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Zusammenfassung

Die spontane Brechung fundamentaler Symmetrien ist ein attraktives Kapitel der moder-
nen Teilchenphysik. Das qualitative und quantitative Verstandnis der Parameter, die in diese
Art von Prozessen involviert sind, konnte dabei helfen, die vollig unausgeglichene Balance
zwischen Materie (Baryonen) und Antimaterie (Antibaryonen) zu erklaren. Bedingt durch
ihre Eigenschaften sind ultrakalte Neutronen (UCN) bestens fiir Experimente geeignet, die
mit hochster Genauigkeit das elektrische Dipolmoment des Neutrons (EDM), die Neutronen-
lebensdauer 7, die Axialvektorkopplungskonstante ga oder Quanteneffekte der Gravitation
bestimmen.

In dieser Arbeit wird der Aufbau einer Quelle fiir ultrakalte Neutronen mit einem festen Deu-
teriumkonverter beschrieben, welche als Prototyp einer neuartigen, starken UCN-Quelle ent-
wickelt wurde, die am FRMII in Garching konzipiert und gebaut wird. Der Quellen-Prototyp
wurde in Betrieb genommen und entscheidende Kenngrossen wurden experimentell charak-
terisiert. Die experimentellen Ergebnisse wurden mit theoretischen Modellen verglichen, um

Berechnungen iiber die Leistungsfihigkeit der neuen Quelle am FRMII zu bestatigen.

Abstract

Spontaneous breaking of fundamental symmetries is an attractive topic in modern particle
physics. Understanding qualitative and quantitative the parameters involved in these kind of
processes could help to explain the unbalanced presence in the universe of matter (baryons)
with respect to antimatter (anti-baryons). Due to their intrinsic properties, ultra cold neu-
trons (UCN) are excellent candidates for experiments measuring with high level of accuracy
parameters like the electric dipole moment (EDM), the neutron lifetime (7,), the axial-vector
coupling constant (ga), or in search of quantum effects of gravity.

In this work the setup of a source for ultra cold neutrons with a solid deuterium converter
is described, which serves as a prototype for a new, strong UCN source, that is currently
designed and constructed at the FRMII in Garching. The prototype source has been taken
into operation and important parameters have been measured. These experimental results
have been compared with theoretical models to prove calculations for the performance of the
new source at the FRMII.
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Kapitel 1
Einleitung

Neutronen bezeichnet man als ultrakalt, wenn sie so langsam sind, dass sie gespeichert wer-
den konnen. Solche Speicheranordnungen konnen aus geeigneten Materialien mit einem hohen
koharenten stark wechselwirkenden Potential, dem Fermi-Potential bestehen. Hohe Fermi-
Potentiale sind in der Grofienordnung von ~ 300neV. Auch die magnetische und die gravita-

tive Wechselwirkung der Neutronen kénnen zur Speicherung eingesetzt werden.

Gespeicherte Neutronen verhalten sich in vielerlei Hinsicht wie ein ideales Gas mit einer
korrespondierenden Temperatur von einigen Millikelvin. Sie konnen iiber lange Zeitraume
beobachtet werden. In idealen Neutronenspeichern ist die Speicherzeit nur durch die Lebens-
dauer des freien Neutrons begrenzt. Dies resultiert in langen Beobachtungsdauern von einigen
Minuten, verglichen mit Strahlexperimenten, bei denen die typischen Beobachtungszeiten nur

etliche Millisekunden betragen.

Speicherexperimente mit Neutronen ermoglichen durch die lange Beobachtungsdauer die Be-
stimmung von fundamentalen Eigenschaften des Neutrons mit hochster Préazision. Das Neu-
tron stellt hierbei ein Labor dar, in welchem fundamentale Symmetrien und ihre Brechung in

der Natur untersucht werden konnen.

Dies geschieht bei der Untersuchung des Neutronenzerfalls, wobei die Lebensdauer des Neu-
trons eine wichtige und komplementare Grofle zur Bestimmung von Zerfallseigenschaften dar-
stellt. Gerade bei der Messung der Lebensdauer herrscht derzeit grole Unsicherheit: Im Ver-
gleich zum Wert fiir die Lebensdauer, der von der Particle Data Group (PDG) akzeptiert wird
[Ya02006], beziehungsweise zu der genauesten Messung [Arz2000], aus der im wesentlichen der
Fehler dieses Werts gebildet wird, zeigen jingste Messungen der Lebensdauer [Ser2005] ei-
ne Abweichung um mehr als 6.50 vom Mittelwert bzw. 5.60 von der genauesten Messung.
Deshalb wird diese Messung von der PDG momentan nicht akzeptiert. Wohl aber sieht die

PDG Klarungsbedarf und regt neue Messungen der Neutronenlebensdauer an. Deshalb wird



KAPITEL 1. EINLEITUNG 2

auch an diesem Lehrstuhl ein neues Experiment zur Bestimmung der Neutronenlebensdauer
vorbereitet [Pic2004, Bro2004, Pic2005].

Der Neutronenzerfall ist ein Prozess der schwachen Wechselwirkung. Im Standardmodell
konnen aus der Lebensdauer und den Korrelationskoeffizienten des Zerfalls die Kopplungs-
konstanten g, und g, der schwachen Wechselwirkung abgeleitet werden. Ein Hauptelement
der Cabibbo-Kobayashi-Maskawa-Matrix (CKM-Matrix), die im Standardmodell der Teil-
chenphysik die Mischung von Massen-Eigenzustidnden und Eigenzustanden der schwachen
Wechselwirkung beschreibt, ndmlich V,,4 kann aus den Koeffizienten des (-Zerfalls und der
Lebensdauer abgeleitet werden. Die Bestimmung von V.4 mit hochster Prazision kann Hin-
weise auf eventuelle Abweichungen vom Standardmodell geben, die derzeit untersucht werden
[Abe2004].

Eine weitere wichtige Messgroflie, die mit ultrakalten Neutronen bestimmt werden kann, ist
das elektrische Dipolmoment (EDM) des Neutrons. Die Existenz eines EDM des Neutrons
ist durch die Erhaltung der Zeitumkehrinvarianz verboten. Eine Brechung dieser Symmetrie,
insbesonders die Beobachtung eines Dipolmoments in der GréSenordnung von 10732 e - cm
oder mehr, kénnte nicht durch bisherige theoretische Modelle erkléart werden. Neue Theorien

der Symmetrieeigenschaften kénnten bestatigt oder widerlegt werden.

Jiingste Messungen des elektrischen Dipolmoments d geben als Obergrenze |d] < 2.9 -
10726 e - cm (90% C.L.) [Bak2006] an. In diesem Bereich sind also signifikante Verbesserungen
notig, um die Obergrenze weiter zu senken. Derzeit werden von einigen Gruppen weltweit neue

Experimente geplant, die Messungen des EDM mit hochster Préizision erlauben [NEDM-PSI].

Ebenfalls wurden Quantenzustande des Neutrons im Gravitationsfeld der Erde mit ultrakalten
Neutronen beobachtet [Nes2002, Nes2003, Nes2005]. Die Quantisierung von Teilchen, die in
Potentialtopfen gebunden sind, ist ein gingiges Konzept der modernen Physik. Allerdings ist
die Gravitation im Vergleich zur elektromagnetischen oder starken Wechselwirkung extrem
schwach, so dass die Beobachtung solcher Quantenzusténde experimentell sehr anspruchsvoll
ist. Ultrakalte Neutronen sind fiir solche Experimente die geeignetsten Kandidaten [Abe2003,
Bae2007].

Der statistische Fehler in all diesen Experimenten resultiert aus der Anzahl an ultrakalten
Neutronen, die beobachtet wurden. Konventionelle Produktionsmechanismen basieren auf der
Extraktion der Neutronen im niederenergetischsten Teil des Geschwindigkeitsspektrums, wel-
ches durch Kernspaltung und anschlieflende Thermalisierung erzeugt wird. Kalte Moderatoren

konnen dieses Spektrum weiter zu kleineren Energien hin verschieben.

Schon seit etwa 40 Jahren [Lus1969] wurden etliche Quellen fiir ultrakalte Neutronen an ver-
schiedenen Orten weltweit installiert, teilweise iiber viele Jahre hinweg betrieben und standig

verbessert. So konnte die erreichbare UCN-Dichte, die diese Quellen den Experimenten lie-
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Abbildung 1.1: Historische Entwicklung der UCN-Quellen. JINR: Joint Institute for Nuclear
Research (Dubna, Russland). IAE: Kurchatov Institute of Atomic Energy (Moskau, Russ-
land). PNPI: St. Petersburg Nuclear Physics Institute (Gatchina, Russland). TUM: Techni-
sche Universitdt Miinchen (Garching, Deutschland). SRIAR: Scientific Research Institute of
Atomic Reactors (Dimitrovgrad, Russland). ILL: Institut Laue-Langevin (Grenoble, Frank-
reich). Daten aus [Ser1994, Ser2000].

ferten, bis zum heutigen Tag um viele GroBlenordnungen gesteigert werden, wie in Abbil-
dung 1.1 zu sehen ist. All diese Quellen haben eine Sache gemeinsam: Sie funktionieren nach
dem Moderator-Prinzip. Die derzeit leistungsstarkste Quelle fiir ultrakalte Neutronen dieser
Art befindet sich am Institut Laue-Langevin (ILL), wo sich in der kalten Quelle, die einem
thermischen Neutronenfluss von 4.5 - 10" cm™2s~! ausgesetzt ist, eine Dichte an ultrakalten
Neutronen von etwa 1000 cm ™3 aufbaut. Allerdings ist die Extraktion der Neutronen in die
Experimente mit signifikanten Verlusten behaftet, sodass sich dort Dichten einstellen, die um

etwa zwei Groflenordnungen kleiner sind als die Dichte in der kalten Quelle.

Seit etwa 20 Jahren stagniert die Leistungssteigerung bei den UCN-Quellen. So wurde bis heu-
te keine neue UCN-Quelle in Betrieb genommen, die die des ILL tibertrifft. Der Grund hierfiir
ist, dass das Moderationsprinzip und das UCN-Extraktionsprinzip nahezu ausgeschopft sind.
Leistungsstarkere Quellen wiirden noch grofivolumigere und kéltere Moderatoren an noch
flussstarkeren Neutronenquellen bendtigen. Starkere Neutronenquellen verursachen aber noch
grofferen Warmeeintrag durch nukleare Heizung in die Moderatoren, die andererseits gleichzei-
tig kélter werden und ein gréfleres Volumen haben sollten. Dies fiithrt zu massiven Problemen

bei der technischen Realisierbarkeit der dazu benétigten Kryosysteme. Der Ausweg hieraus
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kann nur ein andersartiges Prinzip zur Produktion der ultrakalten Neutronen sein.

”Superthermische” Produktionsmechanismen koénnen ultrakalte Neutronendichten liefern,
die bestehende Quellen um Groflenordnungen iibertreffen. Ein solcher Produktionsmecha-
nismus in superfluiidem “He wurde erstmals 1975 von Golub und Pendlebury vorgeschla-
gen [Gol1975] und wenig spéater experimentell nachgewiesen [Gol1983b]. Dieser Produkti-
onsprozess nutzt die Anregung von Phononen im fliissigen Helium aus, um kalte Neutro-
nen in das Energieregime der ultrakalten Neutronen zu streuen. Die Streuung von bereits
erzeugten ultrakalten Neutronen hin zu hoheren Energien wird hierbei stark unterdriickt
(ox exp(—E/(ksT))), wenn das superfluide *He auf tiefen Temperaturen (T ~ 0.5 K) gehalten
wird. Eine superthermische Quelle fiir ultrakalte Neutronen, die dieses Produktionsprinzip
verfolgt, wurde erst kiirzlich an diesem Lehrstuhl entwickelt und erfolgreich in Betrieb ge-
nommen [Sco2003, Scm2006a, Scm2006b, Fra2007, Zim2007].

Die Dichte ultrakalter Neutronen, die in einem superthermischen Konverter erreicht werden
kann, ist beschrankt durch die Verluste bei Stoflen dieser Neutronen mit den Wénden, die
den Konverter umgeben, und durch die Absorption des Konvertermaterials. Fiir einen *He-
Konverter ist letztere gleich Null. Auch andere Materialien als “He sind als Konverter nach
dem superthermischen Prinzip geeignet. Bei vielen ist aber die nicht vernachlédssighbare Ab-

sorption ein limitierender Faktor.

Festes Deuterium ist ein Konvertermaterial mit einem vergleichsweise kleinen Wirkungsquer-
schnitt fiir Absorption. Es besitzt ein Phononenanregungsspektrum, das geeignet ist, thermi-
sche und kalte Neutronen in den ultrakalten Bereich zu streuen [Gol1983a]. Die daraus re-
sultierende Produktionsrate an ultrakalten Neutronen ist hierbei etwa einen Faktor 30 grofler
als bei “He. Bei Konvertertemperaturen unterhalb von 5K ist der Wirkungsquerschnitt fiir
die Streuung von ultrakalten Neutronen hin zu hoéheren Energien kleiner als der Absorptions-
querschnitt [Yul986, Liu2000]. Dies vereinfacht die erforderliche Kryotechnik, da die Kiithlung

des Konverters mit fliissigem Helium erfolgen kann.

Aus dem Wirkungsquerschnitt fiir Absorption von festem Deuterium [Kapl1952] kann die
maximal erreichbare Lebensdauer von ultrakalten Neutronen im Deuterium bei 5K mit
b, = 70 ms berechnet werden [Yul986]. Dieser Wert kann nur erreicht werden, wenn sich
das Deuterium zu 100% im Ortho-Zustand befindet. Diese Lebensdauer ist natiirlich zu klein,
um eine sinnvolle Anzahl an ultrakalten Neutronen im Deuterium zu akkumulieren. Also soll-
ten die produzierten ultrakalten Neutronen den Konverter méglichst schnell verlassen, und in
einem Speichergefafl, das vom Konverter abgetrennt werden kann, gesammelt werden. Mit ei-
ner solchen Methode kénnen sich in diesem Speichergefiafl unter idealen Bedingungen Dichten
von bis zu 10* em~2 aufbauen [Atc2005a], wenn man einen typischen thermischen Neutronen-
fluss von 104 cm~2s~! zugrunde legt, wie er an modernen Hochflussreaktoren herrscht. Die

Kombination von einem festen Deuteriumkonverter mit einer starken kalten Quelle an einem
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Hochfluss-Forschungsreaktor ware also eine nahezu perfekte Wahl, um die weltweit starkste

Quelle fiir ultrakalte Neutronen zu bauen.

Neue Quellen nach dem superthermischen Prinzip werden derzeit an der Forschungs-
neutronenquelle Heinz Maier-Leibnitz (FRMII) [Tri2000], am Paul-Scherrer-Institut (PSI)
[UCN-PSI], am Institut Laue-Langevin (ILL) [Bak2003], an der High Energy Accelerator
Research Organisation (KEK) [Mas2002, Yos1992], am Los Alamos Neutron Science Cen-
ter (LANSCE) [San2004] und am PULSTAR-Reaktor der North Carolina State University
[Kor2007] geplant oder befinden sich im Bau. Zum jetzigen Zeitpunkt ist keine dieser Quel-
len voll einsatzfahig oder iibertrifft die UCN-Quelle am ILL. Lediglich LANSCE hat seine
UCN-Quelle bereits in Betrieb genommen und berichtete von gespeicherten UCN-Dichten von
(145 +7) UCN/cm? [San2004] in einem Volumen von knapp 3.6 1, welches allerdings nur etwa
1m in horizontaler Richtung vom Konverter entfernt war. Effektiv nutzbare UCN-Dichten
bei Experimenten, welche aus Platzgriinden weiter entfernt vom Konverter, auflerhalb eines
biologischen Schildes installiert sind, sind wohl um mehr als eine Gréflenordnung geringer,

wie jiingste Berichte zeigen [See2008].

Der Lehrstuhl E18 des Physik Departments der Technischen Universitat Miinchen beschéftigt
sich schon seit einigen Jahren intensiv mit der Planung und dem Bau der ”Mini-Dy”-Quelle
fiir ultrakalte Neutronen am FRMII [Seil999, Gro2001, Fre2002, Gsc2003, Scd2005, Tor2007,
Urb2007], welche einen festen Deuteriumkonverter benutzen soll. Aber nicht nur an Hochfluss-
reaktoren konnen superthermische Quellen gebaut werden. Auch pulsbare TRIGA-Reaktoren
mit ihrem vergleichsweise kleinen Warmeeintrag in den Konverter durch nukleare Heizung
bieten geeignete Voraussetzungen, um ultrakalte Neutronen zu erzeugen und zu speichern,

was von Pokotilovski bereits 1995 vorgeschlagen wurde [Pok1995].

Deshalb wurde am TRIGA-Reaktor des Instituts fiir Kernchemie der Universitat Mainz eine
Quelle ultrakalter Neutronen mit einem festen Deuteriumkonverter aufgebaut und in Be-
trieb genommen. Diese Quelle dient als Prototyp fiir die geplante Mini-Do-Quelle am FRMII.
Grundlegende Funktionen, wie etwa die Kryotechnik und Konverterpraparation, wurden an
ihr untersucht. Die erreichbare Ausbeute an ultrakalten Neutronen wurde gemessen. Dies er-
laubt durch Skalierung der thermischen Neutronenfliisse vom TRIGA Mainz auf den FRMII

berechnete Produktionsraten an der Mini-Ds-Quelle zu bestétigen.

Die Prototyp-Quelle erlaubt es, in einfacher Weise Materialuntersuchungen von neuen
Neutronenleiter- und Speicherflaschenbeschichtungen durchzufiihren. Verschiedene Vormode-
ratormaterialien wurden auf ihren moéglichen Einsatz an der Mini-Ds-Quelle tiberpriift. Ein
etwas verbesserter Nachbau der Prototyp-Quelle wird derzeit in ein leistungsfihigeres Strahl-
rohr des TRIGA Mainz gebaut.

Ziel und Aufgabe dieser Dissertation war es, die Prototyp-Quelle aufzubauen und in Betrieb



KAPITEL 1. EINLEITUNG 6

zu nehmen, und wesentliche Parameter, wie beispielsweise die UCN-Produktion zu vermessen.
Die gewonnenen Ergebnisse erlaubten es, einige Parameter der geplanten Mini-Do-Quelle am
FRMII zu optimieren. Einige gravierende Probleme konnten so bereits in der Planungsphase
erkannt und behoben werden. Auch andere superthermische Quellen kénnen die experimen-

tellen Ergebnisse zur Optimierung Threr Betriebsparameter nutzen.



Kapitel 2

Ultrakalte Neutronen

Ultrakalte Neutronen (ultra cold neutrons, UCN) sind Neutronen mit sehr kleinen kineti-
schen Energien, typischerweise kleiner ~ 300neV. Wie in den folgenden Abschnitten aus-
gefiihrt wird, konnen UCN in materiellen oder magnetischen Geféflen gespeichert werden.
Dies ermoglicht lange Beobachtungszeiten, im Prinzip nur begrenzt durch die Lebensdauer

des freien Neutrons.

2.1 Fundamentale Wechselwirkungen

Neutronen unterliegen allen bekannten Arten der fundamentalen Wechselwirkungen. Die ein-
zige Ausnahme sind elektrische Felder, da das Neutron nach auflen hin elektrisch neutral ist.
Die folgenden Abschnitte geben eine kurze Zusammenfassung iiber die verschiedenen Wech-
selwirkungen, denen das Neutron unterliegt. Dabei werden auch Sonderfille diskutiert, die

speziell fiir ultrakalte Neutronen gelten.

2.1.1 Die starke Wechselwirkung

Die starke Wechselwirkung zwischen Nukleonen kann durch einen Potentialtopf Vp ~
—40MeV mit einer Reichweite von R ~ 2fm beschrieben werden. Die daraus resultieren-

de Kraft zwischen den Nukleonen ist also stets attraktiv.

Fiir ultrakalte Neutronen ist diese Beschreibung aber nicht ausreichend. Da deren Wellenlédnge
A > 50nm > R ist, sehen diese nicht den Potentialtopf eines einzelnen Nukleons, sondern

eine Uberlagerung der Potentiale von vielen Nukleonen.
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Element | °®Ni | Be | Al | Edelstahl | D Cu Ti
Vi [neV] 335 | 252 | 54 210 106 | 168 | —48

Tabelle 2.1: Fermi-Potentiale einiger ausgewahlter Materialien, die teilweise bei der in dieser
Arbeit beschriebenen UCN-Quelle verwendet wurden. Werte aus [Ign1990, Gol1991].

Die Wechselwirkung von UCN mit Materie kann nach Fermi [Fer1936, Hal1941, Gld1947]

durch ein effektives Potential V; der Form

21 h? h
TN, W=2.N.g-v , (2.1)
m 2

Vi=V—-—iWw | V
beschrieben werden. Hierbei bezeichnet m die Neutronenmasse, v die Geschwindigkeit des
Neutrons, N die Teilchendichte des betrachteten Materials, b deren kohérente Streulange und
o den Wirkungsquerschnitt fiir Verlustmechanismen (Absorption und Aufwartsstreuung). Das

Potential ist also lediglich abhéngig von den Eigenschaften der Materie [Ign1990, Gol1991].

Der Realteil V' des Potentials bestimmt die Hohe der Potentialbarriere, der Imaginérteil W
die Verlustmechanismen bei der Streuung der UCN an diesem Potential. Der Verlust pro
Stoss wird dann bestimmt durch f = W/V. Hieraus kann mit v. = /2V/m eine kritische
Geschwindigkeit angegeben werden. Alle Neutronen mit einer normalen Geschwindigkeits-
komponente kleiner als v, werden an einer Oberflache mit solchem Potential reflektiert. Dies
fithrt zur Definition von ultrakalten Neutronen: Ist deren Geschwindigkeit kleiner als v, so
werden sie unter allen Winkeln von materiellen Oberflachen reflektiert, und kénnen somit in

Materie-Flaschen gespeichert werden.

Fiir die meisten Elemente ist das Fermi-Potential positiv. UCN koénnen also an derartigen
Wainden reflektiert werden. Tabelle 2.1 zeigt die Zahlenwerte der Fermi-Potentiale einiger
ausgewahlter Materialien, die teilweise bei der in dieser Arbeit beschriebenen UCN-Quelle

verwendet wurden.

2.1.2 Die Gravitation

Die Wechselwirkung eines Neutrons der Masse m im Gravitationsfeld der Erde, welches eine
Ho6hendifferenz h durchlduft, wird beschrieben durch:

Ve = mgh (2.2)

Mit m = 939.57 MeV/c? und g = 9.81 m/s? ergibt sich:

% ~ 102 2V (2.3)

m
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Also kann beispielsweise ein UCN mit einer Energie von 300neV nur eine Hohendifferenz
von knapp drei Metern iiberwinden. Bei vielen Experimenten mit UCN wird dies ausgeniitzt.
So kann man beispielsweise UCN in Flaschen speichern, die nach oben offen sind, solange
sie nur eine entsprechende Hohe besitzen. Oder man nutzt eine Fallstrecke aus, um UCN
mit geniigend Energie zu versehen, damit sie das Fermipotential eines Fensters iiberwinden
konnen, welches vor einem Detektor sitzt, oder das eine UCN-Quelle von einem Experiment

trennt.

2.1.3 Die schwache Wechselwirkung

Ein freies Neutron ist nicht stabil, sondern zerféllt:
n—p+e + v+ 782keV (2.4)

Der derzeit von der Particle Data Group (PDG) akzeptierte Wert fiir die Lebensdauer 7 des
freien Neutrons ist [Ya02006]:

7= (885.7+£0.8)s (2.5)

Im Standardmodell der Teilchenphysik ist die Neutronenlebensdauer mit anderen Parametern
der schwachen Wechselwirkung korreliert:

T X ‘VUd‘
9P (T+3]AP)

(2.6)

Hierbei ist A = g, /gy das Verhéltnis der Kopplungskonstanten der schwachen Wechselwirkung
und V4 das erste Element der CKM-Matrix, welches die Wahrscheinlichkeit der Umwandlung

eines d-Quarks in ein u-Quark beschreibt.

Sind Neutronen in Atomkernen zusammen mit Protonen gebunden, so ist die Bindungsener-
gie (typischerweise einige MeV) grofer, als die beim Neutronenzerfall frei werdende Energie.
Beispielsweise betrigt die Bindungsenergie beim Deuteron 2.225 MeV, dem einfachsten Atom-

kern, der Neutronen und Protonen enthélt. Also ist das Deuteron stabil.

Um freie Neutronen zu produzieren, muss man sie also aus ihrem gebundenen Zustand im
Atomkern 16sen. Dies kann durch zahlreiche Kernreaktionen passieren, beispielsweise durch

Spaltung von ?3*U in Kernreaktoren.

2.1.4 Die magnetische Wechselwirkung

Ein dufleres Magnetfeld der Stéarke B erzeugt fiir Neutronen ein Potential

, \
w%:—ﬁB:imA%; (2.7)
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Hierbei ist fi das magnetische Moment des Neutrons. Das Vorzeichen des magnetischen Poten-
tials ist abhéangig von der Spinstellung des Neutrons relativ zum Magnetfeld. Dies ermdglicht
die Speicherung von ultrakalten Neutronen in magnetischen Flaschen. Der Vorteil einer sol-
chen Speichermethode ist, dass es keine Verluste von Neutronen durch Absorption oder
Aufwartsstreuung bei Wandstoflen gibt. Nachteilig ist, dass nur 50% der Neutronen, namlich
die mit passender Spinorientierung, gespeichert werden koénnen. Auflerdem muss man feld-
freie Bereiche mit B ~ 0 vermeiden, da sonst Spin-Flips auftreten kénnen. In inhomogenen

Magnetfeldern ergibt sich eine Kraft auf die Neutronen:

—

Frag(7) = =FVinag = ¥ [B(7)] (2.8)

2.2 Produktion von ultrakalten Neutronen

Wie bereits in Abschnitt 2.1.3 angesprochen wird der (-Zerfall des gebundenen Neutrons
durch die Bindungskréfte im Atomkern verhindert. Will man freie Neutronen erzeugen, ist es
also notwendig im Kern gebundene Neutronen herauszuldsen. Dies kann durch Spallations-
reaktionen in Beschleunigern oder durch Kernspaltung in Reaktoren bewerkstelligt werden.
In beiden Fillen werden freie Neutronen mit vergleichsweise hohen Energien (typisch einige
MeV) erzeugt. Um diese Neutronen in den thermischen oder subthermischen Energiebereich
zu bringen, werden Moderatoren benutzt. Durch elastische St68e mit den Kernen des Mode-
ratormaterials verlieren die Neutronen hierbei ihre Energie, solange bis sie im thermischen

Gleichgewicht mit dem Moderator sind.

2.2.1 Moderation

Wenn man einen Moderator betrachtet, dessen Kerne die Neutronen nicht absorbieren und
der unendlich grof ist, so wird sich ein thermisches Gleichgewicht zwischen dem Moderator
und den Neutronen einstellen. Das Energiespektrum der Neutronen wére dann ein Maxwell-
Spektrum, dessen charakteristische Temperatur der des Moderators entsprechen wiirde. Durch

Kiihlen des Moderators ist es also moglich, subthermische oder kalte Neutronen zu erzeugen.

Im thermischen Gleichgewicht gilt fiir die Dichte p von Neutronen mit Geschwindigkeiten
zwischen v und v + dv [Gol1991]

p(v)dv = — — e~ —. (2.9)

Hierbei ist & der thermische Fluss, a = (2kpT, /m)l/ 2 und T, die Neutronentemperatur.

Um die Anzahl derjenigen Neutronen zu erhalten, die in einem Potentialtopf der Hohe V
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eingeschlossen werden konnen, integriert man Gleichung (2.9) und erhélt fiir v < «

20y [ V \/?
Pucn = g; <M) . (2.10)

Nimmt man typische Werte (7' = 300 K und V = 250neV) findet man

Puen = 10713®y cm ™3, (2.11)

2g=1 gind also im thermischen Max-

In modernen Hochflussreaktoren mit ®; ~ 10'° cm™
wellspektrum etwa 102 cm™3 UCN enthalten. Durch die zusitzliche Verwendung von kalten
Moderatoren kann man diesen Wert noch gréenordnungsméflig um einen Faktor 20 steigern.
Das Problem hierbei ist jedoch die Extraktion der UCN aus den Reaktoren. Hierbei treten
iiblicherweise hohe Verluste auf, so dass praktisch erreichbare UCN-Dichten in Experimenten
oft um GroéBenordnungen niedriger liegen. Die derzeit leistungsstarkste UCN-Quelle, die auf
dem Moderations-Prinzip beruht, findet man am Institut Laue-Langevin (ILL) in Grenoble.

Sie liefert UCN-Dichten in den Experimenten von maximal etwa 40 cm™3 [Ste1986].

2.2.2 Superthermischer Konverter

Die Produktion von ultrakalten Neutronen mit Moderatoren ist begrenzt durch den Satz von
Liouville: Die 6-dimensionale Phasenraumdichte bleibt konstant. Also kann die Phasenraum-
dichte im Experiment nicht grofler sein als im Moderator. Um dies zu umgehen, benotigt man
einen Moderator, der durch einen zuséatzlichen Prozess Energie aufnehmen kann. Bei festem
Deuterium ist dies die Anregung von Phononen, also Gitterschwingungen. Moderatoren, die

durch zuséatzliche Prozesse Energie aufnehmen koénnen, bezeichnet man als Konverter.

Betrachtet man einen Konverter, der neben dem Grundzustand einen angeregten Zustand
mit der Energiedifferenz A besitzt, so findet man unter Anwendung des Prinzips des detail-
lierten Gleichgewichts fiir die Wirkungsquerschnitte o der Prozesse Fyen + A — Eyen (ein
Neutron regt den Zustand an und verliert Energie, Abwértsstreuung) und Fyen — Euen + A
(ein Neutron nimmt die Energie eines bereits angeregten Zustands auf und gewinnt Energie,
Aufwértsstreuung) folgenden Zusammenhang:

0(Buen — Buen + ) = 20058 oAT (B, 4 A Byer) (212)

Eyen

Falls nun A > kgT > FEyuc, ist, also falls man einen ausreichend kalten Konverter, der
energetisch passende, anregbare Zustdnde besitzt, einem Neutronenfluss der Temperatur
Ty, > A aussetzt, so wird der Wirkungsquerschnitt fiir Aufwértsstreuung vernachléssigbar
klein gegeniiber dem Wirkungsquerschnitt fiir Abwéartsstreuung. Gibt es keine zusétzlichen
Verlustmechanismen, so wird mit einem derartigen Konverter die UCN-Dichte proportional
70 (Eyen/A)e?*8T exponentiell ansteigen. UCN-Quellen, die auf diesem Prinzip beruhen,

nennt man superthermische Quellen.
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Physikalische Grofle Wert

Tripelpunkt Ty = 18.69K
Schmelzpunkt bei p = 1 bar | Ty, = 18.7K
Siedepunkt bei p = 1bar Ty, = 23.7K

Kritische Temperatur T, = 38.26 K
Kritischer Druck pk = 16.4 bar
Dichte bei T = 4.2K p = 0.2059 g/cm3
Bindungsenergie E=46eV

Tabelle 2.2: Physikalische Daten von Ortho-Deuterium. Daten aus [Rod1973, Sil1980,
Soul1986, Har1999].

2.3 Festes Deuterium als Konverter

Bei der UCN-Quelle am TRIGA Reaktor in Mainz, die in den folgenden Kapiteln néher
beschrieben wird, wird zur Erzeugung der ultrakalten Neutronen festes Deuterium (im Fol-
genden als sDo abgekiirzt) als UCN-Konverter verwendet. Dieses liegt in zwei verschiedenen
Spinzustdnden vor, was zur Unterscheidung von Deuteriummolekiilen in Ortho- und Para-
Deuterium fiihrt, welche zum Teil unterschiedliche physikalische Eigenschaften besitzen. Ei-

nige physikalische Daten flir Ortho-Deuterium sind in Tabelle 2.2 zusammengefasst.

Die folgenden Abschnitte beschéftigt sich mit den fiir die UCN-Erzeugung relevanten Eigen-

schaften der beiden Deuterium-Zustande.

2.3.1 Produktions- und Verlustmechanismen

Wie bereits in Abschnitt 2.2.2 beschrieben, muss ein UCN-Konverter anregbare Zusténde be-
sitzen, die in einem energetisch passenden Bereich liegen. Will man thermische oder kalte Neu-
tronen zur UCN-Erzeugung verwenden, miissen diese also Zustdnde mit Energien von einigen
meV haben. Abbildung 2.1 zeigt berechnete Phononenzustandsdichten von Ortho-Deuterium
bei 5K [Yul986]. Diese Zustandsdichten wurden aus Neutronenstreumessungen durch Be-
stimmung der Phononendispersion in festem Deuterium ermittelt. Wie zu sehen ist, gibt es
insbesonders im subthermischen Bereich anreghare Phononen-Zustande, so dass zu erwarten
ist, dass festes Ortho-Deuterium ein geeignetes Konvertermaterial ist. Erst kiirzlich wurden
an diesem Lehrstuhl mehrere Experimente durchgefiihrt, um das Phononenzustandsspektrum
nachzumessen. Hierbei konnte das berechnete Spektrum im wesentlichen reproduziert werden,
wenngleich auch im Detail ein paar Abweichungen festgestellt wurden. Um diesen Ergebnissen

auf den Grund zu gehen ist eine Fortfiihrung dieser Experimente geplant.
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Abbildung 2.1: Phononenzustandsdichte fiir Ortho-Dy bei 5K. Kurve g(e€) berechnet von
Nielsen und Bjerrum Mgller [Niel971]. Kurve G(e) ist ein Debye-Spektrum mit iiberlagerten
Gauss-Peaks bei 5.08, 5.50, 7.40 und 9.05 meV. Debye-Temperatur des Spektrums ist 110 K.
g(e) und G(e) sind normalisiert: [ g(e) = [;° G(e) = 1. Plot aus [Yul986].

Neben der UCN-Produktion spielen natiirlich auch die Verlustmechanismen im Konverter
eine entscheidende Rolle fiir die Effizienz einer UCN-Quelle. Ein Verlustmechanismus ist die
Absorption durch das Deuterium. Der Absorptionsquerschnitt fiir Neutronen ist unabhéngig

von der Konvertertemperatur und betrigt fiir thermische Neutronen [Gol1983a]
Tabs(v = 2200 m/s) =5-10"%b. (2.13)

Der Absorptionsquerschnitt ist fiir UCN mit v = 5 m/s aufgrund der 1/v-Abhéngigkeit a5 =
0.22b.

Neben der Absorption ist die Aufwartsstreuung von UCN ein weiterer Verlustmechanismus.
Da die Temperatur des Konverters nicht Null sein kann, ja aus praktischen Griinden wohl
eher bei 5 K liegen wird (Kiithlung mit fliissigem Helium mit 7' = 4.2 K, nukleare Heizung und
andere Warmeeintréage), sind durch thermische Anregung im Deuterium-Konverter bereits
Zustande tiber dem Grundzustand besetzt, so dass die erzeugten UCN diese Zusténde abregen

kénnen, und durch den daraus resultierenden Energiegewinn als UCN verloren sind.

Zuséatzlich zu diesen Aufwartsstreuprozessen an Phononen ist bei Deuterium auch ein Prozess
ohne Phononenstreuung moglich: Der Grundzustand von Para-Deuterium ist hcherenerge-
tisch als der Grundzustand von Ortho-Deuterium. Daher kann bei der Streuung eines UCN

an einem Para-Dy Molekiil dieses in ein Ortho-Do Molekiil umgewandelt werden (0-Phononen-
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Abbildung 2.2: Aufwirtsstreuquerschnitte fiir festes Deuterium in Abhéngigkeit der Konver-
tertemperatur fiir UCN mit v = 8 m/s. Durchgezogene Kurve: Aufwértsstreuung an Ortho-
Dy durch Abregung eines Phonons. Gestrichelte Kurve: Aufwartsstreuung an Para-Dsy durch
Abregung eines Phonons. Gestrichelt-gekreuzte Kurve: Aufwéartsstreuung an Para-Do durch
Umwandlung von Para-Dj in Ortho-Ds. Plot aus [Liu2000].

Prozess), und das UCN die Energiedifferenz aufnehmen. In Abbildung 2.2 sind die Wirkungs-
querschnitte fiir diese Prozesse zu sehen. Man stellt fest, dass der Streuquerschnitt des 0-
Phononenprozesses bei einer Konvertertemperatur von 5K mehr als zwei Groéflenordnungen
iiber dem des 1-Phononen-Prozesses von Ortho-D» liegt. Um also zusétzliche Verluste zu ver-
meiden ist es erforderlich, den Anteil von Para-Ds im Konverter auf idealerweise unter 1% zu

senken.

2.3.2 Kristallbildung

Die Dy-Kristallbildung und die anschlieBende Temperaturbehandlung haben einen signifikan-
ten Einfluss auf die UCN-Verlustrate. Dies wurde an der UCN-Quelle am TRIGA Mainz

experimentell festgestellt und wird im Detail in Kapitel 4.2 beschrieben.

Festes Deuterium kann in zwei unterschiedlichen Kristallstrukturen vorkommen [Sil1980].
Wird ein Deuterium-Kristall aus der fliissigen Phase nahe dem Tripelpunkt ausgefroren, ent-
steht ein hcp-Gitter, das auch bei weiterem Abkiihlen des Kristalls erhalten bleibt. Nur bei

hohem Druck oder einem hohem Anteil an Para-Deuterium kann eine Umwandlung in ein
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fce-Gitter erfolgen. Wird der Kristall langsam aus der Gasphase bei einer Temperatur von
etwa 5 K ausgefroren bildet sich ein fce-Gitter. Durch anschlieendes Aufwérmen des Kristalls
auf iiber 10K geht dann das fec-Gitter in ein hep-Gitter iber. Dieser Ubergang ist irreversibel
[Sou1986, Col1996].

Ein aus der Gasphase erzeugter Kristall ist optisch klar und durchsichtig, wahrend ein aus
der fliissigen Phase generierter Kristall milchig und triib erscheint [Fil2000]. Lediglich durch
Ausfrieren des Deuteriums am Tripelpunkt und anschlieflend sehr langsames Abkiihlen iiber
mehrere Stunden konnen optisch klare Kristalle erzeugt werden. Dies wurde auch experimen-
tell bei einem erst kiirzlich am FRMII durchgefiihrten Experiment bestitigt und genauer
untersucht [Alt2006].

Das molare Volumen von festem Deuterium héngt von der Temperatur ab [Soul986]:

Vmol(T) =A- Tb + W, (214)
mit
cm? cm?
A=1.788-10"6 —), b=4.308, V5=19.930 —. (2.15)
mol mol

Der angegebene Wert von Vy gilt fiir Deuterium mit dem natiirlichen Anteil an Para-Do
und unterscheidet sich geringfiigig von dem Wert fiir reines Ortho-Deuterium. Das molare
Volumen verringert sich also beim Abkiihlen vom Tripelpunkt auf eine Temperatur von 5K
um etwa 2.6%, was zu mechanischen Spannungen und Rissen im Kristall fiithrt. Dies hat
eine schlechtere optische Transparenz zur Folge und kann zusétzliche Verluste bei der UCN-

Extraktion bewirken.

2.3.3 Ortho- und Para-Deuterium

Ein Deuterium-Molekiil besteht neben zwei Elektronen aus zwei Deuteronen, welche Bosonen
sind. Da die Nukleonen-Gesamtwellenfunktion, bestehend aus Spin-, Rotations- und Vibra-
tionswellenfunktion, symmetrisch unter Austausch der Kerne sein muss, ergeben sich zwei

Moglichkeiten, dies zu erreichen:

Entweder muss bei symmetrischer Spinwellenfunktion auch die Rotationswellenfunktion sym-
metrisch sein, da die Vibrationswellenfunktion stets symmetrisch ist — dieser Zustand mit
gerader Rotationsquantenzahl J wird Ortho-Deuterium genannt — oder es muss bei anti-
symmetrischer Spinwellenfunktion auch die Rotationswellenfunktion antisymmetrisch sein —

dieser Zustand mit ungerader Rotationsquantenzahl J wird dann Para-Deuterium genannt.

Ortho-Deuterium (oD3) besitzt eine Multiplizitit von sechs, Para-Deuterium (pD3) eine Mul-
tiplizitat von drei, woraus man sofort ableiten kann, dass im Gleichgewichtsfall bei Raumtem-

peratur der Anteil von pDy = 1/3 ist. Abbildung 2.3 zeigt ein Schema der Energieniveaus von
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Abbildung 2.3: Energieniveaus (schematisch) von Ortho-Deuterium (links, J = gerade) und

Para-Deuterium (rechts, J = ungerade).

Ortho- und Para-Deuterium. Der symmetrische Ortho-Zustand als tiefster Zustand liegt im
Vergleich zum Para-Zustand um etwa 7 meV niedriger [Sil1980]. Dieser Zustand wird daher

fiir die UCN-Produktion im festen Deuterium bevorzugt. Dies hat mehrere Griinde:

Stoft ein ankommendes thermisches oder kaltes Neutron mit einem Para-Deuterium-Molekiil,
so kann dieses unter Abgabe von Energie,welche dann vom Neutron aufgenommen wird, in den
Ortho-Zustand konvertieren. Damit geht das Neutron durch Energieaufnahme als ultrakaltes

Neutron verloren.

Liegt das Deuterium im natiirlichen Mischungsverhéltnis von Ortho- und Para-Zustanden vor,
werden die ultrakalten Neutronen im Mittel auf einem héherem Energieniveau produziert,
da sie den Konverter verlassen miissen und dabei durch dessen Fermi-Potential beschleunigt
werden. Dadurch wird die zur Verfligung stehende Differenz zwischen Produktionsenergie und

maximaler Grenzenergie und damit die nutzbare UCN-Anzahl verkleinert.

Ortho-Deuterium besitzt bei niedrigen Temperaturen eine wesentlich groflere Warmeleitfahig-
keit als Para-Deuterium. Der Warmeleitungskoeffizient von 98%-igem Ortho-Deuterium ist bei
einer Temperatur von 5 K mehr als zehnmal so grof, wie der von Deuterium mit natiirlichem
Mischungsverhéltnis [Gor1977, Gor1981]. Hohe oDy-Konzentrationen sind folglich wiinschens-
wert, um die im Konverter entstehende Wérme (etwa durch nukleare Heizung) abfiihren zu

konnen.
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2.3.4 Konversion

In Abschnitt 2.3.1 wurde gezeigt, dass der Para-Anteil im Deuterium moglichst unter 1 %
liegen sollte. Hierzu sind verschiedene Konversionsmechanismen denkbar, welche sich zum

Teil erheblich in der Konversionsrate unterscheiden.

Die Gleichgewichtskonzentration von Para- und Ortho-Deuterium ist temperaturabhéngig.

Fir den Anteil ¢, von Para-Deuterium findet man:

_Yu —E;/(kgT
C“_ZJ; (2J + 1)eEo/(kaT) (2.16)

mit der Zustandssumme

Z=go » (2741 B0 4 g, (2J + 1)e~ Fa/(ksT) (2.17)
J=0,2,... J=1,3,...

den Entartungsgraden g = 6, gy = 3, der Boltzmann-Konstanten kg und der Rotations-
energie Ej im Rotationszustand J. Diese ist fiir ein zweiatomiges Molekiil bestimmt durch
[Sil1980)]

Ey = BoJ(J +1) — DoJ*(J +1)* + HoJ3(J +1)3. (2.18)

Fiir Deuterium sind die Rotations-Konstanten mit By = 29.9132 cm™!, Dy = 0.01151 cm ™!
und Hy = 0.69 - 1076 em™! experimentell bestimmt worden [Mck1978]. Der Gleichgewichts-
anteil von Para-Deuterium als Funktion der Temperatur kann somit berechnet werden und
ist in Abbildung 2.4 gezeigt.

Man sieht, dass fiir Temperaturen oberhalb von etwa 100 K der Para-Anteil in den Séttigungs-
wert 1/3 iibergeht, fiir tiefe Temperaturen unterhalb 10 K ist praktisch kein Para-Deuterium
mehr vorhanden. Um also den Para-Anteil zu erniedrigen, miisste man lediglich das Deuteri-
um bei tiefen Temperaturen lagern. Allerdings ist die natiirliche Konversionsrate K’ fiir den
Ubergang von Para- zu Ortho-Deuterium sehr klein: Messungen ergaben fiir eine Temperatur
von 4.2 K [Sil1980]

K’ = (0.060 4 0.003) %/h. (2.19)
Also ist die zeitliche Abhéangigkeit des Para-Anteils

calt) = ca(0)e KL (2.20)
Man kann leicht ausrechnen, dass man das Deuterium etwa ein halbes Jahr bei 4.2K la-

gern miisste, damit der Para-Anteil, ausgehend von einer 33%-igen Konzentration, unter 2%
absinkt.
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Abbildung 2.4: Gleichgewichtskonzentration von Para-Deuterium in Abhéngigkeit von der

Deuterium-Temperatur.

Der Grund fiir diese langsame Konversion ist folgender: Fiir ein einzelnes Deuterium-Molekiil
ist der Ubergang vom Para- zum Orthozustand wegen Symmetriebedingungen verboten.
Kiihlt man eine Deuteriumprobe auf Heliumtemperatur ab, befinden sich die Molekiile in
den jeweils niedrigsten Rotationsenergieniveaus, also in J = 0 bei Ortho- und J = 1 bei
Para-Deuterium. Die Konversion eines Para- in ein Ortho-Deuteriummolekiil erfordert die
gleichzeitige Anderung der Rotationsenergiequantenzahl um AJ = 1 und der Spinquanten-
zahl von § = 1 nach § = 0 oder S = 2. Dies kann nur durch duflere Stérungen wie elektrische
oder magnetische Feldgradienten geschehen. Berechnungen dieser Vorgéange ergeben eine sehr

geringe Konversionswahrscheinlichkeit, und demzufolge eine kleine Konversionsrate.

Fiir schnellere Konversion setzt man oft das folgende Verfahren ein: Deuteriumgas, das sich bei
Raumtemperatur in natiirlichem Gleichgewicht befindet, wird an einem Katalysator mit der
gewiinschten Gleichgewichtstemperatur adsorbiert und anschlielend wieder desorbiert. Der
Katalysator besteht hierbei meist aus einem pulverféormigem para- oder ferromagnetischen
Material mit grofler Oberfliche. Durch das grofie magnetische Moment der Katalysatormo-
lekiile kann die Konversionsrate deutlich erhoht werden, so dass man nicht mehr Monate, son-
dern nur noch Stunden oder wenige Tage warten muss, um die gewiinschte Para-Konzentration
zu erreichen. Filir die UCN-Quelle am TRIGA-Reaktor in Mainz wurde ein solcher Konverter
gebaut und erfolgreich eingesetzt. Details zu diesem Konverter sind in Kapitel 3.3.3 beschrie-

ben.



Kapitel 3

Die UCN-Quelle am
TRIGA-Reaktor Mainz

Ein wesentlicher Teil dieser Dissertation bestand im Aufbau und in der Inbetriebnahme einer
Quelle zur Erzeugung von ultrakalten Neutronen mit einem festen Deuteriumkonverter am
TRIGA-Reaktor in Mainz. Das folgende Kapitel beschreibt den Aufbau dieser Quelle. Sie

besteht aus folgenden Teilapparaturen:

Der TRIGA-Reaktor: Er ist die Quelle fiir thermische Neutronen, von denen ein Teil zu
UCN konvertiert wird.

Der Inpile-Kryostat: Er umfasst den sDso-Konverter Kristall, die mit fliissig Helium
gekiihlte Kryonase, in welcher der Kristall ausgefroren wird, den daran anschlieBenden

UCN-Leiter, sowie Versorgungsleitungen fiir fliilssiges Helium und fliissigen Stickstoff.

Das Deuterium Gassystem: Es dient zur sicheren Lagerung des Deuteriums in gasformi-
ger oder fester Form. Neben diversen Ventilen und Rohrleitungen, sowie Druck- und
Vakuumsensoren, beinhaltet es einen Turbomolekular-Pumpstand zur Vakuumerzeu-
gung, einen Kaltkopf samt Lagerzelle fiir festes Do und natiirlich einen ausreichend
groBen Behélter (V = 2701) fiir gasformiges Deuterium. Mit dem Gassystem kann ein

Para/Ortho-Konverter verbunden werden.

Das Steuerungssystem: Es handelt sich hierbei um eine Speicher-Programmierbare-Steu-
erung (SPS) vom Typ Simatic® [SIMATIC]. Alle Komponenten des Gassystems und des
Inpile-Kryostaten werden mit Hilfe dieses Systems gesteuert und die Betriebszusténde

ausgelesen.

Detektor, Ausleseelektronik und Datenerfassung: Der UCN-Detektor ist vom Typ
Cascade [CASCADE]. Die Ausleseelektronik wurde am Lehrstuhl E18 gefertigt, und

19
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wird in dhnlicher Form von der COMPASS-Gruppe seit geraumer Zeit verwendet. Die
Software fiir die Datenerfassung ist ROOT.

Diverse Versorgungssysteme: Dies umfasst im wesentlichen das System, mit dem fliissi-
ges Helium bereitgestellt und zuriickgewonnen wird, und die Versorgung mit fliissi-
gem Stickstoff und gasférmigem Helium zur Druckerzeugung fiir etliche Einbauten im

Deuterium-Gassystem.

3.1 Der TRIGA-Reaktor

Der TRIGA-Reaktor [Koul958, Sto1959] liefert thermische Neutronen fiir die UCN-Quelle.
Er arbeitet mit 20% angereichertem 23°U.

Der TRIGA-Reaktor in Mainz wurde 1965 in Betrieb genommen. Dieser Reaktortyp zeichnet
sich durch ein inhérentes Sicherheitskonzept aus, welches auf den verwendeten Brennelement-
typ zurlickzufithren ist. Der Kernbrennstoff ist Uranzirkonhydrid (UZrH), eine chemische
Verbindung des Brennstoffes Uran, des Moderators Wasserstoff und der Tragermatrix Zirkon.
Die Zusammensetzung in Gewichtsanteilen betragt hierbei 8% Uran, 1% Wasserstoff und 91%
Zirkon.

Die Verbindung von Moderator und Brennstoff in einem einzigen homogenen Material be-
wirkt, dass die Neutronen zum groflen Teil im Brennelement und nur zu einem geringen
Teil im Beckenwasser moderiert werden. Im Gegensatz zu normalen Leichtwasserreaktoren,
die ausschliefflich iiber das Beckenwasser moderiert werden, sind damit Brennstofftemperatur
und Moderatortemperatur direkt gekoppelt. Genau diese Kopplung gewahrleistet die inharen-
te Sicherheit des Reaktors. Erhoht sich die Temperatur des Uran, so erhoht sich gleichzei-
tig die Temperatur des Wasserstoffs und damit die Energieverteilung der moderierten Neu-
tronen. Ein warmerer Moderator bedeutet ein hoherenergetisches Spektrum der Neutronen.
Da der Spaltquerschnitt des Uran mit zunehmender Neutronenenergie deutlich absinkt, be-
wirkt ein hoherenergetisches Spektrum zugleich aber einen starken Riickgang der Spaltrate im
Kernbrennstoff, letztendlich bis zum Abbruch der nuklearen Kettenreaktion. Dieser negative
Temperaturkoeffizient der Reaktivitat garantiert eine Selbstregelung des Reaktors innerhalb

weniger Millisekunden.

Der sehr grofie negative Temperaturkoeffizient der TRIGA-Reaktoren macht es mdglich, sie
zu pulsen. Dazu wird der Reaktor zunachst angefahren, d.h. die Regelstabe werden so weit
aus dem Kern herausgezogen, bis der Reaktor verzogert iiberkritisch ist. Die Reaktivitat
p = (k—1)/k (mit dem Neutronenmultiplikationsfaktor k) ist dann leicht positiv. Die Reak-
torleistung steigt nun zunachst mit grofler Zeitkonstante exponentiell an. Ein Mafl dafiir ist

die Reaktorperiode T' = 7/p mit der mittleren Verweildauer 7 der thermischen Neutronen im
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Reaktor. Sie gibt das Zeitintervall an, in dem sich die thermische Neutronenpopulation im
Reaktorkern um den Faktor e vergroflert. Fiir einen verzogert kritischen Reaktor ist T' = oo,
im Falle des verzogert liberkritischen Reaktors liegt T' jedoch im Bereich mehrerer hundert
Sekunden. Der negative Temperaturkoeffizient der Reaktivitdt im TRIGA-Reaktor begrenzt
das exponentielle Anwachsen der Leistung. Die Reaktorleistung erreicht nach endlicher Zeit
ein Gleichgewicht, welches durch die Position der Regelstibe festgelegt ist. Dieser Zustand ist

der Ausgangspunkt fiir einen Reaktorpuls.

Um den Puls auszulésen wird der zentrale Regelstab (der Pulsstab) mit Pressluft so weit aus
dem Reaktorkern herausgeschossen, dass der Reaktor prompt iiberkritisch wird. Die Reaktor-
periode springt dabei in den Millisekundenbereich, d.h. Leistung und Neutronenfluss wachsen
nun exponentiell innerhalb weniger Millisekunden an. Je nach eingestellter Ausgangsleistung
und Anschlaghohe des Pulsstabs erreicht der TRIGA Mainz innerhalb von etwa 30 ms eine

Leistung von bis zu 250 MW bzw. einen Neutronenfluss von 4 - 10'® n/(cm? - s).

Wieder begrenzt der negative Temperaturkoeffizient dieses Wachstum und fiihrt den Reaktor
innerhalb von einigen 10 ms bis 100 ms in einen Gleichgewichtszustand iiber. Die zeitliche
Verzogerung ist die Ursache fiir das Entstehen des Pulses. Die Warmeleitung verlauft im
Brennstoff langsamer als die Zunahme der Spaltrate. Die Warme wird im Uran also schneller
freigesetzt als sie durch das Atomgitter des Brennstoffes zum Moderator Wasserstoff gelangen
kann. Die Neutronen bewegen sich dagegen um Groéflenordnungen schneller zwischen den
Moderator- und Spaltstoffkernen. Die Anderung des Neutronenspektrums hin zu hoheren
Energien greift darum erst mit einigen Millisekunden Zeitverzégerung, genug fiir eine Spitze
in Leistung und Neutronenfluss. Sie markiert gleichzeitig das Ende der Leistungsexplosion

und den Beginn der Relaxation in den Gleichgewichtszustand.

Danach ware der Reaktor rein physikalisch wieder pulsbereit. Die Sicherheits- und Betriebs-
bestimmungen am TRIGA Mainz lassen jedoch nur 12 Pulse pro Stunde zu. Das Diagramm
3.1 zeigt schematisch drei verschiedene mogliche Pulsformen des TRIGA Mainz. Diese werden
durch die beim Puls maximal erreichte Reaktivitét p festgelegt, welche in der Einheit $ gemes-
sen wird. Ein $ ist dabei per Definition genau diejenige Reaktivitét, bei der ein Reaktor vom
verzogert kritischen zum prompt kritischen Zustand iibergeht. Dieser Grenzwert hangt von
der Geometrie des Neutronenflusses, der Reaktorgeometrie, der Brennstoffzusammensetzung
und der Brennstoffart ab und ist daher von Reaktor zu Reaktor verschieden und auch iiber

langere Zeitrdume veranderlich.

Der TRIGA Mainz besitzt drei radiale Strahlrohre mit den Bezeichnungen A, B und D, sowie
ein tangentiales Strahlrohr C. Abbildung 3.2 zeigt die rdumliche Anordnung der Strahlrohre.

In das tangentiale Strahlrohr C wurde die UCN-Quelle eingeschoben und betrieben. Der

Vorteil dieses Strahlrohrs ist die geringere thermische Belastung durch nukleare Aufheizung
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Abbildung 3.1: Zeitlicher Verlauf der Leistung bei verschiedenen Pulsformen des TRIGA

Mainz (schematisch).
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Abbildung 3.2: Anordnung der Strahlrohre am TRIGA Mainz.
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Abbildung 3.3: Gemessene Neutronenfluenz (total und thermisch) pro Reaktorpuls (10.2 M.J)
an den Strahlrohren C und D bei verschiedenen Absténden vom Strahlrohrende. Die Fehler

liegen bei etwa 5%.

des sDs beim Reaktorbetrieb, da keine direkte Sicht auf das Brennelement besteht. Beim
28-Puls betrigt die Neutronenfluenz am Rand des Graphitreflektors (an dieser Stelle befindet
sich der UCN-Konverter) etwa 2 - 10'3 ¢cm™2 pro Puls. Die Neutronenfluenz an verschiedenen
Stellen der Strahlrohre C und D wurde mittels Goldfolienaktivierung gemessen. Das Ergebnis

dieser Messungen ist in Abbildung 3.3 dargestellt.

Ein alternativer Platz fiir die UCN-Quelle wére das Strahlrohr D. Es ist ein radiales Strahl-
rohr, welches durch den Graphitreflektor hindurch ragt und direkt auf den Kern blickt. Der
Neutronenfluss hier ist etwa um einen Faktor 5 hoher als am Strahlrohr C. Allerdings steigt
auch die thermische Belastung der UCN-Quelle durch nukleare Heizung. Da im Laufe des
Betriebs der UCN-Quelle am Strahlrohr C festgestellt wurde, dass die Autheizung des Deute-
riumkonverters zwar messbar, aber beherrschbar ist, wird derzeit eine zweite UCN-Quelle am
Strahlrohr D aufgebaut. Diese wird sich nur geringfiigig von der bisherigen Quelle am Strahl-
rohr C unterscheiden. Die hohere nukleare Heizung bedingt einige kleinere Anderungen bei
der Kiithlung mit fliissigem Helium, sowie den Ersatz einiger Edelstahlteile, die sich im hoher-
en Fluss zu stark aktivieren wiirden. Auch muss natiirlich der Inpile-Teil an die Geometrie

des Strahlrohrs D angepasst werden.

3.2 Der Inpile-Kryostat

Der Inpile-Kryostat besteht aus zwei Teilen, der Inpile-Sektion und dem Kryostatenbehélter.

Beide sind starr miteinander verbunden und auf einem Schienensystem vor dem Strahlrohr
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Abbildung 3.4: Der Inpile-Kryostat vor dem Einschieben in das Strahlrohr C. Im Bildhinter-
grund ist der Schutzgastank des Deuterium-Gassystems zu sehen.

C montiert. Dies ermdglicht eine komplette Montage der Quelle auflerhalb des Reaktors. An-
schlieffend kann sie leicht in das Strahlrohr eingeschoben und bei Bedarf wieder zuriickgezogen
werden. Abbildung 3.4 zeigt den Kryostaten vor dem Einschieben in das Strahlrohr.

3.2.1 Die Konverternase

Wesentlicher Bestandteil des Inpile-Kryostaten ist der Konverter mit sDy. Dieser wird am
reaktorseitigen Ende des Inpile-Rohres in einer zylindrischen, doppelwandigen Nase aus Edel-
stahl ausgefroren. Abbildung 3.5 zeigt eine Zeichnung der Nase. Der Innendurchmesser betragt
66 mm, die Hohe ist 80 mm und die Wandstarke 0.6 mm. Damit ergibt sich ein maximales
Konvertervolumen von etwa 270 cm?®. Die Kiihlung der Nase erfolgt durch fliissiges Helium,
welches zwischen den Wénden der Nase hindurchstrémt. Auf die Nase kann ein Behélter auf-
geschoben werden, der ein Material zur Vormoderation enthélt. Ein zylindrisches Schild aus
Aluminium, welches mit fliilssigem Stickstoff gekiihlt wird, umgibt die Nase, um den Eintrag
an Wérme durch Strahlung zu verringern. Die tiefste bisher erreichte Temperatur an der Nase
betrug 5.1 K. Maximal wurden bisher 200 cm? Deuterium ausgefroren. Wegen der schlechten
Warmeleitfahigkeit von festem Deuterium ist es bei dieser Geometrie der Nase nicht gelun-
gen, noch grofere Mengen auszufrieren, da das bereits an den gekiihlten Wanden angelagerte
Deuterium wie ein thermischer Isolator wirkt, und damit die Kiihlung der weiter innen lie-
genden Schichten begrenzt. Wegen der horizontalen Einbaulage des Inpile-Rohres kann das
Ausfrieren des Deuteriums nur direkt aus der gasférmigen Phase heraus erfolgen. Dafiir muss
die Temperatur T' < 18.7 K und der Gasdruck p < 0.17 bar sein. Die Temperatur wird gere-
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Abbildung 3.5: Linke Seite: Die Konverternase am reaktorseitigen Ende des Inpile-Rohres. Ab-
messungen: Innendurchmesser 66 mm, Lange des doppelwandigen Teils 80 mm. Rechte Seite:
Behélter fiir Vormoderatoren. Innendurchmesser des Behélters entspricht dem Auflendurch-
messer des doppelwandigen Teils der Konverternase, auf die er aufgeschoben werden kann. Zur
thermischen Ankopplung zwischen Konverternase und Vormoderatorbehéalter wurde Warme-

leitpaste verwendet.

gelt, indem das einstromende Helium mit einem Heizer vorgewérmt wird. Der Gasdruck des

Deuteriums kann mit Hilfe eines Ventils und einem Durchflussmesser reguliert werden.

3.2.2 Der UCN-Leiter

Ein innen elektropoliertes Edelstahlrohr leitet die im Konverter erzeugten ultrakalten Neutro-
nen aus dem Reaktor heraus in den Kryostatenbehalter. Es ist 3.5 m lang, sein Innendurch-
messer betrdgt 66 mm und die Wandstéirke 2 mm. Auf den letzten 40 cm am reaktorseitigen
Ende des Rohres wurde die Wandstarke auf 0.5 mm reduziert, um den Warmeeintrag des auf
Raumtemperatur gehaltenen Rohres in die Konverternase zu reduzieren. Die Konverternase ist
mit dem UCN-Leiter verschweifit. Entlang der ersten 3 m des Rohres (vom Kryostatenbehalter
aus gesehen) wurde auBen ein Heizdraht aufgelotet, um das Rohr auf Raumtemperatur zu
halten, wenn die Konverternase gekiihlt wird. Dadurch wird ein eventuelles Ausfrieren von

Deuterium oder von Restgasen entlang der Innenseite des UCN-Leiters verhindert.

Ein identisches Rohr wurde am Institut Laue-Langevin (ILL) in Grenoble mit ultrakalten
Neutronen vermessen [Alt2005, Alt2007a], um die Transporteigenschaften fiir UCN und die
Verlustmechanismen zu bestimmen. Die Verlustwahrscheinlichkeit pro Wandstof8 betrug bei

den neuesten Messungen p = (2.5 £ 0.5) - 107%, der Anteil der diffusen Reflexion wurde zu
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f=1(6=+1) % bestimmt [Alt2007b].

Der gesamte UCN-Leiter samt Konverternase befindet sich in einem doppelwandigen Hiillrohr
aus Aluminium. Zwischen dem UCN-Leiter und der ersten Wand des Hiillrohrs wird ein
Kryovakuum erzeugt. Das Zwischenvolumen des Hiillrohrs ist mit dem Helium-Schutzgasraum

des Deuterium-Gassystems verbunden.

3.2.3 Der Kryostatenbehalter

Der UCN-Leiter miindet am reaktorabgewandten Ende in den Kryostatenbehalter. In diesem
befinden sich die Zu- und Ableitungen fiir das fliissige Helium, den fliissigen Stickstoff und die
diversen elektrischen Durchfithrungen fiir Temperatursensoren und Heizer. Der Kryostaten-
behalter ist, wie alle Systeme mit Deuterium, doppelwandig, wobei das Zwischenvolumen mit
dem Helium-Schutzgasraum des Da-Gassystems verbunden ist. Zwei doppelwandige, flexible
Leitungen verbinden das Innenvolumen des UCN-Leiters, sowie das Kryovolumen und den

UCN-Leiter mit den entsprechenden Systemen des Ds-Gassystems.

Der UCN-Leiter verlauft geradlinig durch den Kryostatenbehélter hindurch und endet auf der
reaktorabgewandten Seite in einem UCN-Fenster aus Aluminium. Es hat einen Durchmesser
von 66 mm und ist 100 pm dick. Abbildung 3.6 zeigt einen Blick durch den Kryostaten-
behélter auf das UCN-Fenster. Um den mechanischen Belastungen bei eventuell auftreten-
den Druckunterschieden standhalten zu kénnen, wurde auf beiden Seiten der Fensterfolie ein
Stiitzgitter aus Edelstahl angebracht. Experimentell wurde nachgewiesen, dass das Fenster

mit Stiitzgitter einem Differenzdruck von bis zu 4 bar standhalt.

Das Aluminiumfenster ist gleichzeitig die Schnittstelle zwischen der UCN-Quelle und dem Ex-
periment, das an die Quelle angebaut werden kann. Durch diese Abtrennung wird die Quelle,
im Besonderen das Deuteriumvolumen, nicht von Vorgidngen beeinflusst, die experimentseitig
stattfinden.

3.3 Das Deuterium-Gassystem

Das Do-Gassystem stellt ein zentrales Element der UCN-Quelle dar. Es ermoglicht die sichere
Handhabung des brennbaren Ds-Gases. Um dies zu gewéhrleisten, wurden bei der Planung
und dem Aufbau des Gassystems immer zwei Barrieren vorgesehen, die das Deuterium von der
Raumluft abschotten. Zwischen diesen beiden Barrieren befindet sich Helium-Schutzgas bei
einem Absolutdruck von 140 kPa. Bei einer unterstellten Leckage an einer der Barrieren wird

also entweder das Deuterium mit Helium durchmischt, oder das Helium stromt nach auflen.
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Abbildung 3.6: Blick auf das UCN-Fenster am Ende des Neutronenleiters im Kryostatenbe-

hélter. Zur mechanischen Stabilisierung wurde eine kreuzférmige Unterstiitzung angebracht.

Der Druck im He-Schutzgasraum wird durch die Sensoren CP301 und CP311 redundant
iiberwacht, die Temperatur zeigt der Sensor CT301.

Der schematische Aufbau des Da-Gassystems ist in Abbildung 3.7 gezeigt. Hierbei ist zu
sehen, dass sich das System prinzipiell in zwei Teile aufgliedert: Ein Teil, der hauptséachlich der
Vakuumerzeugung dient (Vakuumsystem), und ein Teil, der zur Handhabung des Deuteriums
ausgelegt ist (Deuteriumsystem). Tabelle 3.1 zeigt eine Zusammenfassung der im Schema 3.7

verwendeten Abkiirzungen.

3.3.1 Das Vakuumsystem

Zur Vakuumerzeugung dient ein 6lfreies Pumpsystem, bestehend aus der Vorpumpe AA500
und der Turbomolekularpumpe AA501. Die Vorpumpe befindet sich auflerhalb des mit He-
Schutzgas befiillten Behélters BB300 und kann durch das Handventil AA512 abgetrennt wer-
den. Der Drucksensor CP509 und der Vakuumsensor CP504 messen den anliegenden Druck

bzw. das erzeugte Vakuum.

Das Ventil AA508 trennt das Vakuumsystem vom Isoliervakuumraum, der die Kryo-Lagerzelle

fiir festes Deuterium BB500 umgibt. Der Vakuumsensor CP506 iiberwacht das Isoliervakuum.
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Abkiirzung Beschreibung
AAzzz Ventil, Riickschlagklappe, Berstscheibe
AHzzx Heizer
ANxzzx Vakuumpumpe
BBzxx Behalter
BRzzx Rohrleitung, Verbindungsleitung
CFzxx Gasflussmesser
CPxzx Drucksensor, Vakuumsensor
CTzxx Temperatursensor

Tabelle 3.1: Zusammenfassung der im Schema 3.7 verwendeten Abkiirzungen.

Die Ventile AA505 und AA506 ermoglichen es wahlweise, die angrenzenden Systeme nur mit

der Vorpumpe oder mit der Kombination aus Vor- und Turbomolekularpumpe zu evakuieren.

Das Ventil AA510 trennt das Vakuumsystem vom Isoliervakuumraum des Kryostaten-
behalters. Dieser ist mit einer flexiblen Leitung, die ebenfalls doppelwandig ausgefiihrt ist,
mit dem Vakuumsystem verbunden. Die Drucksensoren CP507 und CP517, sowie die Vaku-

umsensoren CP508 und CP518 {iberwachen redundant diese Verbindung.

Das Ventil AA509 trennt das Vakuumsystem vom Helium-Schutzgasraum. Damit kann dieser
vor dem Befiillen mit Helium mit der Vorpumpe abgepumpt werden. Die Drucksensoren
CP301 und CP311 iiberwachen redundant den anliegenden Heliumdruck.

Die Handventile AA501 und AA502 dienen als Schnittstelle zum erstmaligen Befiillen des
Gassystems mit Helium und Deuterium. Die Drucksensoren CP501 und CP511, sowie der

Vakuumsensor CP502 iiberwachen den Fiillvorgang.

Das Ventil AA511 bildet die Schnittstelle zwischen Vakuumsystem und Deuteriumsystem.
Der Druck in der verbindenden Rohrleitung wird durch den Drucksensor CP510 iiberwacht.

3.3.2 Das Deuteriumsystem

Zentrale Elemente des Deuteriumsystems sind die Lagerbehélter fur gasférmiges und fe-
stes Deuterium. Hierbei dient der Behélter BB101 (Volumen 2701, maximaler Dy-Fiilldruck
90kPa) zur Aufnahme des gasformigen Deuteriums. Der Behilter BB102 (Volumen 400 cm?)
ist auf einem zweistufigen Kaltkopf montiert, der eine Minimaltemperatur von etwa 10K

erreicht. Somit kann hier das Deuterium im festen Zustand gelagert werden.

Das Ventil AA101 mit der angrenzenden Rohrleitung BR508 bildet die Schnittstelle zwi-
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schen Deuteriumsystem und Vakuumsystem. Hiermit kann ein entsprechendes Vakuum in
den Behiltern und Rohrleitungen des Deuteriumsystems erzeugt werden, bevor diese mit

gasformigem Do befiillt werden.

Der Lagerbehilter fiir gasformiges Deuterium BB101 mit der Rohrleitung BR103 ist durch
das Ventil AA102, die Riickschlagklappen AA192 und AA193 und die Berstscheibe AA191
(Differenzdruck beim Bersten 2 bar) vom restlichen System abgetrennt. Der Druck im BB101
wird durch die Sensoren CP101, CP102 und CP111 redundant tiberwacht.

Der Kryo-Lagerbehilter BB102 ist iiber die Rohrleitungen BR103, BR104 und BR105 mit
dem Lagerbehélter BB101 flir gasférmiges Deuterium verbunden. Die Ventile AA102 und
AA103 trennen hierbei den BB102 vom BB101. Falls sich das Deuterium im festen Zustand
im BB102 befindet, und man den Ausfall des Kaltkopfs unterstellt, so kann das verdampfende
Deuterium, auch falls die Ventile AA102 und AA103 geschlossen sind, iiber die Riickschlag-
klappe AA193 (Differenzdruck zum Offnen 200 mbar) in den BB101 strémen, ohne dass ein
gefahrlicher Druckanstieg in den Rohrleitungen und im BB102 auftritt. Der Vakuumsensor
CP106 und die Drucksensoren CP105 und CP115 iiberwachen hierbei redundant den Druck
im BB102 und in der Leitung BR104. Die Temperaturen im BB102 werden mit den Senso-
ren CT101 bis CT107 iiberwacht. Zur Temperaturregelung dienen die Heizer AH101 (an der
Verbindung zwischen BB102 und BR104) und AH102 (an der Verbindung zwischen Kaltkopf
und BB102).

Das Deuteriumsystem ist iiber die flexible Leitung BR101 an den Kryostatenbehélter ange-
bunden. Uber diese kann gasformiges Dy mittels Kryopumpwirkung bis zur Konverternase
gebracht und dort ausgefroren werden. Zur Regelung des Do-Gasstroms, der ausgefroren wer-
den soll, dient die Kombination aus dem Durchflussmesser CF101 und dem Absperrventil
AA105. Diese verbinden den Behélter BB101 mit der Zuleitung zum Kryostaten BR102. Der
Druck in der Zuleitung zum Kryostaten wird mittels der Sensoren CP103, CP104, CP113 und
CP114 redundant iiberwacht. Soll in der Konverternase ausgefrorenes Deuterium verdampft
und in den BB101 zuriickgefiihrt werden, so kann das durch Offnen der Ventile AA104 und
AA102 geschehen. Im Fehlerfall kann dies auf dem Weg durch das Ventil AA106 — dies ist
das einzige Ventil, das ohne Steuerstrom und Steuerdruck offen ist — und die Riickschlag-
klappe AA192 (Differenzdruck zum Offnen 200 mbar) erfolgen. Sollte auch das Ventil AA106
geschlossen sein und das Deuterium in der Konverternase ungewollt, etwa durch Ausfall der
Kihlung mit fliissigem Helium, verdampfen, so kann es durch die Berstscheibe AA191 in den

BB101 entspannen.

Durch die soeben beschriebene Anordnung von Ventilen, Riickschlagklappen und Berstschei-
be sind alle Storfélle, die beim Betrieb des UCN Konverters auftreten konnen, abgesichert.
Es wurde sichergestellt, dass bei einem Ausfall der Kiihlung, sei es am Konverter oder in der

Kryo-Lagerzelle, das gasformige Deuterium wieder in den Lagerbehélter stromen kann, ohne
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dass der Druck in den einzelnen Systemteilen gefihrlich ansteigt. Da das System doppelwan-
dig ist, mit Helium-Schutzgas unter Uberdruck zwischen den Winden, kann bei Leckagen
eine Mischung von Sauerstoff (Raumluft) und Deuterium vermieden werden. Selbst fiir den
extrem unwahrscheinlichen Fall, dass eine Mischung von Deuteriumgas und Raumluft erfolgt
(aus welchen Griinden auch immer), und dieses Gemisch geziindet wird, sind alle Hiillrohre,
Verbindungsleitungen und der Behéalter des Helium-Schutzgassystems so ausgelegt, dass sie

dem Druck bei einer Deflagration des Deuteriums standhalten konnten.

3.3.3 Der Para/Ortho Konverter

Zum Befiillen des Gassystems mit Deuterium wurde ein Para/Ortho-Konverter konstruiert
(sieche Abbildung 3.9), der mit dem Gassystem verbunden werden kann. Er besteht im Wesent-
lichen aus einem zweistufigen Kaltkopf, an dem eine Kryozelle (Volumen 400 cm?®) aufgesetzt
wurde. Die Zelle wurde mit OXISORB® [OXYSORB] (Chromsalze gebunden in Kieselgel)
befiillt, welches durch seine paramagnetischen Eigenschaften die Konversion von para-Ds in
ortho-Ds katalytisch beschleunigt. Der Befiillvorgang fand unter Ar-Schutzgas statt, um Ver-
unreinigungen des OXISORB® mit Wasserstoff zu vermeiden.

Zur katalytischen Konversion wird die Konverterzelle auf etwa 19 K abgekiihlt und das Ds-Gas
durch Kryopumpen in die Zelle gesaugt. Das Deuterium schlagt sich an den kalten Wanden
nieder und geht in den fliissigen Zustand iiber. Nachdem die gesamte Deuteriummenge ver-
fliissigt wurde, schliefft man den Gaseinlass ab und erhéht die Temperatur auf etwa 22 K, so
dass das Deuterium zu kochen beginnt. Somit wird sichergestellt, dass das gesamte Deuterium
in Kontakt mit dem Katalysator kommt und die Konversion beschleunigt ablduft. Mit die-
ser Methode wurde eine Konversionsrate von Ki,; = 0.35 h™! erzielt. Diese ist etwa 580-mal
groBer als die natiirliche Konversionsrate Kya = 6 - 10~*h™! [Sil1980]. Abbildung 3.8 zeigt

die Messung eines Konversionsprozesses.

Eine detaillierte Beschreibung des Konversionsprozesses findet sich in Ref. [Fre2008]. Im
Gleichgewichtsfall befindet sich bei Raumtemperatur 1/3 des Deuteriums im Para-Zustand
(S = 1). Da der Wirkungsquerschnitt fir Aufwéartsstreuung an para-Do mehr als zwei Groen-
ordnungen iiber dem Aufwérts-Streuquerschnitt an ortho-Do liegt, ist eine schnelle und effek-
tive Konversion von para-Ds zu ortho-Ds notwendige Voraussetzung, um die Verluste bei der

UCN Erzeugung klein zu halten.

3.3.4 Das Raman-Spektrometer

Um den Para-Deuterium-Gehalt nach der Konversion im katalytischen Konverter zu bestim-

men wurde das Deuterium erwéarmt, und eine kleine Menge in eine Probenzelle entnommen.
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Abbildung 3.9: Schematische Zeichnung des OXISORB® Para/Ortho Konverters.
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Abbildung 3.10: Aufbau des Raman-Spektrometers zur Bestimmung des Para-Deuterium-
Gehalts (schematisch).

Diese Probenzelle (Abmessungen 40 x 40 x 40 mm) besitzt, neben zwei Ventilen zum Evaku-
ieren und Befiillen, vier Suprasil-Fenster [SUPRASIL]. Damit ist es moglich die gasformige

Deuteriumprobe an einem bestehenden Raman-Spektrometer [RAM-WMI] zu vermessen.

Abbildung 3.10 zeigt schematisch den Aufbau des Raman-Spektrometers. Zentrale Elemente
dieses Aufbaus sind ein Krypton-Laser (A = 530.8 nm, k = 1/\ = 18837 cm™!, Leistung
40 mW) und eine CCD-Kamera, um das Raman-gestreute Licht zu detektieren. Bei der ver-
wendeten Probenzelle durchdringt der Laser zwei Suprasil-Fenster und die Gasprobe, senk-
recht dazu kann das gestreute Licht durch die anderen beiden Suprasil-Fenster zur Kamera

gelangen.

Abbildung 3.11 zeigt links ein gemessenes Raman-Spektrum einer absichtlich mit Wasser-
stoff verunreinigten Deuteriumprobe. Neben den Raman-Peaks, die den Ortho- bzw. Para-
Zusténden zuzuordnen sind, sind auch deutlich Peaks zu sehen, die von HD-Molekiilen stam-
men. Damit ist es also nicht nur moglich den Para-Deuterium Anteil zu bestimmen, sondern
auch das Deuterium auf eventuelle Verunreinigungen zu tiberpriifen. Auf der rechten Seite von
Abbildung 3.11 sind zwei Spektren mit unterschiedlichem Para-Anteil gezeigt. Deutlich ist der

Unterschied in den Peaks zu sehen, die den Para-Zustédnden zugeordnet werden koénnen.
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Abbildung 3.11: Links: Gemessenes Raman-Spektrum einer mit Wasserstoff verunreinigten
Deuterium-Probe. Rechts: Vergleich von zwei Raman-Spektren von Deuterium-Proben mit

unterschiedlichem Para-Anteil.

3.4 Das Steuerungssystem

Bei dem Steuerungssystem handelt es sich um eine elektronische Speicher-Programmierbare-
Steuerung (SPS) vom Typ Simatic®-S7 der Firma Siemens. Die Steuerungsfunktionen wer-
den als Programm im Speicher einer CPU-Baugruppe gespeichert. Programmiert wurde die
Simatic® mittels der Programmiersoftware STEP5/STEP7. Das Automatisierungssystem ist
modular und kann neben der CPU mit unterschiedlichen digitalen und analogen Peripherie-
baugruppen sowie vorverarbeitenden, intelligenten Baugruppen bestiickt werden. Die Bau-
gruppen konnen zentral (in der Nihe der CPU) oder dezentral aufgebaut sein. Simatic®-S7-
Steuerungen zeichnen sich durch ihre Robustheit gegeniiber elektromagnetischen Stérungen
und klimatischen Beanspruchungen sowie durch hohe Geschwindigkeit und Ausbaufiahigkeit
aus. In jingster Zeit spricht man bei einer derartigen Steuerung von ”Totally-Integrated-
Automation” (TIA). Das TIA-Konzept ist Bestandteil der Simatic®-S7. ”Safety Integrated”
und ”Hochverfiigbar” spielen hierbei eine grofie Rolle. Dies bedeutet, dass die Fehlersicherheit
bereits redundant in die Steuerung integriert ist und somit ein aktiver bzw. passiver Fehler

kompensiert werden kann.

Im Fall der UCN-Quelle am TRIGA Mainz werden mit diesem System alle aktiven Komponen-
ten des Da-Gassystems und des Inpile-Kryostaten gesteuert und/oder deren Betriebszusténde
ausgelesen und protokolliert. Dies trifft besonders auf alle Ventile, Heizer, Pumpen und Sen-
soren (Druck, Vakuum, Temperatur, Gasfluss) zu. Denkbare Fehlerzustdnde und Storfille

werden automatisch behandelt. Mittels einer graphischen Benutzeroberfliche sind lediglich
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als "erlaubt” programmierte Systemzusténde einzustellen. Dies gewahrt neben der notigen
Funktionalitdt ein Hochstmafl an Sicherheit, wie es bei Kernkraftwerken und Forschungsre-

aktoren vorgeschrieben ist.

3.5 Detektor, Ausleseelektronik und Datenerfassung

Wie bereits in Kapitel 3.1 beschrieben, wurde hauptsachlich der gepulste Modus des TRI-
GA Reaktors zur UCN-Erzeugung genutzt. Um diese zu detektieren, wurde an den Inpile-
Kryostaten nach dem Al-Fenster ein Neutronenleiter, welcher identisch mit dem der Inpile-
Sektion ist, und ein UCN Detektor angebaut. Nach dem Al-Fenster folgt ein 45°-Bogen, daran
schlieBt sich ein horizontal verlaufendes Leiterstiick von 1.5 m Lénge an, das nach einem weite-
ren 90°-Bogen 0.5 m vertikal nach unten verlauft und in den Detektor miindet. Dieser einfache
Aufbau bietet einerseits die Moglichkeit, durch eine geeignete Abschirmung den Neutronen-
und y-Untergrund am Detektor zu unterdriicken. Andererseits werden die im Puls-Modus
des Reaktors erzeugten UCN nicht in einer separaten Neutronen-Flasche gespeichert, sondern
sie gelangen nach kurzer Laufzeit zum Detektor. Hierzu ist ein Detektor samt Auslesesystem

nétig, der hohe Zihlraten (bis zu 10%s™!) nahezu totzeitfrei verarbeiten kénnen muss.

3.5.1 Detektor

Der Cascade-Detektor [Kle2001] basiert auf der GEM-Technologie [Sal1997]. Die ankommen-
den UCN treten durch ein Al-Fenster (Fliche 100x100 mm?, Dicke 100 ym), das auf der In-
nenseite mit einer 200 nm dicken '9B-Schicht belegt ist, in den Detektor ein. Da die UCN eine
Hohendifferenz von 0.5 m durchfallen bevor sie den Detektor erreichen, besitzen sie gentigend
Energie, um das Fermi-Potential des Al-Fensters (Va; = 54 neV) zu iiberwinden. Im '°B

findet dann folgende Konversionsreaktion statt:

YB4+n — a+"Li+2.79MeV (6%) (3.1)
OB 4+n — a+"Li+7(0.48MeV) + 2.31MeV  (94%) (3.2)

Die geladenen Zerfallsprodukte dringen in das Zahlgas (Mischung aus Ar/COy im Verhalt-
nis 80/20) des Detektors ein, und erzeugen dort durch Ionisation Elektronen-Ionen-Paare.
Die Elektronen driften dann zur GEM-Folie, wo sie durch Mikro-Locher kanalisiert und ver-
vielfacht werden, bevor sie zur Auslesestruktur (Elektroden, Vorverstéarker, Pulsformer, Dis-
kriminator) gelangen. Die Effizienz des Cascade-Detektors in Abhéngigkeit von der UCN-
Geschwindigkeit zeigt Abbildung 3.12. Die Zahlrate, die die GEM-Struktur verarbeiten kann,
liegt groBenordnungsmiBig bei 107 cm™2s~! [Brel1999], was fiir die Anforderungen an der
UCN-Quelle am TRIGA Mainz mehr als ausreichend ist.
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Abbildung 3.12: Berechnete Detektions-Effizienz des Cascade-Detektors fiir UCN. An der
UCN-Quelle am TRIGA Mainz wurden 200 nm '°B benutzt.

3.5.2 Ausleseelektronik und Datenerfassung

Die verwendete Ausleseelektronik und das Datenerfassungssystem, welches bei den Experi-
menten mit der UCN-Quelle am TRIGA Mainz verwendet wurde, orientiert sich an Teilen des
Datenerfassungssystems fiir das COMPASS! Experiment [Sct2004] am CERN?, wenngleich
auch in deutlich reduzierter Form. Die integralen Datenmengen bei COMPASS sind natiirlich
deutlich hoher als die zu erwartenden UCN Zahlraten. Trotzdem miissen wegen der UCN-
Erzeugung im Pulsbetrieb fiir kurze Zeiten (einige Sekunden) hohe Zihlraten (bis zu 106s71)
von der Ausleseelektronik und vom Datenerfassungssystem bewéltigt werden. Deshalb ent-
schied man sich, Teile der Ausleseelektronik, wie sie fiir GEM Detektoren bei COMPASS
verwendet werden, zu kopieren. Wesentliche Teile dieser Elektronik wurden bereits an der TU

Miinchen entwickelt und standen zur Verfligung.

Die Datensignale des Cascade-Detektors werden hierbei mit Hilfe einer speziellen Schalt-
platine, welche an diesem Lehrstuhl gebaut wurde, aufgenommen und verarbeitet. Dann
werden die Daten mittels optischer Signaliibertragung an die ”Spillbuffer”-PCI Karte des
Datenerfassungs-PCs weitergeleitet. Diese Signaliibertragung folgt dem S-Link [Bij1997] Stan-
dard, der am CERN entwickelt wurde. Die Online- und Offline-Datenanalyse erfolgte mittels
der Software ROOT [Brul997].

!Common Muon and Proton Apparatus for Structure and Spectroscopy
2Furopean Organization for Nuclear Research, Geneva, Switzerland
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3.6 Diverse Versorgungssysteme

Der Bereich des UCN Konverters im Inpile-Teil der Quelle ist mit einem Strahlungsschild aus
Aluminium umgeben, welches mit fliissigem Stickstoff gekiihlt wird. Entsprechende Versor-
gungsleitungen hierfiir sind im Kryostatenbehélter montiert. Die Versorgung mit fliissigem
Stickstoff erfolgt durch Behlter (1001) mit geregeltem Druckaufbau. Der Einlass-Uberdruck
betragt etwa (0.2 — 0.3) bar. Im normalen Betriebsmodus der Quelle liegt der Verbrauch
von fliissigem Stickstoff bei etwa (5 — 10) 1/h. Der Fluss wird manuell durch Einstellen des
gewiinschten Einlassdrucks gesteuert. Das Stickstoff-Abgas wurde iiber einen Warmetauscher
in die Abgasleitung des TRIGA Reaktors gefiihrt.

Die Kiihlung des UCN Konverters selbst erfolgt mit fliissigem Helium. Leider steht derzeit
am TRIGA Reaktor Mainz weder ein geschlossener Helium-Verfliissigungskreislauf noch ei-
ne Abgas-Riickfithrleitung zur dortigen Kaltemittelversorgung zur Verfiigung. Deshalb muss
auch die Kithlung mit fliisssigem Helium mit mobilen Behéltern (2501, geregelter Druckaufbau)
erfolgen. Im normalen Betriebsmodus geniigt ein Einlass-Uberdruck von (0.20 — 0.25) bar, um
den Konverter auf bis zu 5 K abzukiihlen und auf dieser Temperatur zu halten. Wegen der
einfachen Geometrie der Konverter-Nase ist das Verhéltnis von kiihlender Flache zu Kon-
vertervolumen relativ klein (~ 30 m™!), so dass die Kiihlung nicht sehr effektiv ist, und
einen hohen Verbrauch von fliissigem Helium zur Folge hat (~ 20 1/h). Das Helium-Abgas
durchlduft einen Warmetauscher, wird anschlieflend in einem Ballon (maximales Volumen
~ 5m3) gesammelt und mit einem Kompressor in Gasflaschen komprimiert (maximaler End-
druck ~ 180 bar). Bei der Kéltemittelversorgung der Universitdt Mainz kann dann das Helium

in den Gasflaschen wieder verfliissigt werden.

Die Ventile im Deuterium-Gassystem werden pneumatisch betrieben. Da sich diese aber im
Helium-Schutzgasraum des Gassystems befinden, kann man nicht wie iiblich Druckluft zum
Betrieb verwenden, da bei einer Leckage im pneumatischen System der Helium-Schutzgasraum
mit Luft durchmischt wiirde. Deshalb erfolgt der Betrieb des Pneumatik-Systems mit Helium
aus Gasflaschen. Der Betriebsdruck des Systems betragt hierbei (6 — 7) bar.



Kapitel 4
Experimentelle Resultate

Im folgenden Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse der Messungen an der UCN-
Quelle prasentiert. Im Detail wurde das Flugzeitspektrum der am Detektor ankommenden
UCN untersucht, die Zéhlrate in Abhéngigkeit von der ausgefrorenen Do-Menge gemessen
und das Energiespektrum der Neutronen bestimmt. Ein Teil dieser experimentellen Resultate

wurde bereits an anderer Stelle veréffentlicht [Fre2007].

4.1 Flugzeitspektrum

Ein typisches Flugzeitspektrum (TOF-Spektrum) der am Detektor registrierten UCN im Puls-
betrieb, normiert auf die Reaktorleistung, ist in Abbildung 4.1 gezeigt. Der Zeitpunkt ¢ = 0
entspricht hier dem Reaktorpuls. Bei allen Spektren betrug die Menge des ausgefrorenen
Deuteriums etwa 4.5 mol. Ein Vormoderator war nicht installiert. Das Untergrundspektrum
wurde ohne ausgefrorenes Dy gemessen. Der Untergrund ist hier nahezu vernachlassigbar, da
er nur in den ersten beiden Sekunden nach dem Reaktorpuls mit weniger als 1% zu den UCN
Zahlraten beitragt. Bei allen Spektren mit ausgefrorenem Konverter wurde der Untergrund
abgezogen. Etwa zwei Sekunden nach dem Reaktorpuls zeigt sich ein Maximum in den ge-
messenen Zahlraten, welche dann mit einer Zeitkonstante von etwa fiinf Sekunden annghernd

exponentiell abfallen.

Die am Detektor registrierten Neutronen sind eine Mischung aus UCN und hoherenergetischen
Neutronen (d.h. Neutronen mit einer Geschwindigkeit grofier als die Grenzgeschwindigkeit
des Edelstahl-Neutronenleiters vgren,(Edelstahl) = 6 m/s). Um den UCN-Anteil am gesam-
ten Spektrum abzuschatzen, wurden Folien-Transmissionsexperimente durchgefiihrt, deren
Ergebnisse ebenfalls in Abbildung 4.1 zu sehen sind. Bei diesen Messungen wurden direkt vor

der sensitiven Detektorflache verschiedene Folien angebracht. Im Detail handelt es sich hierbei

38
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Abbildung 4.1: Flugzeitspektren der am Detektor registrierten UCN, normiert auf die Reak-
torleistung, nach einem Reaktorpuls (zur Zeit ¢ = 0) ohne Vormoderator. Schwarze Rauten:
Registrierte UCN bei 4.55 mol Dy ohne Folie. Weisse Kreise: Untergrund ohne Dy-Moderator.
Schwarze Kreise: Ni-Folie vor der sensitiven Detektorflache bei 4.65 mol Dy. Weisse Dreiecke:

Cu-Folie vor der sensitiven Detektorflache bei 4.35 mol Ds.

um Aluminium Folien (Dicke 12.5 pm), die entweder mit natiirlichem Nickel (Dicke 200 nm)
oder mit Kupfer (Dicke 500 nm) besputtert wurden. Diese diinnen Schichten wurden an der
Universitat Heidelberg hergestellt und charakterisiert. Die zugehorigen Fermi-Potentiale Vi
bzw. Grenzgeschwindigkeiten vgren, der Folien wurden experimentell zu Vp(Ni) = 250neV,
Vi (Cu) = 165neV, vgrenz(Ni) = 6.9 m/s und vgren,(Cu) = 5.6 m/s bestimmt [Atc2007b].

Vergleicht man die integrale Anzahl N der detektierten Neutronen (untergrundbereinigt) mit

und ohne Folie, so erhdlt man:
N (ohne Folie) : N(CuFolie) : N(NiFolie) = 12100 : 7800 : 5200 (4.1)

Wie bereits in Kapitel 3.5 beschrieben, durchfallen die produzierten Neutronen vor dem De-
tektor eine Hohendifferenz von 50 cm. Daher wird ihr Energiespektrum um etwa 50 neV hin zu
hoheren Energien verschoben. Definiert man also in diesem Fall Neutronen mit einer Energie
E < Vp(Edelstahl) + 50neV als ultrakalt, so kann man aus diesem Vergleich ableiten, dass
etwa 50% der detektierten Neutronen UCN sind.
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Abbildung 4.2: Gemessene UCN-Zéhlraten (normiert auf die Reaktor-Pulsenergie) als Funk-
tion der ausgefrorenen Do-Menge. Schwarze Quadrate: Zahlrate bei schrittweiser Erhchung
der Do-Menge um (0.2 — 0.3) mol bei konstanter Konverter-Temperatur von 6 K ohne ther-
mische Zyklen. Weisse Kreise: Thermische Zyklen des gefrorenen Dg bewirken eine Zunahme
der Zahlrate, besonders bei Mengen grofler 2mol. Schraffiertes Dreieck: Zugehorige Fehler-
balken, hauptséchlich resultierend aus der Unsicherheit in der Reproduzierbarkeit (10%) der
thermischen Zyklen.

4.2 UCN-Zahlraten bei verschiedenen Ds-Mengen

Die gemessenen Neutronenzahlraten in Abhéngigkeit von der ausgefrorenen Do-Menge, nor-
miert auf die Pulsenergie, sind in Abbildung 4.2 aufgetragen. Bei diesen Messungen wurde
kein Vormoderator verwendet. In einem ersten Versuch wurde die ausgefrorene Do-Menge
schrittweise um etwa (0.2 — 0.3) mol erhoht, wahrend die Temperatur des Konverters kon-
stant auf etwa 6 K gehalten wurde. Bei dieser Vorgehensweise stellt sich ab etwa (2 — 3) mol

eine Sattigung in der Neutronenzahlrate ein.

In einem zweiten Versuch wurde nach jeder schrittweisen Erhohung der Ds-Menge mindestens
ein thermischer Zyklus am Konverter durchgefiihrt: Ausgehend von der Ausfriertemperatur
(6 K) wurde die Temperatur des Konverters auf etwa (11 — 13) K erhht, und mindestens
30 Minuten gehalten (bei grofien Dy-Mengen auch wesentlich lénger, ab 5 mol mindestens 90
Minuten lang). Danach wurde der Konverter wieder auf 6 K abgekiihlt. Gegeniiber dem ersten
Versuch konnte mit diesem Verfahren die Zahlrate deutlich erhéht werden. Bei Do-Mengen

grofler 4 mol ist eine Erhéhung um etwa einen Faktor 2 zu beobachten.
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Offensichtlich fithren also thermische Zyklen des Konverters zu erhohter Effizienz. Dieses
Verhalten stimmt mit Beobachtungen der optischen Eigenschaften des gefrorenen Deuteri-
ums iiberein [Bod2004], und ebenso mit der irreversiblen Umordnung der Kristallstruktur des
Deuteriums von einem fce-Gitter in ein hep-Gitter, was experimentell bereits beobachtet wur-
de [Soul986, Col1996]. Dies liefert allerdings nur eine qualitative Erklarung des beobachteten
Verhaltens. Der Zusammenhang zwischen den optischen Eigenschaften des Konverter-Kristalls
und seiner Effizienz hinsichtlich der UCN-Produktion und Extraktion bedarf sicherlich wei-

terer Untersuchungen.

Ab etwa 7 mol konnte keine Erh6hung der Zahlrate mehr gemessen werden. Der Grund dafiir
liegt in der Geometrie der Konverternase: Bei groflen Mengen sind die weiter innen liegenden
Do-Schichten durch die geringe Warmeleitfahigkeit des bereits ausgefrorenen Deuteriums von
der gekiihlten Behalterwand thermisch entkoppelt. Gleichzeitig wirkt auf diese Schichten die
Wairmestrahlung des ungekiihlten (300 K) Neutronenleiters. Dies bewirkt eine Temperatur-
erhohung des Konverters und damit eine geringere UCN Konversions- bzw. Produktionsrate

und eine grofere Verlustrate.

Das effektiv nutzbare Konvertervolumen bestimmt sich aus dem zur UCN-Produktion beitra-
gendem Volumen und der mittleren freien Wegldnge der UCN im festen Deuterium. Letztere

ist in einem idealem Do-Einkristall bestimmt durch die inkohérente elastische Streuldange

1
Aine = ————— = 8.0cm. 4.2
N - (4nb2.) o (42)

mc

Hierbei ist N = 6.1-10%2 cm ™3 [Sil1980] die Teilchendichte des festen Deuteriums und bj,e =
4.04fm [Seal992] die gebundene inkohérente Streuldnge. In einem gréfieren Volumen festen
Deuteriums werden die UCN also (evtl. auch mehrfach) elastisch gestreut und gehen dann
durch Absorption oder Aufwartsstreuung verloren. In einem nicht perfekten Einkristall wird
die freie Weglange deutlich kleiner sein, da hier noch zuséatzlich Streuung an Kristallgrenzen,
Defektstellen usw. auftritt. Dies kann zumindest qualitativ die Sattigung in der UCN-Zéahlrate

beim thermisch unbehandelten Kristall erklaren.

Die Messungen mit thermischen Zyklen wurden mehrere Male mit verschiedenen Mengen fe-
sten Deuteriums ((1—9) mol) durchgefiihrt, um die Reproduzierbarkeit abschétzen zu kénnen.
Die beobachteten Variationen in der maximalen UCN-Zahlrate lagen hierbei im Bereich von
etwa (5 — 10)%, wie auch in Abbildung 4.2 zu sehen ist.

Abbildung 4.3 zeigt detailliert den Effekt thermischer Zyklen bei einer konstanten Menge von
4 mol festem Deuterium. Hierbei wurde die gesamte Menge in einem Schritt bei einer Tem-
peratur von etwa 6 K aus der Gasphase ausgefroren. Danach wurde die Konvertertemperatur
periodisch auf 13 K erhoht und wieder auf 6 K abgesenkt. Nach vier dieser Zyklen hatte sich
die gemessene Zéhlrate um einen Faktor 1.7 von 7000/MJ auf 12000/MJ erhoht. Nach diesen
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Abbildung 4.3: Thermische Zyklen bei 4 mol festem Deuterium. Schwarze Quadrate: Gemes-
sene Neutronen-Zahlraten normalisiert auf die Pulsenergie bei aufeinanderfolgenden Reak-
torpulsen. Hierbei wurde die Temperatur T' des Konverters (weisse Quadrate) im Bereich
6 K < T < 13K periodisch erhéht und wieder abgesenkt. Ab Puls Nr. 25 war die Konverter-
temperatur 6 K, und die gemessene Zahlrate blieb konstant bei etwa 12000/M.J.

Zyklen wurde die Konvertertemperatur konstant auf 6 K gehalten. Es ergab sich daraufhin

keine weitere Anderung in der Zahlrate.

Abbildung 4.4 zeigt zuséatzlich die gemessenen maximalen Neutronenzahlraten nach thermi-
schen Zyklen mit Kupfer- und Nickel-Folien vor der sensitiven Detektorfliche. Ein nahezu
linearer Anstieg der Zahlraten mit zunehmender Konvertermenge konnte ohne und mit Foli-
en gezeigt werden. Das Verhéltnis der Steigungen spiegelt das Verhéltnis der Zahlraten aus

Gleichung 4.1 wieder.

4.3 UCN-Zahlraten bei verschiedener Pulsenergie

In einer Serie von Messungen wurde die Pulsleistung des Reaktors und damit auch der auf den
Konverter treffende thermische Neutronenfluss variiert. Abbildung 4.5 zeigt die untergrund-
bereinigten integralen Zahlraten als Funktion der Pulsenergie bei 4 mol festem Deuterium.
Es ergab sich ein linearer Zusammenhang zwischen Pulsenergie und integraler Zahlrate. Diese

Linearitat konnte auch bei anderen Deuteriummengen bis zu 7 mol beobachtet werden.

Dieses Ergebnis zeigt, dass der thermische Schock beim Puls die Eigenschaften des Deuteri-
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Abbildung 4.4: Gemessene Neutronen-Zahlrate (normalisiert auf die Pulsenergie) ohne Vor-

moderator nach thermischen Zyklen des Konverters bei verschiedenen Deuteriummengen.
Schwarze Quadrate: Ohne Folie vor dem Detektor. Weisse Kreise: Cu-Folie (500 nm) vor dem
Detektor. Weisse Dreiecke: Ni-Folie (200 nm) vor dem Detektor. Die gestrichelten Linien sind
gezeichnet, um die Effekte deutlich zu machen.
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Abbildung 4.5: Integrale Neutronen-Zahlraten bei verschiedenen Pulsenergien bei 4 mol festen

Deuteriums. Der statistische Fehlerbalken ist kleiner als die Symbole.
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ums als Konverter nicht verdndert. Bei einer Pulsenergie von 10 MJ betréigt die freigesetzte
Energie im festen Deuterium am Strahlrohr C etwa 50 mJ/g. Dieser Wert wurde aus MCNP-
Rechnungen [Bri2000] gewonnen. Zusétzlich wurde die Aufheizung von verschiedenen Sub-
stanzen im zentralen Bestrahlungsrohr des TRIGA-Reaktors gemessen [Pok2004], was die
MCNP-Rechnungen bestétigte.

Die spezifische Warmekapazitiat von festem ortho-Deuterium bei 6 K betrdgt 0.1 J/(g - K)
[Hil1959]. Daher erwartet man eine Temperaturerhchung beim Puls von etwa 0.5 K. Dies
konnte experimentell nicht eindeutig bestatigt werden. Es wurden von den Temperatursenso-
ren unkorreliert Temperaturerh6hungen von (0—2) K angezeigt, die nach etwa zwei Sekunden
wieder verschwanden, was eher auf eine Aufheizung der Sensoren und nicht des Konverters
selbst schlieflen lésst. Da die maximale Pulsrate beim TRIGA Mainz aber nur 12 Pulse/Stunde

betragt, kann man reproduzierbare integrale Zahlraten im Pulsbetrieb erwarten.

4.4 Vormoderatoren

Die UCN-Produktionsrate im festen Deuterium-Konverter héingt vom Energiespektrum der
auf den Konverter treffenden Neutronen (Maxwell-Spektrum) ab. Dieses ist charakterisiert
durch die Temperatur T;,, wobei im Fall von Deuterium ein Maximum der Produktionsrate
bei T, = 30K [Yul986] zu erwarten ist. Die Produktionsrate P des Konverters (pro Volu-

meneinheit) ist dann:

d®o(Ey)

T (4.3)

pP= N/dEna(En)

Hierbei ist IV die Teilchendichte des Konverters, o(E,) der Wirkungsquerschnitt fiir Ab-
wértsstreuung der mit Energie E, einfallenden Neutronen in den Energiebereich der
UCN, und d®((FE,)/dE, der einfallende differentielle Neutronenfluss. Nimmt man an,
dass die Ein-Phonon-Naherung gilt, ist die Produktionsrate P direkt mit dem Phononen-
Anregungsspektrum des festen Deuterium-Konverters korreliert. Also ist die Verwendung ei-
nes Vormoderators sinnvoll, um das einfallende Neutronen-Energiespektrum dem Phononen-
Anregungsspektrum anzupassen, und um damit eine héhere UCN-Produktionsrate zu erhal-

ten.

Im Verlauf der Experimente wurden zwei verschiedene Vormoderator-Materialien getestet:
Mesitylen ((CHs3)3CgHs) und eine Mischung aus Mesitylen und Toluol (CH3CgHj), mit 67
Vol% Mesitylen und 33 Vol% Toluol. Methyl-Derivate von Benzen, wie beispielsweise Me-
sitylen und Toluol, werden seit einiger Zeit als Moderatoren fiir kalte Neutronenquellen,
auch an pulsbaren TRIGA-Reaktoren, erforscht und erfolgreich eingesetzt [Uts1976, Unl1994,
Cse2000, Con2004, Nat2004, Can2006, Kiy2006, Tos2006]. Beide Substanzen besitzen einen



KAPITEL 4. EXPERIMENTELLE RESULTATE 45

vergleichsweise niedrigen Schmelzpunkt (Mesitylen: 227 K, Toluol: 180 K [Nat2004]) und er-
lauben, selbst bei Temperaturen von etwa 20 K, Rotationsanregungen der Methyl-Gruppen.
Daher kénnen bei Stéflen von Neutronen mit dem Kristallgitter niederenergetische Anregun-

gen erzeugt werden und den Neutronen Energie entzogen werden.

Bei der UCN-Quelle am TRIGA Mainz wurden die Vormoderator-Substanzen bei Raumtem-
peratur als Fliissigkeit in den Vormoderator-Behélter eingefiillt (siehe Abbildung 3.5 rechte
Seite), welcher anschlieend dicht verschlossen und auf die Konverternase aufgeschoben wur-
de. Die Kiihlung des Vormoderators erfolgte durch thermischen Kontakt zwischen Konverter-
nase und Vormoderator-Behalter. Damit konnten am Vormoderator Temperaturen von etwa
(15 — 20) K erreicht werden. Die effektive Dicke der Vormoderatorschicht betrug dann etwa

15 mm.

Bei diesen Versuchen zeigte sich, dass der Mesitylen-Vormoderator etwa (10 — 15)% hohere
integrale UCN-Zahlraten lieferte als die Mischung aus Mesitylen und Toluol. Eine Beson-
derheit des festen Mesitylen ist, dass es abhingig von der Ausfriergeschwindigkeit und ther-
mischen Nachbehandlung in drei verschiedenen Kristallstrukturen vorkommen kann, welche
unterschiedliche Wirkungsquerschnitte fiir inelastische Neutronenstreuung zeigen. Im Fall der
Quelle am TRIGA Mainz ist aber fiir den Vormoderator kein separater Kiihl-Regelkreislauf
installiert, so dass die Ausfriergeschwindigkeit nur sehr unzureichend kontrolliert werden kann.
Sobald Deuterium im Konverter ausgefroren wurde, ist eine thermische Nachbehandlung nicht
moglich, da sonst das Dy wieder verdampfen wiirde. Bei einer Ausfriergeschwindigkeit von
etwa 3 K/min und ohne thermische Nachbehandlung produziert man im Mesitylen eine Mi-
schung der Kristallphasen I und III. Im Vergleich zur Phase III haben die Phasen I und II
mehr niederenergetische Phononenanregungszustiande und sind daher besser als Moderatoren
fiir kalte Neutronen geeignet [Nat2004].

In Abbildung 4.6 sind die integralen UCN+VCN-Zahlraten (normiert auf die Reaktor-
Pulsleistung) mit und ohne Mesitylen-Vormoderator als Funktion der Menge festen Deu-
teriums gezeigt. Offensichtlich werden, wie erhofft, mit Vormoderator mehr UCN erzeugt.
Bei kleinen Deuteriummengen bis etwa 4 mol fithrt der Vormoderator zu einer Erhohung
der integralen Zahlrate um etwa einen Faktor 2. Bei grofieren Konvertermengen wird der
Zahlraten-Zugewinn mit Vormoderator kleiner. Dies kann qualitativ erklart werden: Ohne
Mesitylen-Vormoderator wirkt das feste Deuterium selbst sowohl als Konverter, als auch als
Vormoderator. Dies bewirkt den nahezu linearen Anstieg der integralen Zahlraten bei klei-
nen Deuteriummengen. Bei grofleren Mengen wird der Vormoderatoreffekt des Deuterium

verstarkt, so dass der Unterschied zum Mesitylen-Vormoderator kleiner wird.
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Abbildung 4.6: Integrale Neutronen-Zéahlrate normiert auf die Pulsenergie nach thermischen
Zyklen als Funktion der ausgefrorenen Deuteriummenge. Schwarze Quadrate: Ohne Vormo-
derator. Weisse Kreise: Mit Mesitylen-Vormoderator. Die gestrichelte Linie ist zur optischen

Unterstiitzung.

4.5 Temperaturabhangigkeit

Wie bereits in Kapitel 2.3.1 beschrieben, ist der Wirkungsquerschnitt fiir Aufwértsstreuung
der UCN an Ortho-Deuterium durch 1-Phonon-Prozesse stark temperaturabhéngig. Bei einer
Konvertertemperatur von 5K ist er etwa genau so gross wie der Wirkungsquerschnitt fiir
nukleare Absorption, bei 15K liegt er um etwa eine Groflenordnung héher. Man erwartet also
eine signifikante Senkung der UCN-Zahlrate, wenn man die Temperatur des festen Deuteriums
erhoht.

Es wurde versucht diesen Effekt auch experimentell nachzuweisen. Die Konvertertemperatur
konnte variiert werden, indem das fliissige Helium vor der Konverternase mittels eines Hei-
zers verdampft und damit erwarmt wurde. Damit konnten Helium-Kaltgastemperaturen im
Bereich von (6 — 16) K eingestellt werden.

Abbildung 4.7 zeigt das Ergebnis dieser Messungen. Wie erwartet sinkt die Neutronen-Zahl-
rate im Bereich zwischen (6 — 16) K deutlich, wenn gleich auch nicht um eine ganze Gréfien-
ordnung. Dies kann wie folgt erklart werden: Die Temperatur des Deuteriums wurde durch
einen Sensor bestimmt, der an der gekiihlten Konverternase angebracht war. Da die Warme-
leitfahigkeit des Deuteriums aber in diesem Temperaturbereich sehr gering ist, dauert es sehr

lange, bis der gesamte Kristall eine gleichméaflige Temperatur erreicht hat. Uberdies wird sich
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Abbildung 4.7: Neutronen-Zahlrate pro Puls in Abhéngigkeit der Temperatur des festen
Deuterium-Konverters (6 mol, mit Vormoderator, nach thermischen Zyklen). Die durchge-

zogene Linie ist eine Fitkurve (Polynom 3. Grades) an die Datenpunkte.

im Kristall immer ein quantitativ nicht exakt zu bestimmender Temperaturgradient aufbau-
en. Auf der einen Seite liegt der Kristall an der gekiihlten Konverterwand an, auf der anderen
Seite ist er der Temperaturstrahlung des Neutronenleiters ausgesetzt, der Raumtemperatur
besitzt. Als Folge davon wird dieser Teil des Kristalls immer warmer sein, als der Teil der an
der Konverterwand anliegt. Daher ist zwar eine Anderung der Zéhlrate bei Variation der Tem-
peratur zu erwarten. Allerdings flihren die eben genannten Effekte zu einer Abschwéchung

der theoretischen Temperaturabhéngigkeit der UCN-Zahlrate.

4.6 UCN-Geschwindigkeitsspektrum

In einer Reihe von Messungen wurde versucht, das Geschwindigkeitsspektrum aus der UCN-
Quelle genauer zu vermessen, als das mit den Folien-Messungen (siche Abschnitt 4.1) mdglich
war. Hierfiir wurden zwei verschiedene Messmethoden verwendet: Zum einen wurde ein Gra-

vitationsspektrometer benutzt, zum anderen wurde mit einem Chopper gemessen.
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Abbildung 4.8: Schematischer Aufbau des Gravitationsspektrometers. 1: Vakuum-Shutter, 2:
Bor-Plastik (Dicke etwa 10cm), 3: UCN-Detektor. Der Detektor wurde zur Unterdriickung
des Untergrundes mit Bor-Plastik abgeschirmt (nicht gezeigt).
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4.6.1 Gravitationsspektrometer

Das verwendete Gravitationsspektrometer ist eine U-formige Schikane des Neutronenleiters,
die zwischen Kryostatenbehélter und UCN-Detektor eingebaut wurde. Eine schematische Dar-
stellung des Versuchsaufbaus findet sich in Abbildung 4.8. Die im Konverter produzierten
UCN treffen nach dem 45°-Bogen am Ausgang des Kryostatenbehélters auf den U-formigen
Neutronenleiter, dessen effektive Hohe durch Drehen um die horizontale Achse variiert wer-
den kann ((0—3.5) m). Zur Sicherheit wurde vor dem U-Rohr ein Vakuum-Shutter eingebaut,
um bei einem eventuellen Vakuum-Einbruch beim Drehen des Rohres Riickwirkungen auf
die Quelle zu vermeiden. Leider besall der geoffnete Shutter einen relativ groflen Spalt, was
zu einem etwa 40%-igem Verlust in der UCN-Zahlrate fithrte. Nach dem U-Rohr folgt ein
90°-Bogen, der den Leiter in vertikaler Richtung nach unten umlenkt, bevor nach etwa 50 cm
Fallhohe der Detektor angebracht ist. Diese Fallstrecke bewirkt, dass alle ankommenden UCN
das Al-Eintrittsfenster (Fermi-Potential 54neV) des Detektors durchdringen konnen.

Mit dieser Versuchsanordnung ist es moglich den niederenergetischen Teil des Spektrums zu
vermessen. Die im Konverter generierten UCN besitzen als Minimalenergie das Fermipotential
des Konvertermaterials (bei Deuterium 106 neV), da sie beim Verlassen des Konverters die-
se Potentialstufe ”hinunterfallen” und somit beschleunigt werden (auf mindestens 4.5 m/s).

Gleichzeitig blendet diese Anordnung des Neutronenleiters den héherenergetischen Anteil des
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Abbildung 4.9: Gemessene UCN-Zahlraten pro Pulsenergie in Abhéngigkeit von der effek-
tiven Steighche des Gravitationsspektrometers. Bei allen Datenpunkten ist der Untergrund

subtrahiert.

Spektrums (der Teil der iiber dem Fermi-Potential von Edelstahl liegt, 210neV, 6.3 m/s,
[Atc2007b]) fast vollstandig aus. Die UCN miissen auf ihrem Weg zum Detektor insgesamt
fiinf 90°-Bogen und einen 45°-Bogen durchlaufen. Daher ist es sehr unwahrscheinlich, dass
UCN mit Geschwindigkeiten von iiber 6 m/s den Detektor erreichen, da sie immer nur in sehr

flachen Winkeln mit den Neutronenleiterwanden stoflen diirften. Dies gilt insbesonders fiir
die 90°-Bogen.

Der Ablauf der Messungen war folgender: Zuerst wurde der Untergrund vermessen. Dies
geschah zum einen vor dem Ausfrieren des Konverters, zum anderen nach dem Ausfrieren
bei geschlossenem Shutter. Das U-Rohr befand sich dabei jeweils in der Horizontalen. Beide
Male ergab sich ein Untergrund von etwa 20 UCN/MJ. Dann wurde das U-Rohr gedreht,
und somit die Steigh6he, welche die UCN auf ihrem Weg zum Detektor iiberwinden mussten,
variiert. Um systematische Fehler auszuschlieen, wurden die verschiedenen Steighchen in
zufalliger Reihenfolge eingestellt. Jede Hohe wurde mit mindestens zwei aufeinanderfolgenden

Reaktorpulsen vermessen.

Die gemessenen Zahlraten in Abhéangigkeit von der effektiven Hohe des Gravitationsspektro-
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Abbildung 4.10: Schematische Darstellung des Flugzeitspektrometers.

meters sind in Abbildung 4.9 zu sehen. Bei Steighthen kleiner 100 cm zeigt sich, wie erwartet,
keine Anderung in der Zahlrate. Ab einer SteighShe von 100 cm nimmt die Zahlrate linear
ab. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit der Theorie. Die UCN haben nach dem Konverter
eine minimale Energie von 106 neV. Man kann erwarten, dass oberhalb dieser Energie das Ge-
schwindigkeitsspektrum quadratisch ansteigt (o< v?) [Yul986], bzw. dass das Energiespektrum
linear ansteigt. Dies bewirkt den linearen Abfall in der Zdhlrate dN/dE in Abbildung 4.9.
Ab etwa 200 cm Steighohe bricht der lineare Abfall ab, was gut mit dem Fermi-Potential von
Edelstahl (210neV) tbereinstimmt: Die UCN werden nicht mehr unter beliebigen Winkeln
von den Wanden des Neutronenleiters reflektiert und daher ausgefiltert. Die vergleichsweise
kleine Anzahl von Ereignissen mit Energien iiber 210 neV kann von UCN herriihren, die nicht

spiegelnd, sondern diffus an den Wénden gestreut werden.

Die Geraden, die in Abbildung 4.9 eingezeichnet sind, sind Fits an das Plateau unterhalb
100cm, und an den linearen Abfall oberhalb 100 cm. Es wurde eine Konstante y; = A
mit A = (1002 = 12)MJ~! an das Plateau, und eine Gerade y» = Bz + C mit B =
(=10.140.6) MJ~'em~! und C = (2002 + 86) MJ ! an den linearen Abfall angefittet. Durch
den Schnittpunkt beider Geraden ergibt sich das Fermi-Potential von Deuterium. Das expe-
rimentelle Ergebnis (994 7) neV zeigt gute Ubereinstimmung mit der Theorie. Diese spezielle

Messung wurde auch bereits an anderer Stelle veroffentlicht [Alt2007c].

4.6.2 Flugzeitspektrometer

In einem weiteren Versuch wurde mit Hilfe eines Flugzeitspektrometers (TOF) das Geschwin-
digkeitsspektrum der UCN aus der Quelle vermessen. Hierfiir wurde nach dem 45°-Bogen am
Ausgang des Kryostatenbehélters eine typische Flugzeitanordnung mit Chopper-Scheiben in-
stalliert. Eine schematische Darstellung dieses Aufbaus ist in Abbildung 4.10 zu sehen. Details
des Aufbaus des TOF-Spektrometers finden sich in [Atc2006a, Atc2007b, Fie2006].
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Abbildung 4.11: Geschwindigkeitsspektrum der UCN-Quelle gemessen mit dem Flugzeit-
spektrometer. Schwarze Punkte: 4 mol-Konverter nach thermischen Zyklen. Weisse Punkte:
6.1 mol-Konverter ohne thermische Zyklen. Die Linie zeigt die Geschwindigkeitskomponente

parallel zur Strahlachse.

Bei diesem Versuch wurde der TRIGA-Reaktor nicht im Pulsmodus, sondern im Dauermodus
mit einer konstanten Leistung von 100 kWyy, betrieben. Es wurden zwei verschiedene Konver-
termengen benutzt, einmal 4.0 mol, ein anderes Mal 6.1 mol festes Deuterium. Im Fall von
4 mol wurde der Konverterkristall sorgfaltig thermisch behandelt, wie in Kapitel 4.3 beschrie-
ben. Der 6.1 mol-Kristall wurde hauptséchlich zur genauen Zeit-Kalibrierung des Flugzeit-
spektrometers benutzt. Die im Konverter produzierten ultrakalten und sehr kalten Neutronen
gelangen nach dem 45°-Bogen mit einer Rate von ~ 6505~ zum TOF-Spektrometer, und
fliegen durch einen Chopper mit einem Arbeitszyklus von 5.5% [Fie2006]. Nach der Flug-
strecke wurden die Neutronen mit einem *He-Detektor (Nachweisreaktion n+ 3He — 3H+p)
gezéhlt, der direkt nach dem Spektrometer (ohne zusétzliche Fallstrecke) angebracht war. Die-
ser Detektor besitzt ein Aluminium-Eintrittsfenster mit einer Dicke von 100 pm. Mit einer
derartigen Anordnung kann die gemittelte Geschwindigkeitskomponente in Vorwértsrichtung
bestimmt werden [Atc2006a, Atc2007b].

Das mit diesem Aufbau gemessene Geschwindigkeitsspektrum der UCN-Quelle ist in Ab-
bildung 4.11 zu sehen. Neutronen mit einer Geschwindigkeitskomponente senkrecht zur
Detektor-Eintrittsfolie von weniger als 3.2 m/s kénnen diese nicht durchdringen. Bis zu einer
Geschwindigkeit von 4.5 m/s (dies entspricht der Minimalgeschwindigkeit aufgrund der Be-
schleunigung durch das Fermi-Potential von Deuterium) sind sehr wenige UCN registriert wor-

den. Das Spektrum zeigt oberhalb dieser Geschwindigkeit einen steilen Anstieg bis zu einem
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Maximum bei etwa 7 m/s. Nach dem Maximum ist ein exponentieller Abfall des Spektrums zu
erkennen. Dieses experimentelle Ergebnis wurde auch bereits an anderer Stelle veroffentlicht
[A1t2008].

Die mit Geschwindigkeiten kleiner als 4.5 m/s registrierten UCN sind, wie bereits erwéahnt,
unerwartet, da alle UCN mindestens die Geschwindigkeit besitzen sollten, die dem Fermi-
Potential von Deuterium entspricht. Monte-Carlo-Simulationen zeigten jedoch, dass eine klei-
ne Wahrscheinlichkeit fiir diffuse Streuung an den Wanden des Neutronenleiters der Flug-
strecke nach dem Chopper existiert. Zuséatzlich kénnen UCN mit sehr kleinen Geschwindig-
keitskomponenten in Strahlrichtung das Eintrittsfenster des Detektors, welches ja senkrecht
zur Strahlrichtung steht, nicht durchdringen, sondern werden an ihm reflektiert. Falls sol-
che UCN anschlielend diffus gestreut werden, besteht die Moglichkeit, dass sie spéter in den
Detektor gelangen und dort verzogert registriert werden. Diese Effekte tauschen sehr kleine
Geschwindigkeiten der UCN vor.

Wie bereits erwahnt, kann mit einer derartigen Flugzeitanordnung direkt die Geschwindig-
keitskomponente v, der Neutronen parallel zur Strahlrichtung gemessen werden. Um von die-
ser das Spektrum der absoluten Geschwindigkeit v = v,/ cosé (6 ist der Polarwinkel zwischen
der Strahlachse und Impulsvektor der Neutronen) abzuleiten, ist es notwendig, die Winkelver-
teilung der Geschwindigkeit zu kennen. Hierfiir wurden mit Hilfe des Software-Pakets VITESS
Monte-Carlo-Simulationen durchgefithrt [Zsi2004, VITESS]. Als Simulationsparameter geht
hierbei vor allem der Anteil der diffusen Reflexion der UCN an den Neutronenleiterwanden
ein. Bis zu Geschwindigkeiten von 6 m/s wurde dieser Anteil mit 4% pro Wandstofl gewé&hlt,
fiir Geschwindigkeiten groer als 6 m/s wurde 1% diffuse Reflektion angenommen, was aus
UCN-Transmissionsmessungen der Neutronenleiter [Alt2005] abgeleitet werden kann. Die Er-

gebnisse dieser Simulationen sind in Abbildung 4.12 gezeigt.

Interessant ist auch der Vergleich der Geschwindigkeitsspektren fiir den thermisch behan-
delten 4 mol-Kristall und den thermisch unbehandelten 6.1 mol-Kristall. Bei letzterem ist
eine deutliche Verschiebung des Spektrums hin zu héheren Geschwindigkeiten zu sehen. Dies
kann qualitativ wie folgt erklart werden: Beim thermisch unbehandelten Kristall ist offenbar
die Transparenz fiir UCN kleiner als beim thermisch behandelten Kristall. Daher findet die
Produktion der UCN, die den Kristall verlassen kénnen, in einer diinneren Schicht an dem
Neutronenleiter nahen Ende des Konverters statt. Der Rest des Kristalls wirkt als Modera-
tor, aber sicher nicht als Konverter. Folglich d&ndert die thermische Behandlung das Verhéltnis
von effektiven Konvertervolumen zu Moderatorvolumen. Im Fall des thermisch unbehandelten
6.1 mol-Kristalls ist dieses Verhaltnis kleiner als beim thermisch behandelten 4 mol-Kristall.
Also wird der Anteil von ”echten” UCN (mit Geschwindigkeiten unter der Grenzgeschwin-
digkeit des Neutronenleiters), die durch Konversion entstehen, zu ”sehr schnellen” UCN (mit

Geschwindigkeiten knapp oberhalb der Grenzgeschwindigkeit des Neutronenleiters), die durch
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Abbildung 4.12: Simulierte Winkelverteilung des Polarwinkels 6 zwischen dem Impulsvek-
tor der Neutronen und der Strahlachse des Neutronenleiters fiir verschiedene Neutronen-
Geschwindigkeiten. Schwarze Quadrate: (5—10) m/s. Weisse Quadrate: (10—15) m/s. Schwar-
ze Kreise: (15 — 20) m/s. Weisse Kreise: (20 — 25) m/s.

Moderation entstehen, kleiner sein. Dieser Effekt ist deutlich in Abbildung 4.11 zu erkennen.
Bei den Messungen mit verschiedenen Folien vor dem Detektor (siche Kapitel 4.1) konnte
das in dieser Deutlichkeit nicht bemerkt werden. Hier war der Verlauf der Neutronenleiter
hin zum Detektor ein anderer. Es gab einen zuséatzlichen 90°-Bogen, welcher einen Grofiteil
der UCN mit Geschwindigkeiten iiber der Grenzgeschwindigkeit des Neutronenleitermaterials

ausfilterte.

Ein wesentlicher Punkt den man aus der Betrachtung der Geschwindigkeitsspektren (Abbil-
dung 4.11) lernen kann, ist die raumliche Anordnung von (Speicher-)Experimenten an dieser
UCN-Quelle. Wenn man nach dem Kryostatenbehélter die Neutronen um etwa 1 m im Gravi-
tationsfeld der Erde nach oben steigen lasst, wird das Geschwindigkeitsspektrum im Bereich
von (5—9) m/s in den UCN-Bereich von (0—7) m/s verschoben. Gerade dieser Geschwindig-
keitsbereich der UCN ist fiir Speicherexperimente interessant, da solche UCN in Behéltnissen
aus Beryllium oder Diamant-dhnlichem Kohlenstoff (Diamond Like Carbon, DLC) gespei-
chert werden kénnen [Atc2005b, Bry2005, Atc2006b]. Mit einer Platzierung der Experimente
um 1m oberhalb des Konverter-Niveaus sollte sich also die Anzahl der speicherbaren UCN

etwa verdoppeln lassen.
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Abbildung 4.13: Gemessene Anzahl gespeicherter UCN (normiert auf die Reaktorenergie und
untergrundbereinigt) in Abhéngigkeit der Speicherzeit. Die eingezeichnete Gerade ist ein Fit

an die Datenpunkte.

4.7 Speicherexperiment

Per definitionem bezeichnet man solche Neutronen als ultrakalt, die sich speichern lassen, also
die an Wanden unter allen Einfallswinkeln reflektiert werden. Ein UCN-Speicherexperiment
ist also der direkteste Nachweis, ob die produzierten Neutronen ultrakalt sind, d.h. wieviele
davon gespeichert werden konnen. Deshalb wurde ein solches Experiment auch an dieser
UCN-Quelle durchgefiihrt.

Da es lediglich darum ging, zu zeigen, dass die produzierten Neutronen ultrakalt sind, wurde
auf die Optimierung der Speicherzeit, die beispielsweise bei einem Experiment zur Bestim-
mung der Neutronenlebensdauer eine entscheidende Rolle spielt, keinen grolen Wert gelegt.
Dies vereinfachte den experimentellen Aufbau. Im Detail wurde nach dem 45°-Bogen am
Ausgang des Kryostaten ein Neutronenleiter aus Edelstahl im Winkel von ca. 45° zur Ho-
rizontalen montiert, der eine effektive SteighOhe von 1m realisierte. Dadurch wurde das ur-
springliche Geschwindigkeitsspektrum hin zu kleineren Geschwindigkeiten verschoben, wie
bereits in Kapitel 4.6.2 beschrieben. Nach dem Neutronenleiter befand sich eine zylindrische
Speicherflasche aus Edelstahl (Volumen ~ 161), die an beiden Enden mit pneumatisch be-
triebenen Klappen verschlossen werden konnte. Nach dem Ausgang der Flasche wurde in
vertikaler Richtung ein 90°-Bogen montiert, der nach einer Fallstrecke von 50 ¢m in einen

Cascade-Detektor miindete.
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Die Anzahl der mit dieser Anordnung gespeicherten UCN in Abhéangigkeit von der Speicher-
zeit ist in Abbildung 4.13 zu sehen. Gemessen wurde im Pulsmodus des TRIGA-Reaktors.
Als Konverter wurden 4 mol festes Deuterium, welches thermische Zyklen durchlaufen hatte,
benutzt. Dabei wurde die Eingangsklappe zum Speichervolumen 2.2 s nach dem Puls geschlos-
sen, was als optimale Fiillzeit fiir diese spezielle Geometrie experimentell bestimmt worden
war. Nach verschiedenen Speicherzeiten wurde die Klappe am Ausgang des Speichervolu-
mens gedffnet, so dass die UCN zum Detektor gelangen konnten. Der Untergrund wurde mit

geschlossenen Klappen gemessen.

Aus der Steigung der Fit-Geraden an die Datenpunkte konnte die Speicherzeit der Flasche
mit 7 = (41.6 £ 0.7) s, beziehungsweise die Halbwertszeit mit 7' o = (28.9 & 0.5) s bestimmt
werden. Durch Extrapolation zur Speicherzeit Null kann die maximale UCN-Dichte in der
Flasche bestimmt werden. Fiir eine typische Pulsstiarke von 10 MJ ergibt sich diese UCN-

Dichte zu pucn,max ~ 0.5 cm 3.

4.8 Wasserstoff-Konverter

Wie bereits in Kapitel 2.2.2 erwéhnt, ist festes Deuterium nicht das einzige Material, das
als superthermischer UCN-Konverter in Frage kommt. Auch andere Elemente und Element-
Verbindungen, wie beispielsweise Para-Wasserstoff (Para-Hg), deuteriertes Methan (CDy)
oder Sauerstoff besitzen geeignete Phononen- und Magnonenanregungsspektren. Diese Ma-
terialien wurden oder werden derzeit auf ihre Tauglichkeit als superthermische Konverter
untersucht [Atc2007a].

Da Wasserstoff sehr oft als Vormoderatormaterial eingesetzt wird, aber gleichzeitig auch ein
geeignetes Phononenanregungsspektrum zur Konversion besitzt, wurde zum Vergleich zu Deu-
terium ein Wasserstoffkonverter ausgefroren und vermessen. Bei diesen Messungen wurde auf
einen zusatzlichen Vormoderator verzichtet, um auch die moderierenden Figenschaften sehen

zu konnen.

Ahnlich wie Ortho- und Para-Deuterium kommt auch Wasserstoff in zwei verschiedenen
Zustanden bei Raumtemperatur vor. Hierbei ist der niederenergetischere Grundzustand der
Para-Wasserstoff; Ortho-Wasserstoff besitzt im Grundzustand eine um 14.7 meV hohere Ener-
gie und kann durch Streuung mit einem UCN in den Para-Zustand iibergehen [Ham1947]. Um
reinen Para-Wasserstoff zu erzeugen, wurde derselbe katalytische Konverter, wie er fiir Deu-

terium benutzt wurde, verwendet.

Als weiterer Verlustmechanismus kommt bei Wasserstoff vor allem Absorption in Betracht.

Der Absorptionsquerschnitt von Hy betragt fiir thermische Neutronen o,,s = (332.6 £
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Abbildung 4.14: Gemessene Neutronenzahlrate normiert auf die Pulsenergie als Funktion der
Menge an festem Wasserstoff. Schwarze Punkte: Natiirlicher Wasserstoff (25% ortho-Hs). Rote
Punkte: Para-Wasserstoff (ortho-Hs Anteil < 1%).

0.7) mbarn [Seal992]. Er ist etwa 665-mal so gross wie der Absorptionsquerschnitt von Deu-
terium. Die daraus resultierende mittlere Weglange A5, die ein ultrakaltes Neutron im festen
Wasserstoff zuriicklegt, bevor es absorbiert wird, betragt etwa Aaps(Hg) &~ 1.5 mm, verglichen
mit A\gps(D2) ~ 40 cm fiir festes Deuterium. Daher ist zu erwarten, dass sich schon bei sehr

viel diinneren Konverter-Schichten eine Séttigung in der UCN-Zahlrate einstellen wird.

Abbildung 4.14 zeigt die gemessenen Neutronen-Zahlraten in Abhéngigkeit der ausgefrorenen
Wasserstoffmengen. Zum Vergleich wurde einmal natiirlicher Wasserstoff (Ortho-Hs Anteil
25%) und einmal reiner Para-Wasserstoff (Ortho-Hy Anteil kleiner 1%) vermessen. Wie zu
erwarten war, stellt sich eine Sattigung der Z&hlrate schon bei sehr geringen Konvertermen-
gen ein. Bei hoheren Wasserstoffmengen wirkt der dem Neutronenleiter abgewandte Teil des
Konverters als Moderator und lediglich die letzte Wasserstoff-Schicht wirkt effektiv als Kon-

verter.



Kapitel 5

Interpretation der experimentellen
Resultate

Aus den in Kapitel 4 beschriebenen experimentellen Resultaten kénnen einige wichtige physi-
kalische Groflen, die die UCN-Erzeugung und die Effizienz einer Quelle beeinflussen, abgeleitet

werden. Dies wird in den folgenden Abschnitten beschrieben.

5.1 Verluste im Deuterium-Konverter

Die verschiedenen Verlustmechanismen im Konverter bestimmen entscheidend seine maximal
sinnvolle Grofle. Ist die UCN erzeugende Deuterium-Schicht zu diinn, so wird die Produktion
sinken. Ist sie zu dick, so steigen die Verluste an UCN, da diese vor dem Verlassen des
Konverters verloren gehen. Zwar sind theoretische Werte fiir die Verlust-Wirkungsquerschnitte
bekannt, allerdings treten unter realen Bedingungen oft zusétzliche Mechanismen auf, die
vorher nicht bedacht wurden oder noch nicht bekannt waren. Daher ist die experimentelle

Bestimmung der Verluste, gerade im Hinblick auf die geplante Mini-Do-Quelle, entscheidend.

Die mittlere Weglidnge Ajgs eines ultrakalten Neutrons im festen Deuterium, bevor es verloren

geht, ergibt sich aus den einzelnen Verlustmechanismen:

SR I S — (5.1)
>\loss Aabs,Dg >\up,D2 )\para,DQ )\abs,Hg '

Hierbei bezeichnet \,ps p, die Absorption in Deuterium, A,p p, die Aufwéartsstreuung an Pho-
nonen im Ortho-Deuterium, Apara,p, die Aufwartsstreuung am Para-Deuterium und Aaps 1,
die Absorption an Wasserstoff, welcher von eventuellen Verunreinigungen wohl den grofiten
Anteil hat.

o7
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Der Wirkungsquerschnitt fiir die Absorption im Deuterium betrégt fiir thermische Neutronen
Oabs,D, = 0.57 mbarn [Kap1952]. Die mittlere Geschwindigkeit Uy, der UCN im Deuterium
ist [Tri2000]:

m
~ 3.0 — 5.2
o~ ; (5.2)

Vyen = 4

3 \/ 2 Vi (Edelstahl) — Vi(Ds)]

Damit erhélt man fiir die mittlere Weglédnge durch Absorption (mit der Atomdichte von festem
Deuterium N = 6.1-10?2 cm™3):

Vucn

— —1
Aubs = <N s - Uthmh> ~ 40 cm (5.3)

Der Wirkungsquerschnitt fiir Aufwartsstreuung durch Phononen im Deuterium ist bei der
Temperatur 7' = 5K etwa so grof§ wie der Wirkungsquerschnitt fiir Absorption [Liu2000].
Also ist Adyp,Dy = Aabs,D, = 40 cm.

Der Anteil an Para-Deuterium im Konverter wurde mittels Raman-Spektroskopie bestimmt
[Fre2008]. Als obere Grenze fiir den Para-Deuteriumanteil wurden 2% gemessen. Damit ergibt

sich der mit der Konzentration gewichtete Wirkungsquerschnitt zu [Liu2000]:

248 barn -
Opara,D2 < T -0.02 =~ 1.6 barn (54)
s

Daraus resultiert eine Weglange durch diesen Verlustmechanismus von Aparap, = 10.5 cm.

Als Hauptverunreinigung des Deuteriums kommt nur Wasserstoff in Frage. Er besitzt auch von
allen denkbaren Verunreinigungen den hochsten Absorptionsquerschnitt. Der Wasserstoffan-
teil im Deuterium kann ebenfalls durch Raman-Spektroskopie bestimmt werden. Im vorliegen-
den Fall konnte kein Wasserstoff im Konverter nachgewiesen werden, so dass als obere Grenze
fiir den Wasserstoffanteil die Messgenauigkeit von 0.5% zugrunde gelegt werden muss. Der
Absorptionswirkungsquerschnitt von Hy fir thermische Neutronen ist 0.33 barn [Seal992].

Also ergibt sich fiir den mit der Konzentration gewichteten UCN-Wirkungsquerschnitt

Gabs.t1, = 0.33 barn - —hermisch 6 605 < 1 2 barn. (5.5)

Vucn

Fiir die mittlere Wegldnge durch Wasserstoffabsorption erhélt man also
/\abs,H2 Z (n . Uabs,Hz)_l =14 cm. (56)

Damit sind die Verlustmechanismen im Deuterium quantifiziert, und man erhélt als untere

Grenze fiir die mittlere Weglange der UCN im Deuterium

Aloss > 4.6 cm. (5.7)
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Abbildung 5.1: Vergleich von gemessenem und simuliertem Flugzeitspektrum der Neutronen
nach einem Reaktorpuls. Beim gemessenem Spektrum wurde ein Konverter mit 7.5 mol Do
benutzt, der thermische Zyklen (siehe Kapitel 4.2) durchlaufen hat. Das simulierte Spektrum

wurde auf die Peakhohe im gemessenen Spektrum normiert.

5.2 Monte-Carlo-Simulation

Um aus den experimentell gewonnenen Daten Riickschliisse auf die Produktions- bzw. Ver-
lustrate im Deuterium-Konverter ziehen zu kénnen, wurden Monte-Carlo-Simulationen durch-
gefiihrt. Vor allem musste der Weg der UCN nach dem Verlassen des Konverters bis hin zum
Detektor charakterisiert werden. Dies ist am einfachsten und sichersten mit Monte-Carlo-

Simulationen moglich, in denen die entsprechende Geometrie eingearbeitet wurde.

Simuliert wurden Neutronen, die mit Geschwindigkeiten 0 < v < 20 m/s im Deuterium
zufallig erzeugt werden, wobei ein quadratisches Geschwindigkeitsspektrum und eine isotrope
Winkelverteilung der Geschwindigkeitsvektoren angenommen wurde. Die Beschleunigung der
Neutronen beim Verlassen des Konverters durch das Fermi-Potential von Deuterium wurde
beriicksichtigt, ebenso mogliche Reflexionen. Auf dem Weg zum Detektor wurde der Anteil an
diffuser Reflexion und die Verlustwahrscheinlichkeit bei Stéf8en mit der Neutronenleiterwand
berticksichtigt, genau so wie mogliche Reflexionen am und Verluste beim Weg durch das Al-
Neutronenfenster. Auch die geschwindigkeitsabhangige Effizienz des UCN-Detektors wurde
berticksichtigt.

Um die Richtigkeit der Simulationen zu iiberpriifen, wurden gemessene Flugzeitspektren mit

simulierten Spektren verglichen. Ein Ergebnis zeigt Abbildung 5.1. Hierbei wurde das Flug-
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zeitspektrum eines Konverters mit 7.5 mol Ds, der thermische Zyklen (siehe Kapitel 4.2)
durchlaufen hat, mit einem simulierten Spektrum verglichen. Das simulierte Spektrum wurde
auf die PeakhShe im gemessenen Spektrum normiert. Wie zu sehen ist, stimmen die gemes-

senen und die simulierten Spektren in ihrer Form gut iiberein.

5.3 UCN-Erzeugung mit Vormoderator

Die integrale Zéhlrate dN/E,ys an ultrakalten Neutronen im Detektor, normiert auf die

Energie eines Reaktorpulses ist gegeben durch

dN
Epuls

Eb Emax
= |:/ / dP(Ei, Ef)dEidEf *Npy - Pescape : Ptrans ’ Pdet- (5'8)
0 0

Hierbei ist dP(E;, Ef) die UCN-Produktionsrate pro Puls und Ds-Menge, Ej, das Fermi-
Potential des Neutronenleitermaterials, F; die Energie der auf den Konverter treffenden ther-
mischen oder kalten Neutronen, E; die Energie der erzeugten UCN, np, die Zahl der Mole
an festem Deuterium, Pegcape die Wahrscheinlichkeit, dass die erzeugten UCN den Konverter
verlassen, Pipang die Wahrscheinlichkeit, dass die UCN vom Konverter zum Detektor gelangen,

und Pyt die Wahrscheinlichkeit, dass sie im Detektor registriert werden.

Die Transmissionswahrscheinlichkeit vom Konverter zum Detektor wurde mit Monte-Carlo-
Simulationen bestimmt und die Detektoreffizienz ist bekannt [Kle2001]. Die Wahrscheinlich-

keit, dass die im Konverter erzeugten UCN diesen verlassen konnen ergibt sich zu [Fre2007]

Aloss /2 2d .
Prescape = 54 /0 [1 — exp (_)\k)ssCOS@>] sin @ cos 0d6. (5.9)

Diese Formel gilt ndherungsweise, wenn man eine zylinderférmige Geometrie des Konverters

mit der Dicke d annimmt.
Um eine erste Abschétzung fir A\js aus den gemessenen UCN-Zahlraten zu erhalten, fiihrt
man folgende Néherungen ein:

1. Alle am Detektor registrierten Neutronen sind UCN mit Fye, < Vi(Edelstahl).

2. Die inkohérente Streuung im Deuterium wird vernachlassigt (Aipe — 00).

3. Die Reflexion der UCN am Ubergang Deuterium/Vakuum wird vernachléssigt.

4. Die gesamte Moderation des einfallenden Neutronenflusses wird vom Vormoderator ge-

leistet. Das Deuterium selbst wirke nicht als Moderator.
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Abbildung 5.2: Integrale Neutronenzahlrate normalisiert auf die Pulsenergie nach thermischen
Zyklen als Funktion der ausgefrorenen Deuteriummenge. Schwarze Quadrate: Ohne Vormo-
derator. Weisse Kreise: Mit Mesitylen-Vormoderator. Die gestrichelte Linie ist zur optischen

Unterstiitzung. Die durchgezogene Linie ist ein Fit an die Messpunkte gemé&fl Gleichung 5.10.

Dann bestimmt fiir einen zylindrischen Konverter der Dicke d das Produkt

S Nogs [/? 2d ,
- : escape * - T a5 1 - - A . 1
Y =5 Pescape - d 5 /0 exp N 050 sin 6 cos 0d0 (5.10)

die Steigung der gemessenen UCN-Zahlraten in Abhéngigkeit von der Konvertermenge
[Fre2007]. Hierbei ist S ein Skalierungsfaktor. Unter Beriicksichtigung der Geometrie der
Konverternase kann die Dicke des Konverters aus der molaren Menge umgerechnet werden,

wenn man annimmt, dass das Ds in zylindrischer Form ausgefroren ist:

0= o, (5.11)
Hierbei ist Mp, = 4 g/mol die molare Masse, p = 0.2059 g/cm?® die Dichte von festem Da bei
T =5K und A = 7?7 = 3.3%7 cm? die Grundfliche des zylindrischen Konverters. Einsetzen
dieser Zahlenwerte liefert d [cm] ~ 0.57 - np, [mol].

Abbildung 5.2 zeigt noch einmal die Messdaten mit Vormoderator. Hierbei wurden die Mes-
spunkte "mit Vormoderator” im Bereich 0 < np, < 7 mol mit Gleichung 5.10 gefittet, mit
Aloss und S als freien Parametern. Das Ergebnis ist die durchgezogene Linie in Abbildung 5.2.
Durch diesen Fit wurde die mittlere Verlust-Weglange mit )\{iotss ~ 10 cm bestimmt, was unter

den getroffenen Naherungen als obere Grenze angesehen werden kann.
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Daher kann man die Verlustwegliange der ultrakalten Neutronen im Konverter mit festem

Deuterium bei der Temperatur T' = 5K einschranken auf:

4.6 cm < Ajpss < 10 cm (5.12)

5.4 UCN-Produktionsraten im festen Deuteriumkonverter

Neben der Charakterisierung der Verlustmechanismen im Konverter und auf dem Weg vom
Konverter zum Detektor, ist die UCN-Produktionsrate im Konverter die entscheidende Grofle
zur Beschreibung der Leistungsfihigkeit einer Quelle fiir ultrakalte Neutronen. Prinzipiell
kann diese Produktionsrate auf zwei verschiedenen Wegen berechnet werden: Entweder unter
Verwendung eines Phononen-Zustandsdichte-Modells in inkoharenter Néherung, oder unter
Verwendung der Streufunktion S(Q,w) (mit dem Impulsiibertrag Q und dem Energieiibertrag

hw der Neutronen) des Konverters.

Der zweite Weg liefert sicherlich die genaueren Ergebnisse, wobei hier die Streufunktion ent-
weder experimentell bestimmt werden muss, oder gewisse Annahmen in ein theoretisches Mo-
dell einflieen. Derzeit werden an diesem Lehrstuhl verschiedene Experimente durchgefiihrt
[Urb2007], um die Streufunktion zu messen. Diese Experimente sind technisch anspruchs-
voll, und die Datenauswertung ist aufwendig. Derzeit liegen aus diesen Experimenten noch
keine publizierten Ergebnisse vor, so dass im Folgenden der erste Weg zur Bestimmung der
UCN-Produktionsrate beschritten wird.

5.4.1 UCN-Produktionsrate in inkohirenter Niherung

Die UCN-Produktionsrate P [UCN - ecm™3 - s7!] im Konverter ist bestimmt durch
o0
P(Ef)dE; = / dEY(E; — Ef)®o(E;)dEy. (5.13)
0

Hierbei ist E; die Energie der auf den Konverter treffenden thermischen und kalten Neutronen,
die in den Energiebereich E bis Ef+dEy der ultrakalten Neutronen gestreut werden, ®o(E;)
der eintreffende Neutronenfluss und ¥4(E; — Ef) der makroskopische Wirkungsquerschnitt
fir Abwértsstreuung, welcher aus dem mikroskopischen Streuquerschnitt oy(F; — Ey¢) und
der Teilchendichte N des Konverters berechnet werden kann:

dos(E; — Ef)

Ys(B; — Ey) = iE;

‘N (5.14)

Die gemifl Gleichung 5.13 produzierten UCN durchlaufen den Konverter, bis sie entweder

absorbiert, elastisch oder inelastisch gestreut werden oder den Konverter verlassen. Sieht
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man von der elastischen Streuung ab, die im realen Kristall hauptsichlich an Inhomoge-
nitdten stattfinden wird, so erhédlt man den UCN-Fluss, der den Konverter verlasst, durch
Multiplikation der Produktionsrate P(Ey)dE; mit der effektiven Konverterschichtdicke, die
durch Verluste durch Absorption und inelastischer Streuung gekennzeichnet ist. Der Wir-
kungsquerschnitt fir inelastische Aufwartsstreuung kann im Fall eines kalten Konverters in
guter Naherung durch einen 1-Phonon-Prozess beschrieben werden, und ist somit propor-
tional zum Phononen-Anregungsspektrum g(e) (mit dem Energieiibertrag e = E; — E) des

Konverterkristalls. In erster Niaherung ist das Anregungsspektrum ein Debye-Spektrum

falls € < kgb sonst g(e) =0 (5.15)

mit der Debye-Temperatur 6. Bei der inelastischen Abwértsstreuung miissen im allgemeinen
Fall auch Mehr-Phononen-Prozesse beriicksichtigt werden, was die mathematische Betrach-
tung aufwendig werden lasst. Detaillierte Berechnungen wurden unter anderem von Turchin,
Golub und Serebrov durchgefithrt [Tur1963, Turl965, Gol1991, Ser1994]. Allgemein ist der

Streuquerschnitt o4 die Summe der Streuquerschnitte der verschiedenen n-Phononen-Prozesse

os(Ei — Ef) =Y _on(Ei — Ey), (5.16)

n=1

wobeil man sinnvollerweise die Summation schon bei kleinen n abbrechen kann ohne einen

nennenswerten Fehler zu machen. Die einzelnen Streuquerschnitte o, sind [Tur1963]:

doy, 1\> |Ef fu(e)
—oo(14=) /2L Fy(Ei, E 1
dE; UO( +u> E;, nl (Ei, Ey) (5-17)

) = 7.63 barn [Yul986] der

Hierbei ist y die Massenzahl des Konverters, og = 47 (b2, + b2,

gebundene Streuquerschnitt,

+oo
o= [ st rae. (5.18)
_ g(lel)
fle) = m , el < kBb, (5.19)
(VEi++/Ef)/
F (B, Ef) = —H ne=e/7( 5.20
(5 Br) 4\/E;Ey /WE—\/E?)/u v (5:20)

= (/Ooo %coth <2k;T> g(e)de>_1 . (5.21)

Betrachtet man die Produktion von ultrakalten Neutronen so gilt in guter Naherung F; < Ej;,

und der Impulstiibertrag ) kann durch den Impuls des einfallenden Neutrons k; ersetzt werden,
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was zu

n
. — KT —(BitEy)/ur | o /BiEy ( : >2k
E,(Ei,E;) = —— i — i (B —/Ef) —
BB = L UEE 2k | TV

—e-2VEE I (\/E, + @)2’“} (5.22)

fihrt. Mit diesem Formalismus kann man also bei bekanntem Phononen-Anregungsspektrum
g(€) des Konverterkristalls alle héheren Ordnungen der Multiphononenstreuung berechnen.

So ist beispielsweise die Losung fiir den 1-Phononprozess

do 1\? 7 9(E;) —(B+E;
et 14— ) — i+ Ef)/ur
i ”‘)( " > 2E; B, (1 — e Fi/hoT) ¢ -

2 /EE 2 /EE
(Ei + E; + p7) sinh <f> —2,/E;Ef cosh <f>

uT UT

X (5.23)

Durch Integration iiber den betrachteten Energiebereich der zu produzierenden UCN (0 —

E7%) erhalt man
EF™ do
o1 (E;) :/ ﬁ(Ei,Ef)dEf. (5.24)
0 f
Somit ist, falls man nur den 1-Phononprozess betrachtet, die UCN-Produktionsrate P, im

Energiebereich von 0 — E}nax

EI']’]&X
v d(I)O

P=N o
! Elmin dEl !

(E;)dE;. (5.25)

Die Produktionsraten aus den hoheren Ordnungen der Phononenstreuung kénnen in analoger
Weise berechnet werden, wobei hier dann allerdings die Faltungen von f,, eingehen. In den
folgenden Berechnungen wurde sowohl der reine 1-Phononprozess, als auch die Summe aus
1-Phonon- und 2-Phononenprozess betrachtet. Bei allen Rechnungen zeigte sich, dass die

zusatzliche Korrektur durch den 2-Phononenprozess etwa 20% des 1-Phononprozesses betrug.

5.4.2 Neutronenfluss im Konverter

Als wesentlicher Parameter geht der auf den Konverter treffende Neutronenfluss ®g(F;) in
die Produktionsrate ein, also dessen effektive Temperatur 7}, und sein integraler Wert ®.
An der UCN-Quelle am TRIGA Mainz wurden zwei verschiedene Konverter-Konfigurationen

vermessen:

1. Festes Dy ohne Vormoderator.
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2. Festes Dy mit Mesitylen-Vormoderator.

In beiden Féllen stellt sich die Frage, welches T3, und ®3 man bei der quantitativen Berech-
nung der beiden Konfigurationen annehmen soll. Diese Frage stellte sich auch Pokotilovski,
als er MCNP!-Simulationen zu diesen Konfigurationen durchfiihrte [Pok2004, MCNP]. Er
simulierte den Neutronenfluss am TRIGA-Reaktor, und stellte bei der Uberpriifung mittels
Aktivierungsmessungen fest, dass sein theoretisches Ergebnis um etwa einen Faktor 1.5 vom
experimentellen Ergebnis abwich. Die Ursache fiir diese Abweichung konnte letztendlich nicht
schliissig erkldrt werden; Ein Grund kénnte gewesen sein, dass sein Modell des Reaktors zu

ungenau war.

Ein neuer Ansatz zur Klirung dieser Frage ergab sich durch MCNP-Simulationen, die im
Hinblick auf die geplante Mini-Ds UCN-Quelle am FRMII durchgefiithrt wurden [Gru2008|.
Hierbei betrachtete man unter anderem auch geometrisch der UCN-Quelle Mainz sehr &hnliche
Konverter/Vormoderator-Konfigurationen, und simulierte den spektralen Neutronenfluss im
Konverter (siehe Abbildung 5.3).

Die Abbildungen 5.4 und 5.5 zeigen die Ergebnisse der Monte Carlo Simulation der spektralen
Neutronenflussdichten im festen Deuteriumkonverter ohne und mit Vormoderator. Deutlich
zu sehen ist, dass ohne Vormoderator einerseits die mittlere Neutronenenergie mit zuneh-
mender Konvertermenge abnimmt, was im Hinblick auf die moderierenden Eigenschaften des
Deuteriums nicht verwunderlich ist. Zudem zeigt sich mit zunehmender Konvertermenge eine
immer deutlichere Doppelpeak-Struktur in den Spektren. Als Fitfunktion wurde jeweils eine

Superposition von zwei Maxwell-Verteilungen gewahlt.
dQ) eiE/(kBTcold) eiE/(kBTtherm)
— =P qF———+ P F—
dE = N T (R i)

Alle Kurven in den Abbildungen 5.4 und 5.5 sind normiert fooo %dE = 1. Ist ein Vormode-

rator installiert, so andert sich die Temperatur des Neutronenflusses im Deuterium mit der

(5.26)

Konvertermenge nur noch in geringem Mafle, wohl aber die Intensitat des kalten Flusses.

5.4.3 UCN-Zahlrate am Detektor

Da man nunmehr die spektrale Energieverteilung des Neutronenflusses im festen Deuteri-
umkonverter theoretisch berechnet und den integralen Fluss am Strahlrohr C gemessen hat
(siehe Abbildung 3.3), kann man mit diesen GroBlen die UCN-Produktionsrate im Konverter
nach Gleichung 5.25 berechnen. Die Austrittswahrscheinlichkeit der UCN aus dem Konver-
ter in den Neutronenleiter kann dann in guter Naherung mit Gleichung 5.9 bestimmt wer-

den. Schlussendlich muss noch die Transportwahrscheinlichkeit der UCN vom Konverter zum

'Monte Carlo N-Particle
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Abbildung 5.3: Horizontale Schnitte durch die Monte Carlo Modelle des Konverters bei ver-

schiedenen Deuterium-Fiillmengen. Die spektralen Neutronenflussdichten werden jeweils in

Kugeln in der UCN-Quelle bestimmt.
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Abbildung 5.4: Spektrale Neutronenflussdichten d®/dE (simuliert) im Konverter als Funktion

der Menge festen Deuteriums ohne Vormoderator. Als Fit-Modell wurde eine Superposition

von zwei Maxwell-Verteilungen gewéhlt. Die Kurven sind normiert |, > %dE =1.
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Abbildung 5.5: Spektrale Neutronenflussdichten d®/dE (simuliert) im Konverter als Funktion

der Menge festen Deuteriums mit Vormoderator. Als Fit-Modell wurde eine Superposition von

zwei Maxwell-Verteilungen gewéhlt. Die Kurven sind normiert |, > %dE =1.
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Abbildung 5.6: Modelle fiir die Phononenzustandsdichte g(¢e) im festen Deuterium, die bei den
theoretischen Berechnungen der UCN-Produktionsrate verwendet wurden. Beide Funktionen

sind normiert [ g(e)de = 1.

Detektor, sowie die Detektoreffizienz beriicksichtigt werden. Ersteres geschah durch Monte-
Carlo-Simulationen (siehe Kapitel 5.2), und ergab im Mittel fiir die Transportwahrscheinlich-
keit bei der verwendeten Geometrie Pians &~ 0.2. Die Detektoreffizienz ist in Abbildung 3.12

zu sehen.

Ein weiterer, wichtiger Parameter ist das Modell fiir die Phononenzustandsdichte in festem
Deuterium, welches man bei den Rechnungen zugrunde legt. Im folgenden wurden zwei ver-
schiedene Modelle betrachtet: Zum einen wurde die Phononenzustandsdichte g(e) durch ein
Debye-Modell angendhert, zum anderen durch ein aus Messungen abgeleitetes Modell von
Nielsen und Bjerrum Mgller [Nie1971, Yul986], im folgenden als ” Nielsen-Modell” bezeichnet.
In beiden Modellen, die in Abbildung 5.6 dargestellt sind, wurden die Phononenzustandsdich-
ten g(e) auf [;~ g(€)de = 1 normiert. g(e) entsteht im Nielsen-Modell durch Uberlagerungen

von vier Gaussfunktionen,
4 2 2
gNielsen(E) = Z Bie_ai (e—ei) y (527)
i=1

wobei die Parameter B;, a; und ¢; aus [Yul986] stammen.

Unter Verwendung all dieser Informationen kann dann die erwartete UCN-Zéahlrate am De-
tektor berechnet und mit den experimentellen Resultaten verglichen werden. Dies ist in den

Abbildungen 5.7 und 5.8 gezeigt. Der einzige verbleibende freie Parameter in den Rechnun-
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Abbildung 5.7: Vergleich der berechneten UCN-Zahlraten (durchgezogene Linien) am Detek-
tor mit den experimentellen Messungen (Rechtecke) ohne Vormoderator. Als Fitparameter

wurde Ajoss = 8 cm fiir alle berechneten Kurven gewahlt.
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Abbildung 5.8: Vergleich der berechneten UCN-Zahlraten (durchgezogene Linien) am De-
tektor mit den experimentellen Messungen (Rechtecke) mit Vormoderator. Als Fitparameter

wurde Ajogs = b em fiir alle berechneten Kurven gewahlt.



KAPITEL 5. INTERPRETATION DER EXPERIMENTELLEN RESULTATE 70

gen ist die mittlere freie Verlustweglinge Ajoss der UCN im festen Deuterium. In Kapitel 5.3
wurde diese Grofle bereits aus den Messungen grob abgeschéitzt zu 4.6 cm < Ajpgs < 10 cm.
Daher wurde bei den theoretischen Berechnungen Ao in diesem Bereich variiert und an die
Form der gemessenen Kurve angepasst. In der Konfiguration ohne Vormoderator ergaben sich
gute Ubereinstimmungen zwischen Messungen und Rechnungen fiir 6 cm < A\joss < 8 cm, je
nachdem welches Modell fiir die Phononenzustandsdichte zugrunde gelegt wurde und ob mit
der 1-Phonon- oder 2-Phononennéherung gerechnet wurde. Mit Vormoderator ergaben sich
gute Fits mit 4.5 cm < A\jpgs < 6 cm.

Auf den ersten Blick mag es verwunderlich sein, dass die Verlustweglange unterschiedlich
ist, je nachdem ob man einen Vormoderator verwendet oder nicht. Der Grund hierfiir liegt
hochstwahrscheinlich in der Ubertragung der Simulationen der auf den Konverter treffen-
den Neutronenfliisse von Griinauer fiir die Mini-Do Quelle am FRMII auf die Geometrie am
TRIGA Mainz. Griinauer simulierte einen Wasserstoff-Vormoderator, wahrend in Mainz ein
Mesitylen-Vormoderator verwendet wurde. Zwar sind die Moderationseigenschaften beider
Materialien sehr ahnlich, der Vormoderator in Mainz wurde jedoch technisch sehr einfach
realisiert: In das Moderatorgefafl wurde bei Raumtemperatur (fliissiges) Mesitylen eingefiillt,
danach wurde der Behélter verschlossen und abgekiihlt. Das Mesitylen gefriert, gewinnt damit
an Dichte, und fiillt somit das Moderatorgefafl nicht mehr voll aus. Da der Moderator hori-
zontal um den Konverter herum positioniert ist, ergibt sich wahrscheinlich im oberen Teil des
Moderator-Volumens eine geringere Mesitylen-Schichtdicke, was dazu fithrt, dass ein Teil des
auf den Konverter treffenden Flusses untermoderiert ist. Griinauer hingegen nahm in seinen
Simulationen eine gleichméfige Moderatordicke an. Somit ist es nicht sehr verwunderlich, dass
die Rechnungen mit Vormoderator die UCN-Produktionsrate in Mainz etwas iiberschatzen,

was im Fit ein kleineres g5 zur Folge hat.

Insgesamt zeigt sich aber, dass trotz etlicher Naherungen und vereinfachender Annahmen die
theoretischen Rechnungen die Messergebnisse gut reproduzieren. Sowohl in der Konfiguration
ohne Vormoderator als auch in der mit Vormoderator liegt der Bereich des Fitparameters Ajogg
innerhalb der groben Abschétzung, die in Kapitel 5.3 vorgenommen wurde. Die Rechnungen
sind also belastbar, und erlauben durch Umskalierung auf den thermischen und kalten Neu-
tronenfluss am FRMII und die dortige Geometrie Riickschliisse auf die Verhéaltnisse in der
geplanten UCN-Quelle Mini-Ds.

5.4.4 Auswirkungen auf die UCN-Quelle Mini-D; am FRMII

Die UCN-Quelle am TRIGA Mainz wurde in erster Linie als Prototyp einer neuen starken
UCN-Quelle am FRMII entwickelt. Hauptaugenmerk bei dieser neuen Quelle muss es sein,

einem Experimentator am Ort seines Versuchsaufbaus den maximal moglichen UCN-Fluss zur
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Verfiigung zu stellen. Hierbei ist es weniger entscheidend, welche UCN-Dichten oder Fliisse
sich im oder direkt nach dem Konverter einstellen, entscheidend ist, mit wievielen ultrakal-
ten Neutronen (pro Zeiteinheit) ein Experiment wirklich ”befiillt” werden kann. Also muss
die Kombination aus UCN-Produktion, Extraktion aus dem Konverter und Transport zum

Experiment bestimmt werden.

Um moglichst belastbare Daten fiir eine Skalierung dieser Parameter auf die Quelle am FRMII
zu erhalten, wurde ein einfaches Experiment durchgefiihrt, welches den realen Bedingun-
gen, die spater am FRMII herrschen werden, sehr nahe kommt: Mit installiertem Mesitylen-
Vormoderator wurden 8.5 mol Deuterium als Konverter ausgefroren, und der TRIGA-Reaktor
wurde nicht im Pulsmodus, sondern mit 100 kWy;, im Dauerbetrieb gefahren. Damit entfallt
eine moglicherweise fehlerbehaftete Umrechnung von Pulsbetrieb zu Dauerbetrieb. Mittels
Goldfolienaktivierung wurde der thermische Neutronenfluss am Ort des Konverters bestimmt:
Er betrug 1.1-10' n/(cm?-s) [Pok2004], gemittelt iiber die Konverterlinge. Nach einer hori-
zontalen Flugstrecke von mehr als 6 m, mit zwei 90°-Bogen, wurden die ankommenden UCN
detektiert.

Im Energiebereich 100neV < Fycn < 200neV wurde eine UCN-Flussdichte von
20 UCN/(cm? - s) gemessen, wobei die Detektoreffizienz hier noch nicht beriicksichtigt ist.
Wie in Kapitel 4.6.2 bereits ausgefiihrt wurde, kann man diese Zahl nochmals verdoppeln,
wenn man die UCN eine Hohendifferenz von 1 m iiberwinden lasst, um das Spektrum in den

Bereich 0 < Eyen < 200neV zu verschieben.

Abbildung 5.9 zeigt schematisch einen Schnitt durch den Forschungsreaktor FRMII. In das
durchgehende Strahlrohr SR6 soll die geplante UCN-Quelle Mini-Dy eingebaut werden. Der
thermische Neutronenfluss am Ort des Konverters am FRMII betriigt 2 - 10** n/(cm? - s)
[Gru2008]. Wiirde man also dieselbe Prototyp-Quelle vom TRIGA Mainz am FRMII auf-
bauen, wiirde man in 6 m Abstand vom Konverter (aulerhalb des biologischen Schildes) eine
UCN-Flussdichte von 3.6 - 10* UCN/(cm? - s) (100neV < Eycn < 200neV), bezichungsweise
mit eingebauter Hohenverschiebung ~ 7 - 10* UCN/(cm? -s) (0 < Eycn < 200neV) messen.
Unter Beriicksichtigung der Geometrie am Strahlrohr SR6 des FRMII, wo ein Neutronenleiter
mit 120 mm Durchmesser Platz findet, wiirde man dort also einen Fluss von 8 - 10° UCN/s
(0 < Eycn < 200neV) erhalten. Dieser Fluss kann direkt den dort platzierten Experimenten

zur Verfligung gestellt werden.

Die erreichbare Dichte an UCN in einem Experiment ist a priori nur sehr schwer abzuschéitzen,
da diese wesentlich von den Verlustmechanismen abhéangt, die beim Befiillen auftreten. Stellt
man sich ein anfanglich leeres Experimentvolumen V vor, das fiir eine Zeit At mit einem
konstanten UCN-Fluss ® befiillt wird, so wird sich nach dieser Zeit eine Dichte von

_ (@At(l - 77) efAt/T
\%4

p (5.28)
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Abbildung 5.9: Schnitt durch den FRMII (schematisch). Die geplante UCN-Quelle Mini-Do
soll im durchgehenden Strahlrohr SR6 eingebaut werden. Der Abstand des UCN-Konverters
vom Strahlrohrausgang nach dem biologischen Schild betragt 6 m.

einstellen. Hierbei soll der Faktor n den Teil der UCN représentieren, die wahrend des Fiillens
wieder aus dem Experiment zuriick in den Neutronenleiter stromen. Die Verluste an UCN,
die im Experiment bei Wandstolen und durch Locher verloren gehen, oder die wahrend der

Zeit At bereits zerfallen, werden durch die effektive Lebensdauer 7 ausgedriickt.

Um einen Zahlenwert fiir die UCN-Dichte zu erhalten, soll im folgenden ein ”typisches” Spei-
cherexperiment betrachtet werden: Das Experimentvolumen sei ein Zylinder mit dem Radius
r = 25 cm und der Hohe A = 50 cm, also mit einem Volumen V' = 1001, das aus einem Neutro-
nenleiter mit 120 mm Durchmesser befiillt wird. Der Faktor n ergibt sich dann in erster Nahe-
rung durch das Flachenverhéltnis von Neutronenleiter zu Experiment: n = Apeiter /AExperiment.
Setzt man die Zahlenwerte ein, erhdlt man n = 0.01. In diesem Fall wiirde also etwa 1% des an-
kommenden UCN-Flusses wieder aus dem Experiment zuriick in den Neutronenleiter stromen.
Diese Abschatzung gilt natiirlich nur, wenn man annimmt, dass die UCN im Experiment eine

isotrope Winkelverteilung ihrer Geschwindigkeitsvektoren besitzen.

Die effektive Lebensdauer 7 erhalt man durch Summation der Lebensdauern der verschiedenen

Verluste:

1 1 1 1
= — +
T T3 TWand TLoch

(5.29)

Hierbei ist 74 = (885.740.8) s die Lebensdauer des freien Neutrons [Ya02006]. Die Verlustrate
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TRIGA Mainz Mini-Dy Experimentierhalle

Dauerbetrieb Ausgang SR6 PENeLOPE
Flussdichte [UCN/(cm2 . s)] 40 7.0-10% 6.2 -10%
Fluss [UCN/s] 1.4-103 8.0-10° 7.0- 108
Max. Dichte [UCN/cm?] 2 (V. =1001) | 1.2-10* (V =1001) | 3-10% (V =7001)

Tabelle 5.1: Zusammenfassung der erreichbaren UCN-Fliisse und UCN-Dichten der Mini-Do-
Quelle am FRMII und des Prototyps am TRIGA Mainz.

durch Wandstdéfle ist mwand = ((E/Z),u)_l = 725s [Tri2000], mit der mittleren Geschwindig-
keit der UCN v = %\/m = 4.6 77, der mittleren freien Weglinge im Experiment
{ = 4V/A = 0.33m, und der Verlustwahrscheinlichkeit pro Wandsto8 g = 1 - 10~*. Der
hier angenommene Wert fiir p ist ein typischer Mittelwert, der in mehreren Experimenten
bestimmt wurde (siehe z.B. [Alf1992, Alt2005]). Der Verlust an UCN, die durch Locher ent-
weichen, ist 7'L_01Ch = (E/Z)ALOCh/AEXperiment. Dieser kann in einem sorgfiltig konstruierten

Speicherexperiment wahrscheinlich vernachlassigt werden.

Nimmt man die eben genannten Werte fiir die einzelnen Verlustmechanismen, ergibt sich
7 =~ 400s fiir die effektive Lebensdauer im Experiment. Die daraus resultierende maximale
UCN-Dichte ist dann p ~ 1.2 - 10* UCN/cm?, bei der Fiillzeit At = 7 = 400s. Bereits nach

einer Fiillzeit von At = 100s erreicht man etwa 55% der maximalen Dichte im Experiment.

Am Lehrstuhl E18 des Physik Departments wird derzeit das Experiment ”PENeLOPE” zur
Bestimmung der Neutronenlebensdauer vorbereitet [Pic2008]. Es soll etwa 6 m entfernt vom
Ausgang des Strahlrohrs SR6, also 12m vom festen Deuteriumkonverter entfernt in der Ex-
perimentierhalle des FRMII aufgebaut werden. Das UCN-Speichervolumen von PENeLOPE,
welches von Magnetfeldern begrenzt wird, wird etwa 7001 betragen. Nimmt man dieselben
Verlustfaktoren wie oben an, und beriicksichtigt zuséatzlich einen Transmissionskoeffizienten
von T = 0.96 m~! [Alt2005] fiir den UCN-Transport vom Strahlrohrausgang zum Experi-
ment, so kann man dort eine maximale UCN-Dichte von p =~ 3-10% UCN/cm? erreichen, bzw.

55% der maximalen Dichte nach einer Fiillzeit von 100 s.

Eine Zusammenfassung der Berechnungen der erreichbaren UCN-Fliisse bzw. UCN-Dichten
ist in Tabelle 5.1 zu sehen. Diese Abschéatzungen zeigen, dass es durchaus moglich ist UCN-
Dichten in Experimenten von etwa 1.2 - 10* UCN/cm?® zu erreichen. Vergleichen kann man
diese Werte mit denen des ILL, wo maximal ~ 50 UCN/cm? erreicht wurden. Die Messungen
am Prototyp fiir die UCN-Quelle am FRMII bestéatigen also, dass diese in der UCN-Dichte
die aktuell starkste Quelle am ILL um Groflenordnungen iibertreffen kann, und dass sie so

die weltweit starkste Quelle fiir ultrakalte Neutronen werden kann.



Schlussbetrachtung

Ultrakalte Neutronen sind durch ihre besonderen Eigenschaften bestens geeignet, um mit ih-
nen fundamentale Experimente zur modernen Teilchenphysik durchzufiihren. Besonders die
Suche nach dem elektrischen Dipolmoment des Neutrons und die Bestimmung der Neutro-
nenlebensdauer erlauben Tests des Standardmodells der physikalischen Wechselwirkungen,
sowie die Untersuchung fundamentaler Symmetrien bzw. deren Brechung. Derzeit sind die-
se Experimente hauptsichlich durch statistische Fehler in ihren Aussagen limitiert, was die

Entwicklung von noch leistungsstarkeren UCN-Quellen notwendig macht.

Vor etwa 40 Jahren wurden erste Quellen fiir ultrakalte Neutronen gebaut. Seitdem konnten
die UCN-Dichten, die diese Quellen den Experimenten zur Verfiigung stellen, um etwa acht
Groflenordnungen gesteigert werden. Allerdings stagniert diese Entwicklung seit zwei Jahr-
zehnten. So wurde die aktuell leistungsstiarkste UCN-Quelle am ILL bereits 1986 in Betrieb
genommen. Eine Erhohung der UCN-Dichten um weitere Gréflenordnungen scheint nur durch

andere Produktionsmechanismen méoglich.

Der ”superthermische” UCN-Produktionsmechanismus ist wohl der vielversprechendste An-
satz fiir neuartige Quellen. Rechnungen sagen damit mogliche Steigerungen der UCN-Dichte
um etwa vier Groflenordnungen voraus. Daher werden derzeit weltweit, auch am FRMII in
Garching, neuartige UCN-Quellen mit superthermischen Konvertern konzipiert oder befinden
sich bereits im Bau. Bislang ist allerdings keine dieser Quellen voll einsatzfiahig oder konnte
das ILL tibertreffen.

Superthermische Konverter konnen Neutronen nicht nur durch elastische Stofprozesse mo-
derieren, sondern bieten zuséatzlich mindestens einen inelastischen Stofiprozess, bei dem die
Neutronen zusatzlich Energie an den Konverter abgeben, um in das ultrakalte Energiere-
gime zu gelangen. Es sind Kryo-Kristalle, in denen Festkorperanregungen, wie beispielsweise
Phononen, einen Grofiteil der kinetischen Energie der einfallenden Neutronen aufnehmen.
Gleichzeitig miissen die Verlustmechanismen, wie etwa Absorption oder Streuprozesse hin zu
hoheren Energien, fiir bereits erzeugte UCN klein sein, um diese entweder noch effektiv aus
dem Konverter extrahieren zu konnen, oder um sie noch innerhalb des Konverters detektieren
zu konnen. Da der Energieverlust der Neutronen im Konverter in erster Naherung durch einen
einzigen Stofiprozess erfolgt, kann das Konvertervolumen klein sein im Vergleich zu iiblichen
Moderatoren, die ein grosses Volumen bei sehr kleinen Temperaturen (im Fall von ultrakalten
Neutronen im Bereich von mK) haben miissen, um die einfallenden Neutronen nahezu ins

thermische Gleichgewicht mit dem Moderatormaterial zu bringen.

Ein geeignetes Konvertermaterial ist festes Deuterium bei einer Temperatur von etwa 5 K.

Es besitzt anregbare Phononenzustiande im Energiebereich der subthermischen und kalten
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Neutronen. Gleichzeitig sind die diversen Verlust-Wirkungsquerschnitte klein genug, um die
erzeugten UCN noch aus dem Konverter extrahieren und Experimenten zur Verfiigung stel-
len zu konnen. Die sich derzeit im Aufbau befindliche UCN-Quelle am FRMII wird festes
Deuterium als Konverter benutzen, welches mit Hilfe eines Wasserstoff-Vormoderators einem
kalten Neutronenfluss (£, < 5 meV) von (3 — 4.5) - 10!3 n/(cm? - s) ausgesetzt wird, wobei

der eintreffende thermische Neutronenfluss 2 - 10** n/(cm? - s) betrigt.

Eine der Hauptschwierigkeiten bei der Konzeption der UCN-Quelle am FRMII ist der Warme-
eintrag durch nukleare Heizung in den Konverter, der sich etwa 60 cm entfernt vom zentralen
Brennelement befindet. Zwar kann dieses Problem durch moderne Kryotechnik gelost werden,
doch sind der technische Aufwand und die damit verbundenen Kosten hoch. Deshalb wurde
entschieden, vor Baubeginn der Quelle am FRMII eine Prototyp-Quelle am TRIGA-Reaktor

in Mainz zu installieren.

TRIGA Reaktoren zeichnen sich neben ihrer inhérenten Sicherheit dadurch aus, dass sie puls-
bar sind. Somit kann einerseits wahrend eines Pulses ein hoher thermischer Neutronenfluss
(beim TRIGA Mainz eine Fluenz von 2-10'® n/(cm?-puls)) auf den Konverter treffen, anderer-
seits ist der Warmeeintrag durch die kurze Pulsdauer (30 ms fwhm) und die geringe Pulsrate
(max. 12 Pulse/Stunde) um Groéfenordnungen kleiner als an einer Hochfluss-Neutronenquelle
im Dauerbetrieb. Der kryotechnische Aufwand zur Kiihlung des Konverters ist daher ver-

gleichsweise gering.

Natiirlich ist es nicht méglich, am TRIGA Mainz die Bedingungen in der weltweit starksten
UCN-Quelle zu simulieren, da der zur Verfiigung stehende Neutronenfluss im Dauerbetrieb
zu gering ist. Trotzdem konnten wesentliche Parameter der geplanten Quelle am FRMII am

Prototypen in Mainz untersucht werden:

e Ein Gasversorgungssystem fiir Deuterium wurde aufgebaut, dessen Funktionalitéit gete-
stet und im Hinblick auf die Anforderungen am FRMII verbessert wurde. Ein Gassystem
fiir einen Wasserstoff-Vormoderator am FRMII kann nun in analoger Weise nachgebaut

werden.

e Ein Sicherheitskonzept fiir den Umgang mit Deuterium an Forschungsreaktoren in der
Nahe des Brennelements wurde entwickelt. Dies wurde am Prototypen umgesetzt, wobei

gleichzeitig diverse Schwierigkeiten beim Betrieb erkannt und beseitigt wurden.

e Zur Erzeugung von Deuterium mit hohen Ortho-Anteil wurde ein katalytischer Konver-

ter gebaut und auf seine Effizienz hin untersucht.

e Das superthermische Produktionsprinzip wurde experimentell verifiziert und quantifi-
ziert. Dabei wurden die entscheidenden Parameter eingehend untersucht: Die Konver-

termenge und -schichtdicke, der Ausfriervorgang des Deuteriums, die Konvertertempe-
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ratur, der Einfluss des Verhéltnisses von Ortho- zu Para-Deuterium und die thermische

Behandlung des Konvertermaterials nach dem Ausfrieren.

e Die Extraktion der UCN aus dem Konverter bis hin zu Experimenten auflerhalb des
biologischen Schildes wurde untersucht. Die Haupteinflussparameter, wie die Kristall-
struktur des Konverters und die Qualitdt des Neutronenleiters, seine Temperatur und

Oberflachenbeschaffenheit wurden optimiert.

e Das Energiespektrum der UCN wurde vermessen. Die ultrakalten Neutronen wurden in

einer Materieflasche gespeichert und damit als solche identifiziert.

Die experimentellen Ergebnisse am Prototypen wurden mit Modellen verglichen und zeigten
gute Ubereinstimmung. Damit ist es moglich, diese Ergebnisse, insbesonders die erreichbaren
UCN-Produktions- und Zahlraten und damit verbunden die erreichbare UCN-Dichte in Expe-
rimenten, auf die Quelle am FRMII zu tibertragen. Es zeigte sich, dass dort UCN-Dichten in
Experimenten von mehr als 1-10* UCN/cm?® zu erreichen sind. Dies wiirde eine Verbesserung
der aktuell leistungsstérksten Quelle um etwa drei Gréflenordnungen bedeuten. Nach jetzigem
Stand der Dinge ist mit der Inbetriebnahme der UCN-Quelle am FRMII ab dem Jahr 2010

zu rechnen.

Experimente zur Bestimmung der Neutronenlebensdauer und des elektrischen Dipolmoments
des Neutrons an der UCN-Quelle am FRMII werden derzeit vorbereitet. Neben diesen beiden
Experimenten, deren Aufbau und Durchfiihrung etliche Jahre in Anspruch nehmen wird, wird
ein weiterer UCN-Strahlplatz in der Experimentierhalle des FRMII direkt auflerhalb des bio-
logischen Schildes und damit so nahe wie moglich am UCN-Konverter fiir Experimente mit
kiirzerer Zeitperspektive zur Verfiigung stehen. Diese Experimente kénnten von den erreich-
baren UCN-Dichten enorm im Hinblick auf ihre statistische Genauigkeit bei vergleichsweise

kurzen Messzeiten profitieren.

Alle Ergebnisse, die im Rahmen dieser Dissertation erzielt wurden, zeigen, dass UCN-
Quellen mit superthermischem Konversionsprinzip funktionieren, und UCN-Dichten liefern
konnen, die die herkommlichen Quellen um Groflenordnungen tibertreffen. Gleichzeitig war
die Prototyp-Quelle die erste, die ultrakalte Neutronen horizontal ohne Abtrennung zwischen
Konverter und Neutronenleiter extrahieren konnte. Derzeit wird ein leicht modifizierter Nach-
bau des Prototypen in einem leistungsstarkeren Strahlrohr des TRIGA Mainz realisiert, um
dort eine UCN-Quelle fiir Experimente mit kurzer Zeitperspektive zu haben, die nicht unbe-

dingt auf hochstmogliche UCN-Dichten angewiesen sind.
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