)=0,192.
5 ( 3 )=0,436.

Y

A 5 )=0,627.
Y( ) 62

A_( 8 )=0,891.
L 8)=0,891

1072
1072
1072
1072
1072
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Zur _technischen Ausfiihrung von Kristallfiltern
Abschirmung

Da die Filterwirkung des Kristallfilters auf der selektiven
Streuung und nicht auf der Absorption der Neutronen beruht,
wird in intensiven Strahlen das Filter selbst und seine
ndhere Umgebung zu einer starken Quelle gestreuter Strah-
lung und induzierter sekunddrer Gammastrahlung. Das Filter
wird daher zweckmdBigerweise in den Strahlirohreinschub

des Experimentes miteingebaut, so daR die Reaktorabschir-
mung zur Abschirmung der vom Filter ausgehenden Strahlung
genutzt werden kann. Die Intensitdt der sekunddaren Gamma-
strahlung 1aBt sich herabsetzen, indem man das Filter mit
einer bor- oder lithiumhaltigen Substanz zur Absorption

der thermischen Neutronen umgibt. Bei kombinierten Filtern,
2.B. aus Quarz und Wismut, ist es zweckmdBig, das Material
mit dem niedrigeren Neutroneneinfangquerschnitt und dem
hoheren Gammaabsorptionsquerschnitt (im Beispiel also Wis-
mut) hinter das andere Filtermaterial zu setzen.

Strahlenschddigung

Durch die Bestrahlung erleiden die Filterkristalle eine
Strahlenschddigung, die z.B. beim Quarz an einer baldigen
tiefen Dunkelbraun- bis Schwarzfarbung der urspriinglich
durchsichtigen Kristalle erkennbar wird. Die Filterwir-
kung wird jedoch erst bei sehr hohen Dosen beeintrichtigt,
MITCHEL und WEDEPOHL [26] beobachteten bei einer Dosis von
6,4.1018 schnellen Neutronen/cm2
querschnittes von Quarz fir 6 R - Neutronen um nur 0,5 barn.

eine Erhohung des Streu-

Kiihlung des Filters

Die Kiihlung des Filters erfolgt gewbhnlich mit flissigem
Stickstoff (Siedepunkt 77 Kelvin), wobei sich das gekiihlte
Filter zur Verminderung der Kilteverluste in einer evaku-
ierten Filterkammer befindet. Bei der Auslegung des Kiihl-
systems sind Kdlteverluste durch Abstrahlung, Leitung iiber
die Halterungen und unter Umstinden durch nukleare Auf-
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heizung zu beriicksichtigen. Der Verbrauch an fliissigem
Stickstoff betrdgt normalerweise wenige Liter pro Stunde.
Konstruktive Einzelheiten sind im iiberndachsten Abschnitt
beschrieben.

Sicherheitsfragen

Zwei Sicherheitsaspekte sind beim langzeitigen Betrieb
stickstoffgekiihlter Kristallfilter unter intensiver Be-
strahlung zu beachten.

Unter dem EinfluB der Strahlung bilden sich aus dem im
fliissigen Stickstoff enthaltenen Sauerstoffresten instabile
Komplexe von Stickoxiden (insbesondere N,0) und Ozon 03,
die, falls sie sich im Kdltemantel des Filters oder sonsti-
gen Teilen des Kiihlsystems anreichern, explosionsartig
miteinander reagieren kdnnen [27] . Dies kann vermieden
werden, indem man entweder hochreinen, sauerstoffreien
Stickstoff zur Kiihlung des Filters verwendet, oder indem
man das Filter iiber eine Kiihlschlange (und nicht mit einem
stehenden Bad) kiih1t, durch die kontinuierlich oder in
kurzen Zeitabstinden fliissiger Stickstoff gepumpt wird, so
daB eine dauernde Durchspiilung des Kiihlsystems erfolgt.

Der zweite Sicherheitsaspekt betrifft die Aktivierung der
Filterkristalle. Bei Wismut zum Beispiel bildet sich gemaB

der Reaktion
/3

. 2
298, ( n, J') 210, Po

Polonium-210, das mit einer Halbwertszeit von 138 Tagen un-
ter Aussendung von 5,3 MeV-Alphateilchen in Blei zerfdllt.

Die Aktivierung der verschiedenen Filtermaterialien und

der anderen der Bestrahlung ausgesetzten Bauteile 1dB8t sich
nach Elementen getrennt leicht mit Hilfe der Aktivierungs-

tabellen von BAUMGKRTNER [28] berechnen.

Konstruktionsbeispiele

[14] beschreiben ein Wismut-Einkristallfil-
t-Einkristall hat eine

RUSTAD et.al.
ter am DR3-Reaktor in Riso. Der Wismu



- 30 -

Lange von 32 cm und einen Durchmesser von 7 cm; er ist in
einen doppelwandigen Kiihimantel eingebaut, der thermisch
isoliert in einer evakuierbaren Filterkammer aufgehdngt
“~t. Die Kiihlung erfolgt iiber einen geschlossenen Primdr-
reislauf mit hochreinem fliissigem Stickstoff (Sauerstoff-
gehalt < 100 ppm), der mit einer kleinen Zentrifugalpumpe
kontinuierlich umgepumpt wird. Der Stickstoff des Primar-
kiihlkreislaufs wird unter 2 atm Druck in einem Wdarmetau-
scher verfliissigt, der in einem DewargefaB mit normalem
flissigem Stickstoff eingebaut ist.
Die Abb. 11 und 12 zeigen zwei Strahlrohreinschiibe mit
Kristallfiltern an den Reaktoren FRJ-1 und FRJ-2 der Kern-
forschungsanlage Jiilich. Der Kihlmantel des Quarz-Einkri-
stallfilters fir thermische Neutronen in Abb, 11 besteht
aus einem dickwandigen Edelstahlrohr, in das bifilar zwei
spiralige Nuten eingefrdst sind, die anschlieBend durch
ein aufgeschweiBtes Stahlband abgedeckt wurden. Die Nuten
laufen an einem Ende zusammen und bilden so eine Kiihl-
schlange, durch die liber zwei am anderen Ende angeschweifte
Rohrleitungen fliissiger Stickstoff normalen Reinheitsgra-
des hindurchgepumpt wird. Das Filter besteht aus drei
zylindrischen, nicht orientierten Quarz-Einkristallen von
5 c¢cm Durchmesser und je 12 cm Linge. Der Kiihimantel mit
den Kristallen wird durch 6 Distanzstifte in einem evaku-
jerbaren Rohr thermisch isoliert gehaltert.
Der Strahlrohreinschub auf Abb. 12 enthdlt ein ungekiihltes
20 cm langes Wismutfilter und ein stickstoffgekiihltes 50 cm
langes Berylliumfilter fiir kalte Neutronen. Da das zwischen
den Brennelementen des Reaktors hindurchfiihrende Tangential-
Strahirohr einen schmalen hochovalen Querschnitt besitzt,
wurden hier als Filter drei schmale hochkant stehende Bery-
t1ium-Bldocke verwendet, an die auf den Flachseiten zwei
Platten mit eingelassenen Kiihischlangen mittels Schraub-
verbindungen angepreBt werden. Hierdurch wird ein guter
thermischer Kontakt erzielt, der durch zwischengelegte
Indiumfolien noch verbessert wird.
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Abb. 13a zeigt schematisch die Einrichtung zur Kithlung des
duBeren Wismut-Einkristallfilters an der Kalten Quelle [30]
des FRJ-2. Der fliissige Stickstoff gelangt aus dem unter Ober-
druck (0,45 ati) stehenden VorratsgefdB (1) liber die Heber-
lTeitung (10) zum Filter und nach der Verdampfung iiber die Ab-
gasleitung (11) und das Regelventil (12) ins Freie. Unabhdngig
vom Druck im VorratsgefaB und vom Druckabfall in der gekiihl-
ten Leitung regelt dieses Ventil (Abb. 13b und 13c *)) selbst-
titig den Durchsatz, wobei als RegelgrdBe die Temperatur am
Filter oder an einer anderen geeigneten Stelle im kalten Lei-
tungssystem dient. Der Temperaturfithler (1), die Kapillare
(2), das Manometer (3) und der Faltenbalgraum (5) bilden ein
geschlossenes Volumen, das liber das Ventil (4) mit einem Gas
gefiil1t wird, dessen Siedepunkt im gewiinschten Temperatur-
regelbereich liegt. Bei Erwdrmung des am Fiihler (1) vorbei-
stromenden, im Kristallfilter verdampften Stickstoffs steigt
der Druck in dem geschlossenen Volumen durch Verdampfung des
im Fiihler kondensierten Fiill1gases an, so daB sich der mit dem
Faltenbalg (5) verbundene Ventilkegel (9) im Ventilgehause

(8) weiter offnet und einen hdheren Gasdurchsatz durch das
Ventil (und damit eine stdrkere Fliissigstickstoffzufuhr zum
Filter) ermbglicht. Der gewiinschte Temperaturregelbereich 1adBt
sich durch Art und Druck des Fiillgases in dem geschlossenen
Volumen und die Vorspannung der Gegenfeder (7) einstellen.

Bei der vorliegenden Einrichtung befindet sich der Temperatur-
fiihler an einer Stelle in der Abgasleitung, die eine Tempe-
ratur von ca. 140 K hat, wenn das Filter auf Fliissig-Stickstoff-
Temperatur (77 K) ist. Als Fiillgas hat sich hierbei ein Ge-
misch aus Methan (Siedepunkt 111 K) und Kthan (Siedepunkt 184 K)
mit einem Fiilldruck von 1,5 bis 2,5 ati bewdhrt.

Abb. 13b zeigt schematisch eine gegendruckabhdngige Ausfiihrung
des Regelventils, die verwendet werden kann, wenn das Abgas
unmittelbar hinter dem Ventil ins Freie ausstromen kann;

ist dies nicht méglich, so kann die gegendruckkompensierende

Ausfiihrung nach Abb. 13c verwendet werden.

ndliche Oberlassung dieser Abbildungen danke

#* . . f
B en reu-Ing. A. Tholen, KFA-ZIR

ich Herrn Dipl.



- 32 -

6. Tabellen

In den folgenden Tabellen sind fiir die wichtigsten Filterma-
terialien physikalische, chemische und kristallographische
Daten sowie Wirkungsquerschnitte fiir thermische Neutronen und
Gammastrahlung zusammengestellt.

Anmerkungen und Quellenangaben zu den Tabellen

@ Die Angaben beziehen sich auf das Bezugsquellenverzeich-
nis in Abschnitt 8.

nach [31] (Literaturverzeichnis Abschnitt 3).

rontgenographische Dichte, berechnet mit den Gitterkon-
stanten in Tabelle 1 (Fortsetzung), Spalte 2.

berechnet mit den Gitterkonstanten in Tabelle 1 (Fort-
setzung), Spalte 2.

nach [32].

@ 6 0

Die Bragg-cutoff-Wellenldange Ae wurde mit den Gitterkon-
stanten in Spalte 2 fiir die Netzebenenschar (hRl) mit dem
groBten Netzebenenabstand dhul,max nach Gig. (2) berech-
net. Umrechnung Neutronenwellenldnge «—> Neutronenenergie
siehe Abb. 10.

nach [14].
nach [33].
merklich abweichende Werte: 1030 K [11],1480 K [34].
nach [34].

berechnet mit den Debye-Temperaturen in Spalte 7 nach
Glg. (5).

04 Neutronenabsorptionsquerschnitt pro Atom bzw. bei den

Verbindungen pro Molekiil nach [31].

@ G o0

%incoh inkohdrenter und coh koharenter Streuquerschnitt
pro Atom fiir thermische Neutronen nach [6]. Der kohirente

Streuquerschnitt ist definiert als Oeoh = 4 (5)2, wobei
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b die kohdrente Streuldnge des betreffenden Elementes
(Mittelwert iliber Isotope und Kernspins) im gebundenen
Zustand ist. Der inkohdrente Streuquerschnitt ist die
Differenz zwischen dem totalen Streuquerschnitt fiir ther-
mische Neutronen Ogt = 4n (ET) und dem kohdrenten Streu-

incoh = 47

querschnitt Ocohs & ist also gegeben durch o
und o, sind von Kristalleigenschaf-

(6% - (b)?). Icon incoh
ten unabhdangige Konstanten eines Elementes im thermischen
Neutronenenergiebereich; 9coh ist daher nicht zu ver-

wechseln mit dem integrierten elastisch kohdrenten Streu-
auerschnitt fiir polykristalline Substanzen nach Glg. (3).

Ofrei totaler Streuquerschnitt pro freies Atom bzw. bei
den Verbindungen pro Molekiil (=Summe der Streuquerschnit-
te der freien Einzelatome). Da bei den betrachteten Sub-
stanzen der Neutronenabsorptionsquerschnitt sehr klein
ist, ist Ofrei praktisch gleich dem totalen Neutronen-
wirkungsquerschnitt %40t oberhalb des thermischen Ener-

giebereichs. Werte nach [29] bei leV. op . =0, . ist
bei den betrachteten Filtermaterialien iliber einen weiten

Energiebereich (10° bis 10% eV, z.T. bis 10° eV, vgl.
Abb. 7) konstant,
nach [35]. Werte fiir Wismut interpoliert, fiir die Ver-

bindungen berechnet.

interpolierte Werte.
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Abb. 1 WISMUT: Wirkungsquerschnitte fiir thermische Neutronen.

+ Totaler Wirkungsquerschnitt, gemessen an polykristallinem
Wismut bei Raumtemperatur [2].

o Totaler Wirkungsquerschnitt, gemessen an Wismut-Einkristal-
len bei T = 297 K [14].

o Totaler Wirkungsquerschnitt, gemessen an Wismut-Einkristal-
len bei T = 77 K [14].

C) Thermischer diffuser Streuquerschnitt bei T = 295 K, be-
rechnet mit den Daten in Tabelle 1 und 2.

C) Elastischer kohdrenter Steuerquerschnitt fiir polykristalli-
nes Wismut bei Raumtemperatur, berechnet nach Glg. (3), zu-
ziiglich eines konstanten Betrages (0,9 barn) fiir die Rest-
beitrdge zum totalen Wirkungsquerschnitt (nach [2]).

() Wismut-Einkristalle zeigen wegen der groRen Mosaikbreite
meist zahlreiche breite Maxima zufolge Laue-Bragg-Streuung
im Verlauf des totalen Wirkungsquerschnittes. Der mittlere

Wirkungsquerschnitt bewegt sich fiir verschiedene Kristalle
in dem schraffierten Bereich.



- 39 -

BERYLLIUM —t5 —— =
=== “’_;;:{‘{’:_'“—‘L TR EE = S5 =i B e Ty ;“i_‘ R Saner fesi s _:_‘ == =
- = == = =
Es===—=cim s = -
—— 0 FERIY/ etallT6] e
o HUGHES [7] b b = 6 bom -
| A DUGGAL e/ ol [75] s 2 ' il
shorg -
I g ‘
~ 3 EEE !-L' . - &
R ik :
§ E= S Eahea oS
N ===
b @ 70K EEEE
1 Ep7-s006 = e =
8 7~ 1008 2 = H b e e = :
0 — E=s b §:~ s e et +f T et T sEEas :T 5 :_;j:"
-3 - -1
70 2 3 4 56789707 2 3 4 5678977 2 3 4 567897°
£/lelV]
| | | | | I | |
9 & 7 6 5 4 3 2 . 7 éf
- A/47

Abb. 2 BERYLLIUM: Wirkungsquerschnitte fiir thermische Neutronen.

o Totaler Wirkungsquerschnitt, gemessen an polykristallinem
Beryllium bei Raumtemperatur [16].

e Totaler Wirkungsquerschnitt von Beryllium, gemessen bei
T = 440, 300 und 100 K [7].

A Totaler Wirkungsquerschnitt, gemessen an Beryllium-Ein-
kristallen bei Raumtemperatur [15/.

®,®.,® Inelastischer Streu- und Absorptionsquerschnitt bei
T = 440, 300 und 100 K, berechnet von KLEINMAN [97.

() Elastischer kohdrenter Streuquerschnitt von polykristalli-

nem Beryllium bei T = 295 K, berechnet nach Glg. (3), nach

[16]).
C) Thermischer diffuser Streuquerschnitt von Beryllium bei
T = 295 K, berechnet nach Glg. (7a) mit den Daten aus

Tabelle 1 und 2 (© = 1030 K).
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Abb. 3 QUARZ (Si0,)-Einkristall: Wirkungsquerschnitte fiir
thermische Neutronen.

MeBpunkte und gestrichelte Kurve: Totaler Wirkungsquerschnitt

fiir thermische Neutronen, gemessen an Quarz-Einkristal-
Ten bei T = 295 und 86 K:

A RAINWATER et al. [17]

BROCKHOUSE [18] T = 295 K
o RUSTAD et al. [14]
e RUSTAD et al. [14] T= 86K

() ,(} Thermischer diffuser Streuquerschnitt bei T = 295 und

77 K, berechnet nach Glg. (7a) mit den Daten aus Ta-
belle 1 und 2.

() Absorptionsquerschnitt des Siliziums.
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Abb. 4 MAGNESIUMOXID (MgO)-Einkristall: Wirkungsquerschnitte
fiir thermische Neutronen.

Gestrichelte Kurve: Totaler Wirkungsquerschnitt fir thermische
Neutronen, gemessen an einem Mg0-Einkristall bei Raum-

temperatur [11].

(] Thermischer diffuser Streuquerschnitt bei T = 295 K,
berechnet nach Glg. (7a) mit den Daten aus Tabelle 1
und 2.

() Absorptionsquerschnitt des Magnesiums.
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Abb. 5 Pyrolytischer GRAPHIT: Totaler Wirkungsquerschnitt
fiir thermische Neutronen

bei Raumtemperatur, gemessen bei einem Einfall der

Neutronen parallel zur mittleren Richtung der ausge-
richteten co-Achsen der Mikrokristallite. Die Co™
Achsen der Mikrokristallite sind innerhalb 5° unter-

einander parallel orientiert [?Q7. (MeBpunkte sind

hier nur fiir die Bereiche 10 bis 15 meV und 40 bis
60 meV angegeben.)
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Abb. 6a Berechnete Neutronentransmission verschiedener Ein-
kristalle bei T = 295 K (berechnet mit den Daten aus Tabelle 1
und 23 nur thermische diffuse Streuung und Neutroneneinfang
beriicksichtigt). Kristalldnge so gewdhlt, daB die Schwdachung
der epithermischen Neutronen jeweils 10'3 betrigt: Mg0 16,2 cm,
Be 9,2 cm, SiO2 25,5 cm, Bi 25,8 cm,

Abb. 6b Gemessene Neutronentransmission [1{7 verschiedener
Einkristalle bei T = 295 K. Kristallé@ngen wie in Abb. 6a.
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als Funktion des Produktes linearer Absorptionskoeffizient u.
Linge x des Abschirmmaterials nach [24]. Werte fiir Ey = 5 MeV
interpoliert.
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