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1. EINFUHRUNG

Bei der thermischen Spaltung wird aus dem Targetkern durch Einfang eines ther-
mischen Neutrons ein hoch angeregter Zwischewkern gebildet, der sieh in zwei
Bruchstiicke, sogenannte Primidrfragmente aufspaltet. Diese fliegen mit groSer
kinetischer Energie auseinander und besitzen eine hohe Anregungsenergie. Durch
die Verdampfung von Neutronen entstehen daraus innerhalb eines Zeitraumes von
ungefdhr 10-15 sec prim#re Spaltprodukte, Sie wandeln sich durch eine Reihe von

B8~ -Zerfdllen schrittweise in sekundire Spaltprodukte um+).

Der Mechanismus der Kernspaltung ist noch nicht vollig aufgeklart. Es wurden Mo-
delle entwickelt, die jewelils einige experimentelle Befunde deuten, nicht aber
den Ablauf der Spaltung als ganzes beschreiben konnen. Eine Verfeinerung der The-
orie ist moglich, wenn die Anzahl experimenteller Details vergroBSert wird. Infor-
mationen iiber den SpaltprozeB liefern Untersuchungen iiber die Massen-, Energie-,
Ladungs- und Winkelverteilung der Fragmente, sowie ilber die Haufigkeit, Energie-

und Winkelverteilung der verdampften Neutronen.

Bestimmungen der Dispersion der kinetischen Energie von Spaltfragmenten geben
Aufschlufl iiber Eigenschaften des Zwischenkerns, zum Beispiel iiber dessen Deforma-
tion im Moment der Spaltung. Sie knnen auf kernphysikalischem oder kernchemischem

Wege erfolgen.

Die kernphysikalischen Untersuchungen der Energiedispersion werden mit Hilfe von
Tonisationskammern, Halbleiterdetektoren oder Flugzeitanordnungen durchgefiihrt.

Dabei sind nur Fragmentpaare zu erfassen.

Kernchemische Methoden ermdglichen die Untersuchung der Energiedispersion einzel-
ner Fragmente, und zwar iliber eine Ermittlung der Reichweiteverteilung in Absorbern.
Inr Nachteil besteht darin, daB sich in vielen Fidllen die Fragmente durch 8 -Zer-
fall in Spaltprodukte umwandeln, bevor ihre Isolierung statifinden kann, Er wird
Jedoch weitgehend durch eine groBe Selektivitdt aufgehoben. Aus der Vielzahl der
Spaltprodukte verschiedener Nukleonen- und Kernladungszahlen ktnnen einzelne Ele-
mente mittels radiochemischer Verfahren abgetrennt werden. Dadurch ist eine Iden-
tifizierung der Spaltprodukie hinsichtlieh ihrer Kernladungszahlen mgglich, Die
Zuordnung zu einer bestimmten Nukleonenzahl erfolgt gewohnlich durch einen Ver-
gleich charakteristischer Zerfallseigenschaften des betreffenden Nuklids mit be-

kannten Kerndaten.

+) Im folgenden werden primidre Spaltprodukte als Fragmente, sekundédre Spaltpro-
dukte kurz als Spaltprodukte bezeichnet.
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2. REICHWEITEVERTEILUNG ISOBARER RETHEN

2.1. Bisher durchgefiihrte Untersuchungen

2.,1.,1, Versuchsanordnungen

Die kernchemische Untersuchung der Reichweiteverteilung von Spaltprodukten be-
ruht darauf, daB die von einem diinnen Target emittierten Fragmente in geeigne-
ten Absorbern, sogenannten Fangern, aufgefangen werden+). Wird die Haufigkeit

eines Spaltproduktes in dem hinter verschiedenen Absorberdicken liegenden Teil

des Fingers bestimmt, so erhdlt man eine integrale Relchweiteverteilungskurve.

Die bisher benutzten Versuchsanordnungen lassen sich in vier Gruppen einteilen

(siehe Abbildung 1):

a) Kollimierte Spaltprodukte werden in einem festen Absorber aufgefangen.
Dieser wird in eine Reihe diinner Féngerschichten Ai unterteilt. Die

Kollimierung erfolgt nur im Raum zwischen Target und Fénger.

b) Kollimierte Spaltprodukte werden in einem éasfarmigen Absorber bei kon-
stantem Druck aufgefangen. Der Fanger ist in eine Anzahl diinner Schich-
ten Ai unterteilt. Die Kollimierung findet innerhalb des Fidngers statt.

¢) Nicht kollimierte Spaltprodukte werden nach Durchlaufen eines festen Ab-
sorbers A in elnem festen Absorber B aufgefangen. Die Dicke D beider Ab-

sorber ist variabel.

d) In einer Serie von Bestrahlungen werden kollimierte Spaltprodukte nach
Durchlaufen eines gasformigen Absorbers A in einem festen Absorber B auf-

gefangen. Der Qasdruck P ist variabel.

Mit den beiden ersten Anordnungen erhzlt man differentielle, mit den beiden letz-

ten integrale Reichweiteverteilungskurven.

+) Die im Zusammenhang mit derartigen RiickstoBexperimenten verwendeten Aus-
driicke "dinn" oder "dick" besagen, daB die Dicke des Targets beziehungs-
weise Fangers klein oder groB ist gegeniiber der Reichweite der RiickstoB-

kerne in dem betreffenden Material.
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Entsprechend dieser Klassifizierung wurden die verschiedenen experimentellen

Anordnungen von folgenden Autoren verwendet:

a)

b)

d)

Brown und Oliver (Ol), sowie Aras et al. (02). Der Finger bestand aus
einem Aluminium-Blech, von dem nach der Bestrahlung mit Hilfe der

Stripping-Methode (nZheres siehe Abschnitt 2.2.1.) parallel zur Ober-
fldche sehr diinne Fangerschichten (Ai) abgelost und radiochemisch ana-

lysiert wurden.

Kateoff et al. (03), Marsh und Miskel (O4), sowie Petrzhak et al. (05).
Die Spaltprodukte wurden auf sehr diinnen Kunststoff-Folien (ungeféhr

6 pg/cmz) gesammelt. Diese waren in definierten Abstidnden im Kollimator
angebracht und dienten zur Untertellung des Absorbers im diinne Fédnger-
schichten (Ai)' Die relative Spaltprodukthiufigkeit in den einzelnen Fo-

lien wurde radiochemisch ermittelt.

Douthett und Templeton (06). Ein diinnes Target wurde in direktem Kontakt
mit einigen aufeinanderliegenden diinnen Fangerfolien bestrahlt. Die Au-
toren bestimmtendie relative Haufigkeit der Spaltprodukte in den Fanger-
folien radiochemisch. Durch schritiweise Aufteilung des Féngers in zwel
Absorbergruppen A und B mit den variablen Gesamtstarken DA und DB ergaben
sich integrale Verteilungskurven.

Good und Wollan (07). Nur diejenigen Spaltprodukte, deren Reichweite groSer
ist als das dem Gasdruck PA entsprechende Fliachengewicht des Absorbers A
wurden auf dem festen Fianger B gesammelt. Die Bestimmung ihrer relativen
Hiufigkeit erfolgte durch eine Aktivitdtsbestimmung der verzsgertén Neu-
tronenstrahler der 55 sec - und 22 sec - Perioden, Die Auftragung der aus
verschiedenen Bestrahlungen erhaltenen S&ttigungsaktivitdten gegen den Je-
weiligen Gasdruck ergab eine komplexe integrale Reichweiteverteillungskurve.
Sie setzt sich zusammen aus den einzelnen Verteilungskurven der 55 sec -
und 22 sec ~ Perioden. Diese wurden hauptsichlich dem Br-87 und J-137 zu-
geordnet.

In der Abbildung 1 ist der Anschaulichkeit halber nur eine Verteilungs-

kurve wiedergegeben.,
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a) Brown, Oliver
T § I(A) ':
; 5
0 Av o [imeem?] A,
b) Katcoff et al.
777777,
0 A A, X
0 L;Cmarem®] A,
c) Douthett, Templeton .
& \\N @
A B J
D,, Dy : var 0 D, [mg/em?]
d) Good, Wollan 1
A 5 Ry
R :var. 0 R, [for] 5

Abb. 1  Schematische Darstellung einiger Methoden zur Bestimmung der Reich-
weliteverteilung von Spaltprodukten

T: Target

0: Beginn des Absorbers

Ai: i-te Fangerschicht des Absorbers

Li: Eindringtiefe bis zur Fingerschicht Ai

A,B: Absorber

D,P: deren Dicke bzw. Gasdruck

I(x): relative Hdufigkeit der Spaltprodukte in (x); x = A, oder B

i
Gasformige und feste Absorber sind durch unterschiedliche Schraffur ge-

kennzeichnet,



2.1.2. Ergebnisse

Bisher vorliegende Daten iliber die Reichweitedispersion von Spaltprodukten sind in
der Tabelle 1 zusammengestelltx). Dle in Spalte 7 aufgefiihrten Werte von Sexp
sind die relativen experimentellen Reichweitedispersionen (in %). Sexp wird defi-
niert als relative Dispersion der mittleren Reichweite R:

S _ H'R!exg)

exp R

Dabel ist HR(exp) die Halbwertsbreite der experimentellen Reichweiteverteilung.
Die Form der Reichwelteverteilungskurven einiger Autoren kann in guter Nzherung
durch eine GauB-Verteilung beschrieben werden. Die Verteilungskurven anderer Au-
toren hlngegen weichen von einer Normalverteilung ab. Diese unterschiedlichen Kur-

) )

venformen sind durch T/ und 7/ gekennzeichnet.

Die in Spalte 8 enthaltenen Werte von S sind die fiir Targetdicke und Kollima-

korr
torgeometrie korrigierten relativen Reichweltedispersionen (in %):

_ Hngorr}

Skorr - R

Um einen besseren Vergleich der von verschiedenen Autoren jeweils nur fiir Sexp

oder Skorr angegebenen Werte untereinander zu ermdglichen, wurden die entsprechen-
den Werte umgerechnet. Dies geschah mit den im Abschnitt 2.3%.1. angegebenen Kor-
rekturgroBen. Die Ergebnisse dieser Umrechnung sind in den Spalten 7 und 8 in

Klammern angegeben.

Spalte 9 enthdlt Werte filir die vom Spaltprozess herrilhrende relative Dispersion
D_, der kinetischen Energie E der Primidrfragmente (in %):

F
o . lE(R)

F E

Sle werden filir einen im Abschnitt 2.3. durchgefiihrten Vergleich benctigt.

x) Bei dieser Aufstellung wurden die mit dicken Targets durchgefiihrten Experi-
mente wegen der groBeren Unsicherheit der Ergebnisse nicht beriicksichtigt.
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2.2. Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit

Katcoff et al, (03) bestimmten die Reichweitedispersion von insgesamt 20 Spalt-
produkten im Bereich der Nukleonenzahlen 83 bis 157. Trédgt man diese Werte gegen
die entsprechenden Nukleonenzahlen auf, so erhalt man elnen Kurvenverlauf, der

einander widersprechende Deutungen zuliBt (vergleiche auch Abbildung 9):

1) Die Reichweitedispersion ist innerhalb der Fehlergrenzen von der Nukleo-~
nenzahl unabhingig (Feststellung der Autoren).

2) Die Reichweitedispersion wird mit zunehmender Bildungswahrscheinlichkeit
der Spaltprodukte kleiner.

Um eine Entscheidung fiir eine dieser beiden Deutungen treffen zu kdnnen, wurde
versucht, die differentielle Reichweiteverteilung von Spaltprodukten unterschied-
licher Bildungswahrscheinlichkeiten in Aluminium zu bestimmen. Als Versuchsanord-
nung diente der Typ a, als Spaltprodukte wurden die Nuklide Ba-140, Sb-127 und
Ag-111 gewzhlt.

Eine Untersuchung der differentiellen Reichweiteverteilung in festen Absorbern
setzt voraus, daB der Fianger in eine Reihe aufeinanderfolgender diinner, homogener
Folien bekannter Stidrke aufgeteilt werden kann. Diese Forderung ist ZuBerst schwie~
rig auf direktem Wege zu erfiillen. Zum Beispiel miifte die Folienstdrke bei einem
Aluminium-Fanger zwischen 0,05 und O,1 mg/cme, also zwischen 0,2 und 0,4 p liegen,
um eine hinreichend gute Aufldsung zu erhalten. Das Problem 1Z8t sich jedoch auf
indirektem Wege ldsen. Man setzt zur Bestrahlung nicht ein Folienpaket ein, sondern
einen dicken Fidnger, der erst nach der Bestrahlung in einzelne "Folien" zerlegt
wird. Das ermSglicht ein elektrochemisches Verfahren, die sogenannte Stripping-
Methode.

Bel der anodischen Oxydation von Aluminium wird auf der Oberflidche ein homogener
Film von Aluminiumoxyd gebildet, dessen Stédrke im Bereich von 20 bis 200 Volt der
angelegten Spannung direkt proportional ist; siehe Walkenhorst (11), Hass (12),
Harris (13), sowle Davies et al. (14). Diese Autoren erhielten bei der anodischen
Oxydation von Aluminium in verdiinnter Zitrat- oder Tartratlosung Filmdicken, die
eilnem Fldchengewicht von 0,024 bis 0,026 mg Al/cm2 entsprechen (bei einer Span-
nung von 100 Velt).

Eine derart erzeugte Schicht von Aluminiumoxyd 1&8t sich nach Lewis und Plumb (15)
quantitativ mit elner heilBen widssrigen Losung von Phosphorsdure und Chromtrioxyd
(im folgenden als Stripping-I8sung bezeichnet) ablosen, ohne daB das darunterlie-
gende Aluminium angegriffen wird.



-9 -

Die von Davies et al. (14) erstmalig fiir Reichwelteuntersuchungen eingesetzte
Stripping-Methode besteht demnach aus einem zweistufigen Prozess, bei dem nach-
einander diinne, homogene Aluminiumoxydschichten bekannter Stidrke erzeugt und se-
lektiv abgelost werden. Wie die folgenden Uniersuchungen zeigen, liegt ein wesent-
licher Nachteil dieser Technik darin, daB sie nicht auf alle Elemente angewendet

werden kann.

Um ihre Anwendbarkeit zu testen, wurde mit einem Aluminium-Blech, in dem Spalt-
produkte homogen vertellt waren, der Stripping-Prozess durchgefiihrt. Dabei wurde
zunichst ein diinnes Blech einer 0,1 %igen Legierung von Uran in Aluminium mit ther-
mischen Neutronen bestrahlt. Dieses war, um Verluste von RiickstoBkernen zu verhin-
dern, allseitig mit diinnen Blechen des gleichen Materials abgedeckt. AnschlieBend
wurde die relative Aktivit#t von Ba~140, Sb-127 und Ag-11ll in den 10 ersten Strip-
ping-Fraktionen und im Rest des Target-~Blechs ermittelt.

Definiert man

F als mittleres Fl&ichengewicht einer Stripping-Schicht,
A; als die in der Fraktion 1 gefundene Aktivitdt (auf F normiert),
Ai als die in der entsprechenden Fangerschicht tatsidchlich vorhandene
Aktivitdt (auf F normiert),
so sollte wegen der gleichmdBigen Verteilung der Spaltprodukte im Target fiir jede
Stripping-Fraktion gelten: A; /Ai = 1, Ai ergibt sich aus der auf F normierten

relativen Spaltproduktaktivitdt im Rest des Target-Blechs.

Das Ergebnis dieser Untersuchung zeigt die Abbildung 2. Fiir jede einzelne, auf F
normierte Stripping-Fraktion i ist der Quotient A;/Ai aufgetragen. Im Fall des
Ba-140 wird fiir alle Fraktionen der Sollwert innerhalb der Fehlergrenzen erreicht.
Beim Sb-127 und Ag~11ll hingegen liegt der Wert fiir A;/Ai unter dem Sollwert und
nihert sich diesem mit ansteigender Fraktionszahl.

Die Ergebnisse deuten darauf hin, daf die Anwendbarkeit der Stripping-Methode
begrenzt wird durch das Redox~-Potential e, des zu isolierenden Elements, ver-

gleiche Tabelle 2.

Tabelle 2

Element Ba Al Sb Ag
eo(Volt) -2,9 -1,7 +0,2 40,9
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Abb. 2 Verschleppung der Aktivitédten beim Stripping von Ba, Sb und Ag

o

1F

Bei der Isolierung von Elementen, die wesentlich edler sind als Aluminium, fin-
det elne Verschleppung der Aktivitdten statt. Unter der Annahme, daB8 ein jeweils
konstanter Bruchteil k ("Verschleppungsfaktor") der in der Schicht i vorhandenen
Aktivitat Ai in die nachste Schicht verschieppt wird, kann dieser Vorgang durch

die Funktion

beschrieben werden. Dabel ist A; die in der n-ten Fraktion gefundene Aktivitdt.

e

i

0,075 mg Al/ cm2

berechneter Verlauf nach Formel 2 a

= n-i
A = (1 -%x) > &, -k
n i1 i

Daraus folgt fiir jede einzelne Fraktion i:

1
Ai

-k

. pt
Ai—l

Ay

1-k

experimentelle Punkte mit Fehlergrenzen

(1

(1a
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Bei einer gleichmdBigen Aktivitdtsverteilung (Ai = const.) gilt fir jede ein-
zelne Fraktion i:

Al
A, = —=— (2a

Die in Abbildung 2 ausgezogen gezeichneten Kurven stellen den Verlauf dieser

Funktion dar. Die Werte von k betragen fiir

Ba: 0,00 + 0,02
Sb: 0,80 + 0,03

Ag: 0,98 + 0,01

Der Wert von k ist unabhingig von der in der Stripping-Ldsung vorhandenen Tra-

germenge. Untersucht wurde der Bereich von 0,3 ug/ml bis 0,4 mg/ml.

Nach diesen Ergebnissen ist die Stripping-Methode mit Aluminium nur auf solche
Elemente ohne Korrekturen anwendbar, deren Redox-Potential nicht wesentlich posi-
tiver ist als das des Aluminiums. Wegen einer glinstigeren Lage in der Spannungs-
reihe kann die Verwendung anderer Elemente den Anwendungsbereich erweitern. So
14Bt sich die Stripping-Technik nach Davies et al. mit Silizium (16), nach McCargo
et al. mit Wolfram (17), sowie nach Whitton und Davies mit Gold (18) durchfiihren.
Die Verwendung der beiden zuletzt genannten Elemente als Fiangermaterial fiihrt je-
doch zu einer erhdhten Streuung der Spaltprodukte. Bei differentiellen Reichweite-
untersuchungen mit Aluminium~Fiangern konnen nach Gleichung la Korrekturen fiir die

Stripping~-Verschleppung angebracht werden.

2.2.2, Reichweiteverteilung der isobaren Reihen 140 und 127

Zur Untersuchung der differentiellen Reichweiteverteilung isobarer Reihen wurden
drei Experimente unter Anwendung der Stripping-Technik durchgefiihrt. Der bei eini-
gen Spaltprodukten nach 2.2.1. auftretende Stripping-Verlust muB durch Korrekturen
beriicksichtigt werden. Das filhrt zu einer groBeren Unsicherheit der experimentellen
Ergebnisse. Daher wurde in den Experimenten 2 und 3 lediglich die Reichweitevertei-
lung des Ba-140 untersucht. Beim Experiment 1 erfolgte eine Analyse auf Ba-140,
Sb-127 und Ag-111.
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a) Versuchsanordnung

Die wichtigsten Daten der Experimente sind in der Tabelle 3 zusammengestellt. Um
eine Kontamination des Kollimatorinnern und des Fiangers mit Targetmaterial zu ver-
hindern, wurden die Targets mit diinnen Aluminiumschichten, im Experiment 3 zus&dtz-
lich mit einer 0,1 mg/cm2 starken Aluminiumoxydfolie abgedeckt. Der Kollimator be-
stand im Experiment 1 aus einer mehrfach durchbohrten Aluminiumplatte. Er wird als
Lochkollimator bezeichnet. In den Experimenten 2 und 3 wurde ein Kollimator verwen-
det, in dem mehrere Blendenringe angebracht waren. Sie sollten verhindern, daB an
der Kollimatorwand gestreute Spaltprodukte in den Fanger gelangten. Er wird als
"streuarmer" Kollimator bezeichnet. Die Kollimatorgeometrie, definiert als Verhdlt-

nis von Durchmesser zu Lidnge, war fiir beide Kollimatoren gleich.

Um eine Abbremsung und Streuung der Spaltprodukte in der zwischen Target und Fanger
befindlichen ILuft einzuschrinken, wurden die Versuchsanordnungen vor der Bestrah-

lung evakuiert. Nach der Bestrahlung erfolgte eine Messung des Gasdruckes.

Vor dem eigentlichen Hauptfianger waren beim Experiment 1 zwei, beim Experiment 2

ein diinner Vorfanger angebracht.

b) Auswertung

Zur Auswertung wurden alle in den Stripping-Fraktionen und Vorfangern ermittelten
relativen Spaltproduktaktivitdten auf das mittlere Flachengewicht F einer Stripping-
Fraktion normiert. Diese Werte werden mit Arel bezeichnet. F ergab sich aus der Ge-
samtoberflédche QH des Hauptfdngers und aus dem Mittelwert G aller fiir jede Fraktion
bestimmten Gewichtsverluste des Hauptfangers, Die absolute Eindringtiefe Di der in
einer Fraktion i gefundenen Spaltprodukte ist die Summe folgender Flidchengewichte
(vergleiche Tabelle 3):

= 2
D, = F(i - 0,5) + Dy + Dyy (mg Al/cm™)
mit Dy : Dicke des l. und 2. Vorfingers in mg Al/cm2
mit DAl : Flichengewicht zwischen halber Targetdicke und Finger
2
in mg Al/cem
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In den Abbildungen 3 bis 6 sind die aus drei Experimenten erhaltenen Vertellungs-

kurven dargestellt. Auf der Abszisse ist jeweils die Eindringtiefe Di als Flachen~
gewicht in mg Al/cm2 aufgetragen. Die Ordinaten sind auf gleiche Maxima der GauB-

Verteiiung normiert. Dabei entspricht eine Ordinateneinheit etwa folgenden, fir
chemische Ausbeute korrigierten Zdhlraten bei MeBbeginn (in Imp/min):

Nuklid Experiment 1 Experiment 2 Experiment 3
Ba~140 1 300 2 100 700
Sb-127 100 - -

Die fiir die experimentellen Punkte angegebenen Fehlergrenzen ergeben sich als
Summe der relativen Einzelfehler von ﬁ, der Abfallskurven-Analyse und der Korrek-
turen fiir chemische Ausbeute und Selbstabsorption. Sie stellen also maximale Ab-
weichungen dar. Beil nicht eingezeichneten Fehlergrenzen liegen die Abweichungen
innerhalb der die Punkte kennzeichnenden Kreise. ~

Man kann annehmen, daB die Reichweite einer isobaren Reihe normal verteilt ist
(vergleiche Seite 7). Keine der erhaltenen Verteilungskurven entspricht jedoch
einer reinen GauB~Verteilung. Daher wurde der sich iiber die Reichwelte hinaus er-
streckende Teil des Kurvenverlaufs nach der Methode der logarithmischen Differen-
tiation auf eine GauB-Verteilung untersucht. Dieses von Preuss und Escarfail (19)
beschriebene Verfahren ermtglicht eine genauere Analyse als die Darstellung auf
Wahrscheinlichkeitsnetz. Als Belspiel ist in der Abbildung 7 die Aufldsung der
Reichweiteverteilungskurve des Ba-140 aus dem Experiment 1 wiedergegeben.

Tragt man die Differenzen y; der natiirlichen logarithmen der relativen AktivitZten
aufeinanderfolgender Stripping-Fraktionen gegen die entsprechenden, dquidistanten
Fraktionsnummern i auf (ni -ny 4= 1), so erh#lt man beim Vorliegen einer GauB-
Verteilung eine Gerade. Diese schneidet die durch yi = O gehende Parallele zur
Abszisse im Punkte io’ dem Maximum der GauB8-Verteilung. Ihre Neigung entspricht
dem Wert - L/cﬁ, wobel o die Breite der Verteilung angibt: Halbwertsbreite

HR = 2,355 Op- Die Bestimmung der Geraden y; =a+ b « i erfolgte durch Ausgleichs-~
rechnung nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate.

Im Fall des Sb-127 war vor dieser Analyse eine Korrektur fiir die Stripping~Ver-
schleppung durchzufiihren. Sie geschah nach der Formel la auf Seite 10 mit dem Ver-
schleppungsfaktor k = 0,80.

In den Abbildungen 3 bis 6 ist der Verlauf der berechneten GauB-Verteilung durch
gestrichelte Linien wiedergegeben. Der damit zusammenfallende experimentelle Ver-

lauf ist als ausgezogene Linie dargestellt. Beim Sb-127 ist die sich aus der Ver-
schleppungs-Korrektur ergebende "experimentelle" Verteilung punktiert gezeichnet.
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Der strich-punktiert wiedergegebene Verlauf des Untergrundes wird spdter disku-

tiert. Er ergibt sich durch Subtraktion der berechneten GauB8-Verteilung von der
experimentellen Verteilung.

35| !
Ba -140

30 R =3MNmg/cm’
S =200%

FGouss - °°
o = 48.8°/

20—

Arel

151 ]
10— —
5 . ]

0 | L | 71 i % | |
00 10 20 30 4.0 50
mg Allcm’ KO3

Abb. 3 Isobare Reichweiteverteilung des Ba-140, aus Experiment 1

o : experimentelle Punkte mit Fehlergrenzen
: experimenteller Verlauf
------- ¢ Verlauf der berechneten GauB-Verteilung
—eme=e~ : Verlauf der berechneten Untergrund-Verteilung
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Abb. 4 Isobare Reichweiteverteilung des Sb-127, aus Experiment 1

experimentelle Punkte mit Fehlergrenzen
: experimenteller Verlauf

: fiir Stripping-Verschleppung korrigierter experimenteller

Verlauf
Verlauf der berechneten GauB8-Verteilung

Verlauf der berechneten Untergrund-Verteilung

.o

o}
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Abb. 5 Isobare Reichweiteverteilung des Ba-140, aus Experiment 2

o : experimentelle Punkte mit Fehlergrenzen
¢ experimenteller Verlauf
——————— ¢ Verlauf der berechneten GauB-Verteilung
=s~s=s~ ¢ Verlauf der berechneten Untergrund-Verteilung
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Abb. 6 Isobare Reichweiteverteilung des Ba-140, aus Experiment 3

o : experimentelle Punkte mit Fehlergrenzen

¢ experimenteller Verlauf
------- : Verlauf der berechneten GauB-Verteilung
wsme=e= 3 Verlauf der berechneten Untergrund-Verteilung
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Abb. 7 Analyse der Reichweiteverteilungskurve des Ba-140, aus Experiment 1

¢) Ergebnisse

In der Tabelle 4 sind die Ergebnisse der drei Reichweiteverteilungsexperimente

zusammengestellt.
Tabelle 4
2
Experiment Spaltprodukt R(mg Al/cm®) S (%) FGauB/FTot (%)
1 Sb-127 3,6 + 0,2 23,1 + 1,7 50,2
1 Ba~140 3,11+ 0,15 20,0 + 1,0 48,8
2 Ba-140 2,95+ 0,10 20,5 + 1,0 4y 2
) Ba-140 2,84i 0,10 20,5 + 1,0 32,7
Mittelwerte fiir Ba~140 : R = (2,95 + 0,10) mg Al/cm2
S =(20,5+1,0) %
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Die fiir die mittlere Reichweite angegebenen Fehler setzen sich zusammen aus

den Einzelfehlern der GauB-Analyse (fiir io), des mittleren Flichengewichts F
einer Stripping-Fraktion und des Fldchengewichts aller vor dem Hauptfanger vor-
handenen Absorber (DV und DAl)‘ Der Fehler der relativen Reichweitedispersion S
besteht aus den Einzelfehlern der GauB8-Analyse (fiir UR) und der mittleren Reich-
weite R. Die in der Tabelle enthaltenen Quotienten FGauB/FTot stellen den rela-
tiven Flidchenanteil der GauB-Verteilung an der Gesamtverteilung dar.

Eine Untersuchung der 50 Stripping-Fraktionen des Experiments 1 ergab fiir Ag-111
keine nennenswert iiber der Nullrate liegenden Zghlraten. Dieses Ergebnis ist auf
eine Stripping-Verschleppung zuriickzufiihren. Den Beweis dafiir ergab eine Aktivitdats-
bilanz. Dazu wurde das Verhiltnis der absoluten Spaltproduktaktivitdten im gesamten
Fénger+) experimentell ermittelt. Der Vergleich mit den entsprechenden berechneten

Aktivitdtsverhdltnissen zeigt eine gute {bereinstimmng:

experimentell berechnet

Ba-140
KE:TET 18,1 18,7
Sh-127
Ag-111 2,6 2,8

Die Eigenschaften des "streuarmen" Kollimators konnten bel den Experimenten 2

und 3 folgendermaBen gepriift werden: die relativen Ba-140-Aktivitdten AX auf

den vier mittleren Blendenringen des Kollimators wurden experimentell bestimmt.

Ihr Anteil an der Gesamtaktivitét:EEAx auf allen vier Ringen und im Fidnger 1laf8t
sich vereinfacht dadurch berechnen, daB man flir eine Reihe von Targetpunkten iiber
alle, einen bestimmten Blendenring x erfassenden Raumwinkel graphisch integriert.
Die Ergebnisse der experimentellen Bestimmung und der Berechnung enthdlt Tabelle 5.

Tabelle 5
x (vom Target aus) 1 2 3 4 Fdnger
A 2| 68,743 | 19,41 | 7,1+0,4|2,9+0,2 | 1,9+0,2

X (%) gefunden

Sk, 68,0¢3 | 19,6+1 | 7,1+0,4| 2,8+0,2 | 2,5+0,2

berechnet 58+ 9| 25+ 3 9,6+1,2 | 4,7+0,7 | 2,7+0,4

+) Vorfianger, Stripping-Fraktionen und Finger-Rest
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Ein Vergleich der Werte zeigt eine gute Ubereinstimmung der Kollimatoreigen-
schaften bei den Experimenten 2 und 3.

Ferner wurde durch eine Aktivierungsanalyse nachgewiesen, daB der erste Blenden-
ring des Kollimators beim Experiment 3 weniger als 2 - lO-4 ug Pu-239, die Alu-~
miniumoxydfolle ungefahr 2 - lO-3 ug Pu-239 enthielt, also weniger als 2 - 10-4 %,

beziehungswelse 2 - 10'-3 % des gesamten Target-Plutoniums.

2.2.3. Diskussion der Ergebnisse

a) Stripping-Methode

Ein Vergleich der im Abschnitt 2.2.1. enthaltenen Ergebnisse iiber die Stripping-
Verschleppung mit den Resultaten anderer Autoren ist nur qualitativ méglich, da

bisher keine quantitativen Angaben verdffentlicht wurden.

Brown und Oliver (0l) zeigten, daB Spaltprodukte wie Ba und Cs durch Stripping

aus Aluminiumfingern einwandfrei zu isolieren sind.

Hingegen fanden sie bei der Untersuchung schwerer RiickstoBkerne, daB Au und Hg
aus Aluminiumféngern durch Stripping nicht entfernt werden konnen (20). Rahman (21)
gelangte beil der Anwendung der Stripping-Technik auf Sn und Cd mit Aluminiumfzngern

zu Ergebnissen, die sich ebenfalls durch eine Verschleppung interpretieren lassen.

Aras et al. (02) erhielten bei der Untersuchung der Reichweiteverteilung von
Spaltprodukten mittels der Stripping-Methode fiir Ag-1ll eine Reichweiteverteilungs-
kurve. Diese bestand aus zwel Peaks, die durch insgesamt 12 experimentelle Punkte
belegt sind. Aras und Gordon (22) betonen jedoch die Unsicherheit dieses Ergeb-
nisses: "However, no firm conclusion .... can be drawn ... until we obtain better
counting statistics on the Ag-111 points." Die demnach niedrige Aktivitadt der
Ag-111-Prdparate rilhrt wahrscheinlich von einer nicht beriicksichtigten Stripping-
Verschleppung her.

b) Reichweiten

Die durch eine Analyse der Verteilungskurven ermittelte Reichweite des Ba-140 von
(2,95 + 0,10) mg Al/cm2 stimmt innerhalb der Fehlergrenzen mit den entsprechenden
Werten anderer Autoren iiberein. Die Reichweite von Ba-140 in Aluminium bei der

Spaltung schwerer Kerne mit thermischen Neutronen betragen in mg Al/cm2 nach

Brown und Oliver (or) : 2,82 + 0,11 (U-235)
Alexander und Gazdik (23) : 2,98 + 0,01 (U-235)
Finkle et al. (24) = 2,75 + 0,03 (U-235)

.

Minzel und Ishimori  (25) 3,04 + 0,03 (Pu-239)
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Beim Vergleich ist zu beriicksichtigen, daB nach Finkle et al. (23) die Reich-
weiten schwerer Spaltprodukte bei der Spaltung von Pu-239 um ungefahr 5% hoher
liegen als die entsprechenden Reichweiten bei der Spaltung von U=-235. Fiir Sb-127
liegt kein direkter Wert der Reichweite in Aluminium vor. Rechnet man die von
Katcoff et al. (03) bei der Spaltung von Pu-239 mit thermischen Neutronen erhal-
tenen Reichweiten in Luft auf Reichweiten in Aluminium um (nzheres siehe Ab-

schnitt 2.3.2.), so ergeben sich folgende Werte:

cm Luft mg Al/cm2 diese Arbeit (mg Al/cmg)

0,15 3,6 + 0,2
0,15 2,95 + 0,10

Sb-127 2,09 + 0,03 3,40

+
Ba-140 1,92 + 0,03 3,12 +

Auch hier ist innerhalb der Fehlergrenzen eine {bereinstimmung vorhanden.

¢) Reichweiteverteilung

Die fiir Sb-127 zu (23,1 + 1,7) % bestimmte relative Reichweitedispersion ist hoher
als die des Ba-140 mit (20,3 + 1,0) %. Ob dieser Unterschied signifikant ist, kann
ﬁicht entschieden werden. Die Unsicherheit des Wertes fiir Sb-127 ist eventuell
durch systematische Fehler der Korrektur flir eine Stripping-Verschleppung groBer
als der angegebene Fehler. Um eine Entscheidung dariiber treffen zu konnen, ob die
Reichweitedispersion eines Spaltproduktes eine Funktion seiner Bildungswahrschein-
lichkeit ist (vergleiche Seite 8), sollten weitere Experimente mit groBerer Genau-
igkeit ausgefiihrt werden.

Moglicherweise hangt die Reichweitedispersion auBerdem von der Nukleonen- und
Ladungszahl des Targetkerns ab. Einen Hinweis darauf gibt folgender Vergleich.
Die fiir Ba-140 ermittelte Reichweitedispersion ist um den Faktor 1,16 groBer
als die nach Brown und Oliver (0l) bei der Spaltung von U-23%5 mit thermischen
Neutronen (siehe Tabelle 1).

Die von Katcoff et al. (03) bei der Spaltung von Pu-239 ermittelten Dispersionen
liegen um den Faktor 1,12 hther als die von Petrzhak et al. (05) fiir die Spaltung

von U~233% angegebenen Werte,

d) Niederenergetischer Untergrund

Bei allen Reichwelteverteilungskurven tritt ein sich bis zur mittleren Reichweite
erstreckender, sogenannter niederenergetischer Untergrund auf. Er ist in den Ab-
bildungen 3 bis 6 durch strich-punktierte Linien angedeutet. Sein relativer Anteil
U an der Flidche unter der experimentellen Gesamtverteilung in % betrigt

’ FGauB

U =100 - F (in %)
Tot !



- 2% -

In Abbildung 8 ist der Verlauf dieses Untergrundes bei der Reichweiteverteilungs-
kurve des Ba-140 fiir alle drel Experimente wiedergegeben.

Dabei wurden die Kurven a (Experiment 1) und b (Experiment 2) hinsichtlich Fliche
und Reichweite auf die Kurve c¢ (Experiment 3, normiert. Die unterschiedliche Form
der Kurven b und c gegeniiber der Verteilung a ist augenfz@llig. Normiert man Jjedoch
das Maximum der Kurve b auf das der Kurve a, so zelgt der rechte Ast beider Vertei-
lungen einen identischen Verlauf. Der linke Ast der auf a normierten Verteilung b
ist in der Abbildung mit d bezeichnet. Subtrahiert man ihn von der Kurve a, so er-

hdlt man den anndhernd linear verlaufenden Teil e.

Die Entstehung des niederenergetischen Untergrundes kann auf folgende Ursachen zu-

rickgefiihrt werden:

1. Kontamination des Kollimatorinnern und des Fangers durch Plutonium

aus dem Target.

2. Streuung der Spaltprodukte an der Wand des Kollimators. Sie soll als

Wandstreuung bezelchnet werden.

3. Streuung der Spaltprodukte im Target, in dessen Abdeckung und im Gas

zwischen Target und Fanger. Sie wird als direkte Streuung bezeichnet.

Die unterschiedlichen Effekte werden im folgenden unter Beriicksichtigung der ex-
perimentellen Ergebnisse diskutiert.

1. Kontamination

Sie kann auftreten durch mechanische Ablosung eines Target-Teils, durch Verdampfen
von Plutonium aus dem Target als Folge der Abbremsung von Spaltprodukten, durch
den O-RiickstoB der Plutonium-Kerne und durch Ubertragung des Spaltprodukt-Impulses
auf die Targetkerne., Das Ergebnis einer Aktivierungsanalyse zeigte, daB beim Ex~
periment 3 weder der Kollimator noch die Aluminiumoxydfolie nennenswert durch
Pu-239 kontaminiert war (siehe Seite 21). Demnach 18t sich die Kontamination
durch eine Targetabdeckung von ungefdhr 20 ug Al/cm2 verhindern. Da diese Abdeckung
bei allen Experimenten vorhanden war, ist eine Kontamination des Kollimatorinnern
und des Fangers auch bei den Experimenten 1 und 2 mit groBler Wahrscheinlichkeit

auszuschlieBen.
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Abb. 8 Niederenergetischer Untergrund der Reichweilteverteilungskurven des
Ba-140 aus den Experimenten 1,2 und 3; auf gleiche Flachen und

Reichweiten normiert.

a : Experiment 1
b ¢ Experiment 2
¢ ¢ Experiment 3
d : linker Ast der auf das Maximum von a normierten Verteilung b

e : nach Subtraktion des Astes d von der Verteilung a verbleibender Rest



- 25 .

2. Wandstreuung

Sie sollte abhdngen von der effektiven Oberfliche Oeff der Kollimatorwandung und

von der Targetoberfldche O,,. Als Oe £ ist derjenige Teil der Kollimatorwand zu

T f
verstehen, von dem aus Spaltprodukte durch L.nfachstreuung in den Fanger gelan-
gen konnen. Definiert man die GroBe W als Parameter der Wandstreuung folgender-

maBen (mit dem Radius r des Kollimators und dessen Hohe h)

n

w: =—-———-——=2

eff riU h h
T

so giit flir den Antell Uw des durch Wandstreuung hervorgerufenen Untergrundes an

der gesamten Untergrundverteilung

Uw = £(W)
Der wesentliche Unterschied zwischen Experiment 1 und den Experimenten 2 und 3
besteht darin, daB bei letzteren eine Wandstreuung weitgehend ausgeschlossen
wurde. Der Wert des Parameters W war gegeniiber dem Experiment 1 auf 0,4 % redu-

ziert.

3. Direkte Streuung

Dieser Effekt ist quantitativ sehr schwierig zu erfassen. Er hidngt sowohl vom
Fldchengewicht als auch von der Nukleonen- und Kernladungszahl des Absorbers ab.

Sein Anteil an der gesamten Untergrundverteilung soll als Us bezeichnet werden.

Aus dieser Betrachtung geht hervor, da8 der niederenergetische Untergrund bei den
Experimenten 2 und 3 fast ausschlieBllich durch direkte Streuung entstanden ist.
Beide Verteilungen zeigen einen dhnlichen Verlauf. Der Untergrund beim Experiment 1
hingegen kann als komplex angesehen werden. Es setzt sich zu ungefdhi gleichen
Teilen aus Wandstreuung und direkter Streuung zusammen (vergleiche Abbildung 8,

Kurve e beziehungsweise d).

Unter AusschluB einer Kontamination gilt fiir den Anteil des niederenergetischen

Untergrundes an der experimentellen Reichweiteverteilung

U = Uw + US = f(W) + Us
Zum Vergleich sind in Tabelle 6 die fiir diesen Untergrund charakteristischen
GroBen zusammengestellt. Sie beziehen sich auf Reichweitevertellungskurven des

Ba-140 aus verschiedenen Experimenten.
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Tabelle 6
Experiment Brown und Oliver (O1) diese Arbeit
1 2 )
20 Al,
Target;bd“kuns - 20 Al 40 AL | 100 ALO,
(ng/em”)
Fldchengewlcht des
Gases im Kollimator
(kg/cme) %0 H, (niedrig) Iuft| 15 Luft | 80 Luft
W 12 20 0,08 0,08
U(%) 22 51 56 67
U, (%) 16 - 26*) ) )
U (%) 6") 25 55 66

+) : abgeschdtzte Werte

Die unterschiedlichen Werte fiir US bei den Experimenten 2 und 3 erklidren die Ab-
weichung im Quotienten Ax /:EEAX fiir den Fanger, siehe Tabelle 5. Der Wert fiir

US beim Experiment von Brown und Oliver wurde nach Brown (20) von Milton geschétzt.
Ein Vergleich mit dem Experiment 1 dieser Arbeit zeigt, daB das Verhdltnis

q = Uw/w in guter Nizherung konstant ist.

Aus den bisher vorliegenden Ergebnissen kann gefolgert werden: Beil der Untersu-
chung der Reichweitevertellung von Spaltprodukten mit Versuchsanordnungen des
Typus a (vergleiche Abbildung 1) tritt ein niederenergetischer Untergrund auf.
Dieser besteht aus den Anteilen einer Wandstreuung und einer direkten Streuung.
Letztere nimmt starker mit der Nukleonen- und Kernladungszahl des Absorbers als
mit dessen Fliachengewicht zu. Die Wandstreuung gehorcht im Bereich der geschil-
derten Kollimator-Abmessungen der Bezlehung U, =~q W, mit qc::l,}x). Dadurch ent-

W
steht fiir den Experimentator folgendes Dilemma.

x) Unter der Voraussetzung, daB beim Experiment von Brown und Oliver keine
Kontamination stattfand.
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Um eine gute Kollimierung der Spaltprodukte zu erreichen, sollte das Verhdltnis
h/r mSglichst groB8 sein. Die VergrdBSerung dieses Quotienten fiihrt jedoch zu einer
erhohten Wandstreuung und somit zu einer Verschmierung der Reichwelteverteilungs-

kurve.

AbschlieBend ist zu betonen, daB die hier durchgefiihrte Diskussion des nieder-
energetischen Untergrundes nur als eine vorlaufige Deutung betrachtet werden
darf. Eine endgiiltige Interpretation ist nur durch speziell auf dieses Problem

ausgerichtete Experimente zu erreichen.

2.3, Vergleich und Zusammenfassung

Das Ziel aller Untersuchungen der Reichweiteverteilung von Spaltprodukten ist,
Aufschliisse liber die Dispersion der kinetischen Energie einzelner Primarfragmen-—
te zu erhalten. Diese Dispersion kann aus den experimentellen Ergebnissen nur

unter Beriickslchtigung mehrerer Korrekturen erhalten werden.

Bei den folgenden Betrachtungen wird vorausgesetzt, daB8 sowohl die Verteilung der
kinetischen Energie E als auch dle der Reichweite R einer Gauf~Verteilung ent-
spricht, deren Halbwertsbreite als H und deren Standardabweichung als ¢ bezeich-
net wird. Damit ist die relative Dispersion D der kinetischen Energie definiert

als

Hy 2,355 o
E

D= 5

die relative Dispersion S der Reichweilte als

Hy 2,355 o

R R
Die vom Spaltprozess herrilhrende Dispersion DF der kinetischen Energie der Pri-
marfragmente ergibt sich aus der Gesamtdispersion DS der kinetischen Energie.
Diese ist fir die durch Verdampfung prompter Neutronen entstehende Dispersion
DN zu korrigieren:

D.“=D°-D G
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Petrzhak et al. (05) fiihrten eine vereinfachte Berechnung durch und erhielten
den Wert Dy = %% fiir schwere und leichte Fragmente.

DS ergibt sich mit der Reichweite-Energie-Beziehung 4 folgendermafen:

E ==¢ R2 (4
6E dE
SR “dR "2¢R
GE = 2¢R UR
2,355 0y s) 2,355 og(s)
Dy =% = 2 B
Dy = 2 Sg (5

SS ist also der von der Spaltung und Neutronenverdampfung herriihrende Teil der
Reichweitedispersion. Man erh#lt ihn aus der flir Targetdicke und Kollimatorgeo-

metrie korrigierten Reichweitedispersion Skorr und der durch den Abbremsprozess
im Absorber verursachten Relchweitedispersion SA:
2 2 2
55 = Skorr ~ 5 (6
Fur Skorr gilt die Beziehung:
2 2 2
Skorr = 5 - SG (7

Dabei 1ist S die fiir Targetdicke korrigierte Reichweltedispersion. Diese ergibt
sich aus der experimentell ermittelten Dispersion Sexp und dem Dispersionsanteil

S

o der durch Abbremsen der Spaltprodukte im Target entsteht:

S = S __ -8 (8

SG ist der Dispersionsanteil, der aus einer VergrdBerung der Weglidnge im Kolli-

mator resultiert. Aus 7 und 8 folgt fiir S :
korr
2 2
S = - -
korr (Sexp ST) SG (9
Good und Wollan (O7), sowie Petrzhak et al. (05) ermittelten S unter Verwen-

korr
dung der in Tabelle 7 aufgefiihrten KorrekturgroBen. Einige dieser Werte wurden

von den Autoren nicht explizit angegeben. Sie konnten jedoch aus vorhandenen An-
gaben nach 9 berechnet werden.
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Tabelle 7
Sy (%) S; (%)
leichte schwere leichte schwere
Autor
Fragmente Fragmente Fragmente Fragmente
Good und Wollan (07) 4,8 6,1 1,4 1,4
Petrzhak et al. (05) 1,3 1,3 1,3 1,6

Die bel der Abbremsung im Fanger entstehende Reichweitedispersion SA setzt sich
zusammen aus den Dispersionsanteilen der Kernkollision Sk und der Ionisation Se'
Letzterer ist nach Bohr (26) gegeniiber Sk zu vernachlidssigen. Als Vereinfachung

folgt daraus:

Sy =5 (10
Flir die durch Kernkollisionen verursachte Reichweitedispersion gilt nach

Bohr (27):
Ml . M2

2
(M.l + M2)

s.2 = const. (—§)2

X (11

In dieser Formel bedeuten:

o]

Anteil der Abbremsung durch Kernkollisionen an der Gesamtreichweite
: experimentell ermittelte Gesamtreichweite
s+ Kernmasse des Spaltprodukts

ZHZ'.:U

Kernmasse der Absorberatome

SA kann nach 10 und 11 direkt berechnet oder aus einer graphischen Analyse er-

halten werden. Aus 6, 10 und 11 ergibt sich die Beziehung:

M. M
2 L2 2 1 2
Syoprr = Sg + const. (—ﬁ) d;———1;- 5 (12a
)+ M)
oder in anderer Form:
*M
2 R \2 2 ,R \2 M1 2
or () = s (Rk) + const, ————— (12b

Ry S (M1 + M2)2
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2
12a und 12b stellen Geradengleichungen mit dem Ordinatenabschnitt Ss bezie-
hungsweise SS2 (R/Rk)2 dar. Petrzhak et al. (05) fiihrten die graphische Analyse
fir S, nach 12 a durch. Dabel wurde R/Rk fiir die verwendeten Absorber als kon-

S

stant betrachtet. Good und Wollan (o7) ermittelten S nach 12b und berechneten

R/Rk fiir jeden der verwendeten Finger nach Bohr (27).

Als Zusammenfassung des beschriebenen Korrekturganges soll untenstehende Formel
dienen. Sie ergibt sich aus den Gleichungen 3,5,6 und 9. Darunter sind zur Ver-
anschaulichung der GroSenordnungen als numerisches Beispiel die Werte fiir Ba-~140
(Luft-Absorber) von Petrzhak et al. (05) eingesetzt (in %). Diese wurden teil-

weilse aus angegebenen Daten berechnet.

F [4([Sexp’ST]2 - SGQ_SA2)—DN2]1/2 (13-

[4 ( [11,3 - 1,3] 2 _ 1,6-8,0%)-3,0° ]1/2 - 11,2 %

o
it

P

]

Die unter Good und Wollan in Tabelle 1 aufgefiihrten Werte von DF sind nicht fir
Neutronenverdampfung korrigiert.

In der Abbildung 9 sind die nach Abschnitt 2.3.1. mit den Werten aus Tabelle 7
korrigierten absoluten Reichweitedispersionen HR(korr) in Iuft und Aluminium
dargestellt. Dabei ist

HR(korr) =R Skorr

Auf der Abszisse sind die Nukleonenzahlen A der Spaltprodukte aufgetragen. Beide

Ordinatenskalen sind reichweiteiquivalent normiert nach der Beziehung
2
1 em Iuft = 1,6 mg Al/cm

Sie folgt aus der Bragg'schen Regel:

o <AA1 >1/2
AL\ AL et

* BLip = 1,36 R st (mg/cme),

sowle aus den Ergebnissen von Alexander und Gazdik (23):

Ry = (1,35 +0,05) R (mg/on’).
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Dabel ist
1 wg Luft/cme = 0,83 em Luft (20 °C, 760 Torr).
—_— l L r | I 1 I 1 I T ' [ f H
! 107
O Katcoff et al.
04— © Petrzhaket al.
® Good, Wollan | 106
i ABrown,Oliver
AAras et al.
—05
03 A A
Hrixorr) ° AR Hrom
[em] § [mglcm’]
B -% § § %:9_ % n 0.4
0.2 ® ® a a i‘g“ ‘%‘* o3
®
[~ A
N T T I | [
80 90 100 10 120 130 140 150 160
A

Abb. 9 Absolute Reichweitedispersionen verschiedener Autoren, korrigiert fir
Targetdicke und Kollimatorgeometrie. Die Ordinaten sind auf gleiche

Abbremseigenschaften der Absorber normiert.

Linke Skala : cm Luft
Rechte Skala : mg Al/ cm2
------------ : Gerade fiir die Werte von Katcoff et al. (Ausgleichs-

rechnung)
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Um eine Aussage iiber die Neigung der in Abbildung 9 wiedergegebenen Geraden
machen zu ktnnen, wurde folgende theoretische Abschidtzung durchgefiihrt.

Aus den entsprechenden Gleichungen des Abschnitts 2.3.1. folgt:

skor'r2 = 832 + SA2 (nach 6)
2 2 o)
HR(korr) = HR(s) + H'R(A) (nach Seite T)
2 t o 2
Hpay = ¢ R m (nach 10 und 11)
M M
mit m = P 1 2
(M, + M)

Fiihrt man fiir schwere und leichte Fragmente die Indices h beziehungsweise 1 ein,
so ist das Verhiltnis Q der absoluten, korrigierten Reichweitedispersionen fiir

schwere und lelchte Fragmente gegeben durch:

2 2
2 Mjem t e’ Ryy) My
Q = 5 - > (14a
Hps)y ¥ ¢ By ™

Bei Luftabsorbern ist m = 0,086 und m) = 0,123. Die nach Bohr (27) zu berech-

nenden Werte fiir ¢! und Rk betragen:

c!? = 4,15
Rk(h) ~ 0,88 cm Luft
Rk(l) ~ 1,20 em ILuft

Damit ist

2
+ 0,28
2 HZR(S)h2 (L

HR(S)l + 0,73

Fiir eine positive Neigung der erwdhnten Geraden miiBte nach 14b gelten:

1/2
Q®>1, also R(S)n > (1+——°’—452—) /

Hp(s) Hy (s



..33..

Unter der sicher richtigen Voraussetzung, da8 DS<: 20%, folgt mit R1:=:2,5 cm
Luft fiir elne positive Geradenneigung:

H_R'(élg > 3,0 (15
Hpsn

Die absoluten Reichweltedispersionen HR kdnnen durch die absoluten Energiedis-
persionen H, ersetzt werden (vergleiche Seite 28):

Hr(s)n He(s)n Byt B

Hp(s)1 Hpsir B By

Mit

= 1,1+ 0,1

Ry - By -
ist die Bedingung 15 wiederzugeben als:

HEfS}h S 2,5 fiip Hﬂgkorrgh S1
Hp(s) R (korr)1

Nach den bisherigen Vorstellungen iiber den Ablauf der Spaltung ist Jjedoch die
vom Spaltprozess herrilhrende absolute Dispersion HE(S) der kinetischen Energie
komplement&@rer Fragmente ungefdhr gleich. Demnach sollte dle Gerade eine nega-
tive Neigung besitzen.

Dieser Voraussage entsprechen die Werte von Katcoff et al. (03) und von
Petrzhak et al. (05), vergleiche Abbildung 9. Der Verlauf von HR(korr) mit
A zeigt in beiden FiHllen eine annzhernd gleiche negative Neigung.

Dagegen weisen die Ergebnisse von Aras et al. (02) starke Streuungen auf. Diese
sind moglicherweise durch dile auf Seite 21 diskutierten experimentellen Unsicher-
heiten zu erkliren. Der Wert von Good und Wollan (O7) fiir Br-87 deckt sich unge-
fdhr mit den Ergebnissen von Petrzhak et al. und Katcoff et al. Demgegeniiber
liegt der Wert fiir J-137 wesentlich zu hoch (Q = 1,1). Ein Grund dafiir kdnnte
in der Messung der verzdgerten Neutronenstrahler liegen. So treten zum Beispiel
im Verhiltnis der Sattigungsaktivitdten der 22 sec -~ und 55 sec - Perioden fiir
verschiedene Absorbergase Abweichungen bis zu 40% auf. AuBerdem sei darauf hin-
gewiesen, daB diese Autoren flir ihre experimentelle Anordnung die Voraussetzung
machten, daB keine bereits im Absorbergas abgestoppten Spaltprodukte an den
festen Finger gelangen. Im Gegensatz dazu gingen Katcoff et al. und andere
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Autoren bei ihren Experimenten (vergleiche Abbildung 1) davon aus, da8 die im
CGas zwischen zwei Kunststoff-Folien abgestoppten Spaltprodukte auf der ndchst-

liegenden Folie gesammelt werden.

Aus den hier dargelegten Griinden sollen die Ergebnisse von Aras et al. (02),
sowie von Good und Wollan (07) in die weiteren Betrachtungen nicht einbezogen

werden.

Die mit Aluminiumféngern bestimmten Reichweitedispersionen weichen von den mit
gasformigen Absorbern ermittelten stark ab. Diese Abweichung ist durch eine Zu-
nahme der Nukleonenzahl des Absorbers allein nicht zu erklidren. So steigt zum
Beispiel Skorr bei Ba-140 nach Petrzhak et al. (05) von 9,9% fiir Luft (A = 14,5)
auf 11,4% fiir Argon (A = 40) an. Die entsprechenden Werte liegen bei der Verwen-
dung von Aluminiumfingern (A = 27) nach Brown und Oliver (01) und nach den Er-
gebnissen dieser Arbeit zwischen 16% und 20%.

Als Ursache dieser Unterschiede sind zwei Mdgliehkeiten denkbar:

a) Sicherlich werden bei differentiellen Reichweiteexperimenten mit gas-
formigen Absorbern (vergleiche Abbildung 1,b) nicht alle zwischen den
Kunststoff-Folien gestreuten Spaltprodukte erfaBt. Dazu wire es notig,
auBer den Folien auch die Kollimatorwand radiochemisch zu analysieren.
Bei Experimenten mit festen Fangern hingegen (vergleiche Abbildung 1,2)
werden alle im Absorber gestreuten Spaltprodukte in die Analyse einbe-
zogen. Daher wird moglicherweise bel Experimenten mit gasftrmigen Fangern
eine geringere Reichweltedispersion vorgetduscht. Sie miiBte jedoch bei

der Bestimmung von S_ nach der graphischen Auswertung (vergleiche Seite

S

29) durch einen ebenfalls erniedrigten Wert fiir S, weitgehend kompensiert

A
werden.

b) Die Streuung von Spaltprodukten ist beim Abbremsen in festen Absorbern
groBer als in gasformigen. Diese Anmahme wird durch die Ergebnisse von
Gilat und Alexander (28) gestiitzt. Sie fanden bei der Untersuchung
schwerer RiickstoSkerne unter gleichen Bedingungen fiir Helium- und Alumi-

niumabsorber folgende Reichweitedispersionen
He : 24% ; Al : 57%

Obwohl die kinetische Energie dieser Kerne um den Faktor 0,05 bis 0,1
niedriger ist als die der Spaltprodukte, ergibt der Vergleich mit den
Reichwelitedispersionen von Spaltprodukten eine qualitative Ubereinstim-

mung. Als Kriterium dient dabei das Verhiltnis sAl/SHe der Dispersionen
in Aluminium und Helium:
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Gilat und Alexander (28) Brown und Oliver (01)
Petrzhak et al. (05)

S S
Al Al
= 1:5 = 2:3

SHe SHe
Der von Petrzhak et al. (05) filir die Dispersion der kinetischen Energie eines
Primirfragmentes angegebene Wert Dp = 12,8 % (2Zr-97) nzhert sich den von
Cohen et al. (08), Stein (09), sowie Milton und Frazer (10) kernphysikalisch

bestimmten Werten, vergleiche Tabelle 1. Die Ergebnisse von Stein, sowle von
Milton und Frazer wurden durch Untersuchungen an Fragmentpaaren erhalten.

2.3.3. SchluBfolgerungen

Die vorliegenden Daten weisen darauf hin, daf flir die Untersuchung der Reichwei-
teverteilung von Spaltprodukten gasformige Absorber festen Fangern vorzuziehen
sind. Dadurch werden die zur Ermittlung von DF notwendigen Korrekturen fiir SA
erniedrigt.

Nach den bisher durchgefiihrten Untersuchungen betridgt die vom Spaltprozess
herriihrende Dispersion der kinetischen Energie von primédren Fragmenten unge-
fihr 11%. Dabei wurde vorausgesetzt, daB sowohl die Reichweite als auch deren
Dispersion innerhald einer isobaren Reihe konstant ist. Im folgenden Teil der
Arbeit wird die Giiltigkeit dieser Annahme untersucht.
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3. REICHWEITE VON FRAGMENTEN

Mit Ausnahme der Reichweiten abgeschirmter Nuklide sind alle kernchemisch be-
stimmten Reichweiten kumulative GroSen. Sie werden im folgenden, entsprechend
der Terminologie fiir Spaltausbeuten als kumulative Reichweiten (Rc), beziehungs-
weise Isobarenreichweiten (Ris) bezeichnet. Analog dazu wird fiir die Reichweite

eines Fragmentes der Begriff Fragmentreichweite (Rf) verwendet,

3.1, Bisher vorliegende Ergebnisse

Erste Hinweise darauf, daB die Fragmentreichweiten der Glieder einer isobaren
Reihe verschieden sind, gaben die Untersuchungen von Niday (29), sowie von

Brown und Oliver (Ol).

Niday ermittelte die Reichweiten mehrerer Spaltprodukte in Uran. Eine Darstel-
lung der Isobarenreichweiten als Funktion der Nukleonenzahl des entsprechenden
Spaltprodukts ergab einen Kurvenverlauf, der mit den Ergebnissen anderer Autoren
gut iibereinstimmt; vergleiche Brunton und Hanna (30), Milton und Frazer (10),
Katcoff et al. (03), sowie Walton (31). Die Reichweiten der als Fragmente zu be-
trachtenden abgeschirmten Nuklide Rb-86 und Cs-136 zeigten hingegen stark nega-
tive Abweichungen von diesem Verlauf. Das Reichweitedefizit gegeniiber der Isoba-
renreichweite betrug in beiden Fdllen ungefdhr 10%. Dieses Resultat wurde fiir
Cs-1%6 durch die Ergebnisse von Brown und Oliver bestdtigt.

Das experimentell gesicherte Reichweitedefizit abgeschirmter Nuklide ist mog-
licherweise nur eine charakteristische Folge der Abschirmung. Es liegt jedoch
die Vermutung nahe, daB die Fragmentreichweiten allgemein von der Differenz
Z - 7 abhingen™)

isobaren Reihe zu bestimmen.,

. Daher wurde versucht, Fragmentreichweiten innerhalb einer

3.2, Bestimmung der Reichweite von Fragmenten

Die kernchemische Bestimmung von Reichweiten kann zum Beispiel nach der diinnes
Target - diinne Fanger-Methode erfolgen. Sie ergibt eine differentielle Reich-
weiteverteilungskurve, aus der die mittlere Reichweite zu entnehmen ist (ver-
gleiche Abbildung 1). Genauere Werte fiir die mittlere Reichweite erhdlt man mit
der dickes Target - dicker Fidnger-Methode. Dabei wird ein dickes Target bestrahlt.

+) Mit Z wird die Iadungszahl eines Fragmentes, mit ZP die wahrscheinlichste
Ladungszahl der isobaren Reihe bezeichnet.
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AnschlieBend ermittelt man die relativen Aktivitdten im Target und im Fanger.

Die mittlere Reichweite R folgt aus der Beziehung (in mg Targetmaterial/cmg)

R =—=——F 2t (16

mit AT : Aktivitdt im Fanger
AT : Aktivitdat im Target

t ¢ Fldchengewicht des Targets in mg/cm2

Die Gleichung 16 gilt nur dann, wenn der Fianger beide Seiten der Targetfolie be-

deckt. AuBerdem miissen folgende Voraussetzungen erfilillt sein:

a) Symmetrische Verteilung der Reichweite. Sie kann nach den Ergebnissen

differentieller Reichwelteexperimente vorausgesetzt werden.

b) Isotropie der Spaltfragmente. Sie ist bei Reaktorbestrahlungen durch

eine fehlende Vorzugsrichtung der Neutronen gegeben.

c¢) Homogener TeilchenfluB im Target. Er kann bei Targetdicken von 5 - 10

2
mg/cm” vorausgesetzt werden.

d) Homogenitit des Targets. Sie ist durch eine sorgfdltige Herstellung zu

erreichen.

Bestehen Target und Fanger aus verschiedenen Materialien, so ist die unterschied-
liche Streuung der Spaltprodukte durch eine Korrektur zu berlicksichtigen. Diese
betrdgt zum Beispiel nach Niday (29) fiir die Reichweiten in Uran +3% bis +5%

(Aluminium gegeniiber Blei als Fingermaterial).

Um einen Vergleich mit den Ergebnissen der im Abschnitt 2 beschriebenen diffe-
rentiellen Reichweiteexperimente zu ermdglichen, war es wiinschenswert, dle Frag-
mentreichweiten in Aluminium zu untersuchen. Daher wurde eine Technik entwickelt,

die als Vorteile in sich vereint:

1. Genauigkeit der dickes Target -~ dicker Fanger-Methode
2. Fortfall einer Korrektur fir unterschiedliche Streuung

3. direkte Bestimming der Reichweiten in Aluminium

Dabei wurden als dicke Targets Folien aus einer 0,01 bis 0,1%igen Legierung von
Pu-2%9 in Aluminium verwendet. Die Abbremseigenschaften einer derartigen Legie~
rung entsprechen praktisch denen des Aluminiums. Die dicken Finger bestanden aus

Aluminiumfolien.

Eine Ermittlung von Fragmentreichweiten nach dieser Methode ist generell mdglich,

wenn folgende Forderungen erfiillt werden konnen:
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1. Der Anteil des durch B  -Zerfall gebildeten Nuklids an der Gesamtaktivi-
tdt muB gegeniiber der Fragmentaktivitdt klein sein. Das bedeutet, da8
die Bestrahlungszeit, die Zeit vom Bestrahlungsende bis zur ersten Tren~
nung und der Zeitbedarf der Trennung kiirzer sind als die Halbwertszeit

der Mutter des zu untersuchenden Nuklids.

2. Die Halbwertszeiten und Fragmentausbeuten der einzelnen Glieder der iso-
baren Reihe sollten mit hinreichender Genauigkeit bekannt sein. Nur dann
ist eine Korrektur fiir die Nachbildung durch B~ =Zerfall durchfiihrbar.

Zum Vergleich mit der fiir die Reihe 140 ermittelten Isobarenreichweite war es not-
wendig, die Fragmentreichweiten innerhalb einer mdglichst benachbarten isobaren

Reihe zu untersuchen. Daher wurde die Reihe 139 gewdhlt. Fiir sie sind die oben ge-
nannten Forderungen zu erfiillen. In Tabelle 8 sind einige charakteristische Daten

dieser Relhe zusammengestellt.

Tabelle 8

Spaltung von Pu-239 mit thermischen Neutronen
A=139 3 Zp= 54,1

Nuklid @ J-139 220 38C oy 1mg HL S€C oo 1xg Do mn_ g 45 Bmin, o9
Index 1 1 2 3 4 5
Z, - 2 ¢ -1, -0,1 +0,9 +1,9 +2,9

Entstehung :

Y/ Vi 0,155 0,570 0,256 0,014

0,005 Voo, v v
V/Vis = Ayt Ag %160, 5 4oh, T30, , X Qe +X 1,000 tabil
n by n f n f

In der ersten Zeile sind die Nuklide mit ihren Halbwertszeiten aufgefiihrt.
Die zweite Zelle enthdlt die spiter zur Kennzeichnung benutzten Indices 1i.
Darunter folgen die Werte filir die Differenz Zi - ZP . ZP wurde nach Coryell
et al. (32) und Wahl (33) perechnet. Die letzte Zeile gibt die Entstehung der
Aktivitdten An und Af flir jedes Nuklid wieder. Dabei ist definiert

An : durch Nachbildung entstandene Aktivitdt

A £ : Fragmentaktivitidt
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Fir die kumulativ gebildete Aktivitat Ac gilt:

Ac = An + Af
Oberhalb der horizontalen Pfeile ist der Quotilent yc/yis’ iiber den senkrechten
Pfeilen das Verhaltnis yf/yis angegeben. Dabei bedeuten

y s kumulative Spaltausbeute
Ve ¢ Fragmentausbeute

Vig ¢ Isobarenausbeute

Yo und Ve wurden nach Wahl (33) mit ¢ = 0,95 berechnet.

Selbst bei extrem schnellem Arbeiten war eine Nachbildung durch 8~ ~Zerfall nicht
vollig zu verhindern. Daher lagen nach der ersten radiochemischen Trennung folgen-
de Aktivitdten vor

AfT und AfF : Fragmentaktivitdten im Target und Fanger

AnT und AnF : durch Nachbildung entstandene Aktivitdten im Target und Fanger

Aus diesen Werten konnten die Fragmentreichweliten und kumulativen Reichwelten
nicht direkt berechnet werden. Sie ergaben sich jedoch als relative GroBen nach

Gleichung 16 aus den Beziehungen

P F F T T
& . Ag (An + A+ A +Af) (27
R F F F T
c (An + A ) (Af + Ag )
1y B F T T
32 ) A (An + A+ AT+ AT (18
R F F B T
c (An + A, ) (An + An )

Der Vorteil dieser Berechnung liegt darin, daB die fehlerbehaftete GroBe t
(Targetdicke) eliminiert wird.

Anndhernd gilt fiir Ba-139 : Rc = Ris' Diese Reichwelte wurde als Bezugswert der
Fragmentreichweiten in einer Reihe von Versuchen gesondert ermittelt. Gleichzei-~
tig konnte durch eine entsprechende Auswertung der Abfallkurven die kumulative

Reichweite des Ba-1l40 erhalten werden. Diese ist fiir einen Vergleich mit den Er-
gebnissen der differentiellen Reichweiteexperimente von Interesse. Die gewichte-

ten Mittel aus zehn Versuchen ergaben

(2,96 + 0,03) mg Al/cm2
(2,94 + 0,04) mg Al/cn®

fiir Ba-139 : Rc
fiir Ba-140 : Rc

]
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Die Targetdicke wurde durch Wigung und Ausmessen der Fldche bestimmt. Wegen

der relativ geringen Stidrke der Targetfolien (5 bis 8 mg/cm2 bel einer Gesamt-
)

flache von ca. 9 cmz) war der sogenannte Kanteneffekt+ zu vernachliassigen.

Die Bestimmung der Fragmentreichweite des Ba-139 erfolgte durch insgesamt 9 Ex-
perimente. Die Bestrahlungszeit T betrug jeweils 10 sec. Nach der Bestrahlung
wurden Target- und Fingerfolie voneinander getrennt und gleichzeitig in Anwesen-
heit bekannter Mengen Cs- und Ba-Tridger aufgeldst. Aus den dabei anfallenden Lo-
sungen wurde Ba-139 als Karbonat abgetrennt. Die Zeit tl vom Bestrahlungsende
bis zu dieser ersten Trennung lag bei 40 sec. Nach einer Wartezeit t2 von unge-
fihr 50 min schloB sich fiir die vier Fraktionen ein radiochemischer Ba-Trennungs-

gang an. Die Aufteilung in die einzelnen Aktivitdten gibt folgendes Schema wileder:

Bestrahlung
Target Fanger
IGsen Iosen
1. Trennung (Fdllung) 1. Trennung (Fdllung)
BaCO3 Filrrat BaCO3 Filtrat
| | 1
Al A’ s af

Bel der Auswertung war durch Korrekturen zu beriicksichtigen:

a) Nachbildung von Ba-139 widhrend der Zeiten T , tl und t2. Die Korrektur
erfolgte durch eine Berechnung nach der Bateman~Gleichung fiir die ersten
vier Glieder der isobaren Reihe unter Verwendung der auf Seite 38 ange-

gebenen Werte der Halbwertszeiten und Spaltausbeuten.

b) Entweichen von Xe-139 beim Ldsen der Folien. Der durch Verfliichtigung
verlorene Anteil x der zum Zeitpunkt der ersten Trennung vorhandenen
Xe-139-Aktivitdt wurde in zwei zusitzlichen Experimenten ermittelt. Eine
Auswertung mit Hilfe der Bateman-Gleichung ergab den Wert x = 0,38 + 0,05.

+) Verlust von RiickstoB8kernen aus den seitlichen Kanten des Targets.
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¢) Verschleppung von Cs-139, sowie eventuell J-137 und Xe-139 aus dem Fil-
trat in den Karbonat-Niederschlag der ersten Trennung durch Mitfdllung.
Sie konnte durch Zugabe einer bekannten Cs-137-Aktivitdt beim Losen der
Folien und eine spdter erfolgende Cs-137-Bestimmung in den Bacoj-Frak—

tionen ermittelt werden.

d) Verschleppung von Ba-139 in das Filtrat durch unvollsténdige Ausfédllung
bei der ersten Trennung. Die Ausbeute dieser Fdllung wurde titrimetrisch

bestimmt.

Die nach den Gleichungen 17 und 18 berechneten Werte fir Rf/Rc beziehungsweise

Rn/Rc sind in Tabelle 9 zusammengestellt.

Tabelle 9

Rf Rn
Versuch —ﬁz —ﬁz o]
1 0,915 1,009 0,9
2 0,978 1,002 0,8
> 0,858 1,014 0,7
b 0,9% | 1,009 0,7
5 0,917 1,010 1,4
6 0,896 1,015 1,2
7 0,947 1,006 0,9
8 0,963 1,004 1,0
9 0,985 1,002 0,9

Die GroBe p bedeutet das Gewicht der einzelnen Werte. Es ergibt sich aus den expe-
rimentellen Einzelfehlern der relativen, korrigierten Aktivitdten An und Af im

Finger und Target.

Die gewichteten Mittel betragen:

Rf Rn
- 0,95 + 0,01 3 -— = 1,008 + 0,002

] 6]

Aus den Experimenten war ferner die kumulative Reichweite des Ba-139 nach
Gleichung 16 mit der Gleichsetzung

A aFiaf wmanT-onTsnr”
n f n £

zu ermitteln.
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Das gewichtete Mittel ergab:

2
Rc = (2:95 + 0105) mg Al/cm
Fiir die spdter folgenden Umrechnungen wurde Jjedoch der genauere Wert

Rc = (2,9 + 0,03) mg Al/cm2 verwendet (vergleiche Seite 39).

Um den EinfluB8 einiger in die Rechnung eingehender Unsicherheiten auf die Ergeb-
nisse zu untersuchen, erfolgte elne Berechnung von Rf/Rc und Rn/Rc mit verschie-

denen Kombinationen folgender Varianten:

1. Unsicherheit der berechneten Spaltausbeute.
Variation : Z = 54,1 + 0,5

2. Unsicherheit des experimentell bestimmten Xe-139-Verlustes x.

Variation : x = O bis x =1

3. Unsicherheit iliber die Mitfdllung bei der ersten Trennung.
Variation : Z = 1, alle Glieder der isobaren Reihe werden mitgefallt.
Z = variabel, nur Cs-139 wird mitgef#llt.(Siehe Anhang)

1

Das Ergebnils dieser Berechnung zeligte, daB selbst bel der unglinstigsten Kombina-

tion die angegebenen Fehlergrenzen nicht wesentlich iiberschritten werden.

- - — — o — — T o - . o -

Die Bestimmung der Fragmentreichweite des Cs~139 erfolgte durch acht Experimente
mit einer Bestrahlungszeit T von jeweils 2 sec. Nach dem Bestrahlungsende wurden
die Target- und die Tréagerfolie gleichzeitig in zwei Apparaturen geldst. Diese be-
standen aus einem LosegefdB, aus dem das Xe mit Hilfe eines Treibgases in einen

vorher evakuierten Kolben abgetrieben werden konnte. Die Zeit t. vom Bestrahlungs-

1
ende bis zur Xe-Abtrennung betrug ungefizhr 30 sec. AnschlieBend wurden die Xe-139-
Aktivitdten nach einer Wartezeit t2 von 60 min iiber die nachgebildeten Ba-13%9-
Aktivitdten ermittelt. Die Aufteilung in die einzelnen Aktivitdten zeigt folgen-

des Schema:
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Bestrahlung
\

Target Fanger

Losen Losen
1. Trennung (Xe-Verfliichtigung) 1. Trennung (Xe-Verfliichtigung)
LosegeTds Kolben Losegefal Kolben

| | | |
AfT AnT Af? AnF

Bei der Auswertung wurde durch Korrekturen berilicksichtigt:

a) Nachbildung von Cs-139 wdhrend der Zeiten T, 1t

1 und t2, sowie die Ba-139-
Fragmentaktivitdt im LSsegefdB8. Die Korrektur erfolgte wie bei der Bestim=-
mung der Fragmentreichweite des Ba-139 durch eine Berechnung nach der

Bateman~-Gleichung.

Unvollstédndige Austreibung des Xe-139, Die Ausbeute x dieser Abtrennung
wurde in zwei zusdtzlichen Experimenten gesondert ermittelt. Eine Auswer-

tung mit Hilfe der Bateman-Gleichung ergab den Wert x = 0,98 + 0,05,

Verschleppung von Aktivitidt aus dem ISsegefdB in den Kolben durch teil=-
weises Verspritzen oder Verspriihen der Losung (Aerosolbildung). Sie konnte
durch Zugabe einer bekannten Cs-137-Aktivitdt in das LdsegefdB8 "markiert"

werden.

d) Volumenanteil v des Kolbens am Gesamtvolumen der Apparatur. Er ergab sich

aus den Abmessungen zu v = 0,93.

Die nach den Gleichungen 17 und 18 fiir Rf/Rc und Rn/Rc berechneten Werte enthilt
die Tabelle 10.
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Tabelle 10

Rf Bh
Versuch R R P
c c

1,194 0,931 0,9
0,850 1,093 1,0
0,780 1,070 0,8
0,878 1,047 0,7
0,930 1,019 0,7
0,943 1,032 0,8
0,785 1,083 0,8
1,255 0,918 0,9

(oo lE S BN o NV S S I

Die gewichteten Mittel betragen:

Rf Rn
= 0,9 + 0,06 = 1,02 + 0,02

[o] C
Aus einer Berechnung nach Gleichung 16 resultiert fiir die kumulative Reichweite
des Cs-139 als gewichtetes Mittel (vergleiche Seite 41):

R, = (2,96 + 0,06) mg Al/cm2

Die Fehler der Relativwerte Rf/Rc und Rh/Rc sind erheblich griBer als die der
entsprechenden Werte fiir Ba-139. Als Ursache dafiir ist die kleinere Halbwerts-
zeit des Mutternuklids (xe-139) gegeniiber den Zeiten T und tl anzusehen. Dadurch
ergeben sich hohere Betridge filir die KorrekturgroSen. Um systematische Fehler aus=-
zuschalten, die durch unterschiedliche Eigenschaften der Apparaturen entstehen
konnen, wurde die Fdnger~ und die Targetfolie von Versuch zu Versuch abwechselnd
in einer anderen der beiden Apparaturen gelost. Ein systematischer Gang der Er-
gebnisse mit diesem Wechsel war nicht festzustellen. Ferner wurden bei der Aus-
wertung die GroBen ZP und x variiert (vergleiche Seite 42). Auch bel der unglinstig-
sten Kombination im Bereich ZP = 54,1 + 0,5 und x = 0,95 + 0,05 lagen die Abwel-
chungen innerhalb der Fehlergrenze.

3.3+ Diskussion der Ergebnisse

- — - - —— — = - T - o = -

In der Tabelle 1l sind die auf die Isobarenreichweite bezogenen relativen Frag-
mentreichweiten und kumulativen Reichweiten, sowie deren Absolutwerte zusammen-
gestellt.
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Tabelle 11

Reichweite Ba-139 Cs-139 Xe~139
Re
R 0,93 + 0,01 0,97 + 0,06 -
is
R +)
-R—° 1,00 1,01 + 0,01 1,03 + 0,03
is
R, (mg Al/cmg) 2,75 + 0,06 2,86 + 0,20 -
R, (mg Al/cmg) 2,96 + 0,03 2,98 + 0,04 3,05 + 0,09

Die relativen Reichweiten wurden folgendermafen aus den Ergebnissen des Ab-
schnitts 3.2. berechnet:

R, (Cs) R, (cs) R, (cs) R, (Xe) R, (Xe) R, (cs)

Ris Rc (Cs) Ris Ris Rc (cs) Ri

1)

S

Mit der innerhalb der Fehlergrenzen giiltigen Vereinfachung R (Cs) = R, (Ba)

und R, (Xe) = R (Cs), sowie R, (Ba) = R, folgt:
Rf(Ba) R, Rc(Ba) R
is c is c
R.(Cs) R R R (Cs) R
£ f
T = g (Cs) + 2 (Ba) 5 — = g (Ba)
is c c is c
Rc(Xe) R R
R " R (%) g (B)
is [¢] [¢]

Die absoluten Werte der Reichweiten erhilt man aus den relativen durch Multi-
plikation mit R, = 2,96 mg Al/cma.

+]Dieser Wert ergibt sich aus der Definition R, (Ba) = Ry
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In der Abbildung 10 sind die Werte der relativen Fragmentreichweiten und kumula-
tiven Reichweiten verschiedener Glieder i der isobaren Reihe 139 gegen die ent-
sprechenden Differenzen Zi - ZP aufgetragen. Die Abbildung enthdlt auBerdem die
relativen Fragmentreichweiten der abgeschirmten Nuklide Cs-136 und Rb-86. Sie
wurden aus den Daten von Niday (29), sowie von Brown und Oliver (Ol) berechnet.
Die dargestellten Fehlergrenzen ergeben sich aus den fiir die absoluten Fragment-
reichweiten angegebenen Fehlern und der Ungenauigkeit der durch Extrapolation er-
mittelten Isobarenreichweiten.
Wie die Darstellung zeigt, kann die Funktion Eﬁfiil = f (Zi - ZP) fiir isobare
is
Reihen der Nukleonenzahlen 136 - 139 durch eine Geradengleichung wiedergegeben

werden:

R—fi—il=1o+1o(z-z) (19
Ris ? i P

Fiir die Neigung der Geraden gilt b = =0,037. Die Lage des Wertes von Rb-86 deutet
darauf hin, daB die Beziehung auch ndherungsweise fir eine isobare Reihe im Be-
reich niedrigerer Nukleonenzahlen giiltig ist. Dabei wird die Geradenneigung mog-

licherweise kleilner.
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| I T I
1.05|- R 10+b(21-25) ]
Xe-139
l b=-0.037
O: Ruw
1.00 T @ | A: R 7
Ra)
Rls
0951
0.90

Abb. 10 Relative Fragmentreichweite Rf(i)/Ris und kumulative Reichweite
Rc(i)/Ris des Fragments- bzw. Spaltprodukts i als Funktion von
Z; = Zp. Werte fiir Cs-136 und Rb-86 nach Niday (29), sowie
Brown und Oliver (O1).

s i 2 T " A O W T P M G o VO Yoy b s S G D G S S O S WDy R A U P Sy M S D T S e e i S S

Bisher wurde bei der Ermittlung der vom SpaltprozefB herriihrenden Energiedisper-
sion primirer Fragmente vorausgesetzt, daB die Reichweite und deren Dispersion
innerhalb einer isobaren Reihe gleich ist. Nach den Ergebnissen des Abschnittes
3.3.1. sind jedoch die Reichweiten der isobaren Fragmente voneinander verschieden.
Demnach besteht eine isobare Reichweiteverteilung aus den Reichweiteverteilungen
einzelner Fragmente, deren Mittelpunkte nicht mit der mittleren Isobarenreichwei-

te zusammenfallen.

Nach den Ergebnissen von Brown und Oliver (Ol) fiir Cs-136 kann die Form einer
Fragment-Reichweiteverteiiung in guter Ngherung durch eine GauB-Verteilung wie=-
dergegeben werden. Das Verhdltnis der Verteilungsbreiten innerhalb einer isobaren
Reihe ist jedoch unbekannt. Um den Einflu8 abschdtzen zu kdnnen, den die unter-

schiedlichen Fragmentreichweiten auf die isobare Reichweiteverteilung ausiiben,
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wurde angenommen, daB die Standardabweichungen aller Fragment-Reichweitevertei-

lungen fiir eine isobare Reihe gleich sind.

Die Normalverteilung der relativen Reichweite Rf/Ris eines Fragments i um seine
mittlere relative Reilchweite Rf(i)/Ris ist durch folgende Funktion zu beschreiben:

(Rf 1) e 2
L)

R F is is
I ( A ) = ___f_QL e 2 (20
Ris of\/ﬁ 2 Oe

Dabel bedeutet af die auf die Isobarenreichweite normierte Standardabweichung

der Fragment-Reichweiteverteilung. Ff(i) ist der relative Haufigkeitsanteil des
Fragments i an der gesamten Isobarenhdufigkeit. Er ergibt sich aus der Ladungs-
verteilungsfunktion

Ye(1) 1 2y - 2,)°
(i -
F = = — e 2 21
£(1) Yig o, Vow 2 o, (

cz ist die Standardabweichung der Ladungsverteilung. Durch Einsetzen der ent-
sprechenden Grofen aus Gleichung 19 und 21 in die Beziehung 20 folgts

R
czg[l—ﬁi-+b(zi-P)]2+ (z-z2
Rf 1 _ is

I(R )=002ﬁ.e 2 2 (22
f 'z f 7z

Setzt man das Maximum der isobaren Reichweiteverteilung gleich dem der Summen-
kurve aus allen Fragment-Reichweiteverteilungen, so ergibt sich mit Rf/Ris = 1
und nach Gleichung 22 der Ausdruck:

2 2 2
) . i b (zi -~ Zp) ] (z:L - Zp)
= —_—— 2 2

Ve T >

Gis of oz 217 2 of 2 az
Durch Umformung folgt:

o] 2 1 2

. _Vew 0,5 ( — + 5 ) (z, - zP)

o T 2fo o 1 (23

is z f b4

Die Standardabweichung o der isobaren Reichweiteverteilung ist wie o_ auf die

is f
Isobarenreichweite normiert. Den Verlauf dieser Funktion zeigt die Abbildung 11.
Die sich fiir verschiedene experimentell ermittelte Reichweltedispersionen S

exp

W ti o d =8 -
ergebenden Werte des Quotienten f/ais sind im Bereich von Sexp 8 - 22%
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der Darstellung zu entnehmen.

10 ' 1T 1 T T T AL B
09+ |
08} |

1 2
Ot o} TS eesliales|
Gis

b=-0037;, 62z=0.689; Sexp=2.355-Gis
06} |
05+ |

0.4 1 L l 1 1 ! ! ! 1 ] \ | l \ .

10 15 20
°

Sexp [%] -

Abb. 11 oi/ois als Funktion von seXp

Ein Vergleich mit den Ergebnissen von Brown und Oliver (Ol) zeigt flr Cs-136
(Sexp = 17,7%) eine gute Ubereinstimmung. Aus der Gleichung 23 und der Abbildung 11
resultiert fiir Sexp = 17,7% der Wert Gf/ois = 0,945. Der aus den experimentellen

Daten von Brown und Oliver zu berechnende Quotient betridgt of/cis = 0,943,

Durch die Superposition der Fragment-Relchweiteverteilungen wird die isobare Reich-
weiteverteilung verbreitert. Diese Verbreiterung hdngt ab von der Breite der ex-
perimentellen Verteilung und ist dem Quotienten Gf/cis umgekehrt proportional.

Als Beispiel einer derartigen Superposition sind in der Abbildung 12 die Fragment-
Reichweiteverteilungskurven flir die isobare Reihe 140 bel der Spaltung von Pu-239
mit thermischen Neutronen dargestellt (ZP = 54,6). Ihr Verlauf wurde nach Glei-

chung 22 berechnet. cf ergab sich aus der Beziehung 23 mit Sexp = 20%.
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l(Rf_LRIs)
Ci

10

Abb. 12 Reichweilteverteilung innerhalb der isobaren Reihe 140 bei der Spaltung
von Pu-239 mit thermischen Neutronen.

: Verteilung der Fragmentreichweite

-------- s+ Verteilung der Isobarenreichweite als Summenkurve
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Bel der Berechnung der Energiedispersion DF von Primdrfragmenten ist die Verbrei-

terung der isobaren Reichweiteverteilung zu beriicksichtigen. Die Korrekturglei-

chung 9 (siehe Seite 28) muB daher folgendermaBen erweitert werden:

o
Skorr'2 = (af sexp
is

2

G (92

2
-8,)° -8

Berechnet man mit dieser Gleichung DF aus den experimentellen Daten von Petrzhak
et al. (05) mit Hilfe der auf Seite 29 beschriebenen graphischen Analyse, so er-
h#lt man einen Wert von ungefdhr 5% (gegeniiber 11,2% ohne Beriicksichtigung der
Verbreiterung). Zu dhnlichen Resultaten diirfte die Auswertung der von Katcoff
et al. (03) ermittelten Reichweitedispersionen fiihren. Diese stimmen mit den Er-

gebnissen von Petrzhak et al. (05) recht gut iiberein (vergleiche Abbildung 9).

Unter der auf Seite 48 erwihnten Voraussetzung (of = konst.) ist die bisher er-
mittelte, vom SpaltprozeB herrilhrende Dispersion der kinetischen Energie primarer
Fragmente wesentlich zu groB. Die tatsdchliche Energiedispersion ist um einen Fak-
tor von ungefdhr 0,5 kleiner. Deshalb sollten die von verschiedenen Autoren aus
der GroBe der Energiedispersion abgeleiteten Folgerungen uberprift werden. So
scheint zum Beispiel das Argument von Cohen et al. (08) gegen die von Fong (34)
entwickelte statistische Theorie der Spaltung nicht mehr gerechtfertigt. Fong
sagte aufgrund dieser Theorle flir die Dispersion der kinetischen Energie von Pri-
marfragmenten einen Betrag von ungefdhr 6% voraus. Cohen et al. hingegen ermittel-
ten den Wert (11,4 + 0,8)%. Sie bezweifelten wegen der starken Abweichung des
Fong'schen Wertes die Gliltigkeit der statistischen Theorie.
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4. ZUSAMMENFASSUNG

1. Es wurde die Reichweiteverteilung von Ba-140 und Sb-127 in Aluminium mit Hil-
fe der Stripping-Methode untersucht. Die mittleren Reichweiten betragen flir:

0,10) mg Al/cm2
0,2 ) mg Al/cm2

Ba-140 : (2,95

ud
Sb-127 : (3,6 *

Die relativen Dispersionen der Reichweiteverteilung betragen flir:

(20,3 + 1,0)%

Ba-140 +
(23,1 + 1,7)%

Sb-127

'

Die Brelte der Verteilungen ist groBer als die mit gasfOrmigen Absorbern er-
mittelte Dispersion. Damit wird die Feststellung von Gilat und Alexander (28)
bestdtigt, daB bei der Untersuchung von Reichweiteverteilungen gasformige

Fanger festen Absorbern vorzuziehen sind.

2. Nach den Resultaten von Brown und Oliver (Ol), sowie nach den Ergebnissen
dieser Arbeit tritt bei differentiellen Reichweiteexperimenten in der experi-
mentellen Verteilung ein niederenergetischer Untergrund auf. Er kann durch
eine Streuung der Spaltprodukte an der Kollimatorwand und in der Materie zwi-
schen Targetunterlage und Fanger erkldrt werden. Die Anteile beider Effekte an

der Gesamtvertellung hiangen vom Aufbau des Kollimators ab.

3. Eine Untersuchung der Stripping-Methode zeigte, da8 von Aluminiumfidngern we-
sentlich elektropositivere Elemente nur teilwelse abgeltst werden. Unter der
Annahme einer konstanten Verschleppung wurden folgende Verschleppungsfaktoren k
ermittelt

fiir Sb : k = 0,80 + 0,03
fiir Ag : k = 0,98 + 0,01

4. Ein kritischer Vergleich der vorliegenden Daten ergab fiir die vom SpaltprozeB
verursachte Energiedispersion primirer Fragmente einen Wert von ungefidhr 11%.
Bei der Berechnung wurde von samtlichen Autoren vorausgesetzt, daf sowohl die
Reichweiten als auch deren Dispersionen aller Fragmente einer isobaren Reihe
gleich sind.

5. Es wurde eine neue Technik entwickelt, die es mit einer dickes Target - dicker
Panger-Anordnung ermdglicht, Reichweilten direkt in Aluminium zu ermitteln. Das
Targetmaterial besteht dape; aus einer Legierung von zum Beispiel Pu~23%9 in
Aluminium. Eine Korrektur filir unterschiedliche Streuung der Spaltprodukte in
Target und Fanger entfallt.

6. Durch neuentwickelte schnelle Trennmethoden fiir Ba-139 und Xe~139 gelang es,
diese Nuklide aus den Fénger ~ und Targetfolien in 30 bzw. 20 Sekunden abzu-

trennen.
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7. Mit Hilfe der unter 5. und 6. genannten Methoden wurde die Fragmentreichweite

von Ba-139 und Cs-139, sowie die kumulative Reichweite von Ba-139 in Alumi-
nium untersucht. Diese Reichweiten betragen (in mg Al/cmz)

Kumulative Reichweite Ba-139 : 2,96 + 0,03
Fragmentreichweite Ba-139 : 2,75 + 0,06
Fragmentreichweite Cs-139 : 2,86 + 0,20

Nach diesen experimentellen Ergebnissen ist die Reichweite von Fragmenten inner-
halb einer isobaren Reihe nicht gleich. Eine Auswertung ergab, daB die relati-
ven, auf die Isobarenreichweite bezogenen Reichweiten Rf/Ris schwerer Fragmen-

te anndhernd linear von der Differenz Z - ZP abhingen:

oo}

L= 1,0- 0,057 (z - 2p)

Ris

Unter Beriicksichtigung dieser Funktion und mit der Annahme;XgaB die Reichweite=~
dispersion fiir alle Glieder einer isobaren Reihe konstant iét, wurde aus den
Ergebnissen anderer Autoren die vom SpaltprozeB herriihrende Dispersion der ki-
netischen Energie primdrer Fragmente berechnet. Danach sind die friiher fir
diese Dispersion ermittelten Werte um einen Faktor von ungefdhr 2 zu groB.
Deshalb ist eine Uberpriifung der bisher aus dieser GroBe abgeleiteten Folge-
rungen notwendigi Unter anderem verliert ein wesentliches Argument gegen die

von Fong (34) aufgestellte statistische Theorie der Spaltung an Gewicht.
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5. EXPERIMENTELLER TEIL

5.1. Stripping~-Methode

Das Targetmaterial bestand aus einer 0,1 %igen Legierung von natiirlichem Uran

in Aluminium. Um diese zu erhalten, wurde zunichst eine 3 %ige Legierung herge-
stellt. 20 g 99,994 Aluminium wurden in einem Tiegel aus gesintertem Aluminium-
oxyd unter Stickstoff mit einem FluBmittel (63 Teile KCl und 37 Teile KF) ge-
schmolzen. Unter Riihren erfolgte bei 800 oC die Zugabe von 0,6 g Uran-Spénen.
Nach 15 min wurde die Schmelze in eine Asbest-Form gegossen. 1 g dieser lLegie-
rung wurde anschlieBend mit 29 g Aluminium unter den oben genarnnten Bedingungen
zusammengeschmolzen. Aus der nunmehr 0,1 %igen Legierung erfolgte die Herstellung
der Target-Bleche durch Auswalzen auf 1 mm Stdrke. Die Blechstreifen wurden auf
Stiicke von 20 x 40 mm zugeschnitten und nach einer Vorschrift von Tegart (35)

elektropoliert.

Die Targetanordnung bestand aus drei in einem Aluminiumrahmen aufeinandergeprefi-
ten Targetblechen. Ihre Seitenkanten waren durch Streifen desselben Materials

abgedeckt.

Die Bestrahlung erfolgte iiber eine Zeit von 5 Tagen im Reaktor EL 2 des For-

schungszentrums Saclay.

Nach der Bestrahlung wurden vom mittleren Targetblech 10 Schichten von Jje ca.
75 ng Al/cm2 mit Hilfe der Stripping-Technik abgeldst. Nzhere Einzelheiten er-
geben sich aus folgender Aufstellung:

ElektrolysegefdB : 450 ml Becherglas

Elektrolyt : 2 %ige Losung von Ammoniumcitrat in bidest. Wasser,
mit Ammoniak auf Py 5 -~ 6 eingestellt; thermostati-
siert auf 18 °C.

Kathode : an der Wandung des ElektrolysegefidBes anliegende Rund-
elektrode aus 0,5 mm starkem Aluminiumblech.

Stromzufiihrung an das Targetblech : Aluminiumdraht, 1 mm §, befestigt
an einem Loch im Targetblech.

Stripping~-L&sung : 50 g H3P04 + 30 g Croj/l HQO.
Trédgergehalt bel einem Experiment Jje 0,3 ug Ba, Sb
und Ag pro ml, bei einem anderen je 0,4 mg Ba, Sb
und Ag pro ml. Fir jede Stripping-Fraktion einge-
setztes Volumen: 25,0 ml, erhitzt auf ca. 100 °c.

Tragermenge : bei Beginn der radiochemischen Trennung flir jedes

der beiden Experimente 20 mg Ba, 20 mg Ag, 10 mg Sb,
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Fiir jede Stripping-Fraktion wurde mit dem Targetblech folgender Zyklus drei-
mal wiederholt:

5 min Anodisieren bei einer Spannung von 100 Volt (~ 25 g Al/cme)
5 min Erhitzen in der Stripping-lisung

5 min Wassern in destilliertem Wasser

Daran schlof sich nach 5 min Trocknen die Ermittlung des Gewichtsverlustes

durch Wdgung an.

Vor Beginn der radiochemischen Trennungsginge fiir Ba, Sb und Ag war eine Grup-

pentrennung durchzufilhren. Sie erfolgte nach der Vorschrift:

a) Stripping-L&sung:

Losung erhitzen und 3 ml 6én HCl zugeben. Nach Koagulieren des AgCl-

Niederschlags durch Membranfilter filtrieren.

Filtrat erhitzen und mit einer Spatelspitze Hydraziniumdichlorid ver-

setzen. 1 ml HCl konz. zugeben und 10 min lang H2S einleiten. Zentri-

fugieren und durch Membranfilter filtrieren.

Filtrat mit NaOH konz. alkalisch machen, mit 1 ml gesdttigter Na2003—
Losung versetzen und erhitzen. Niederschlag abzentrifugieren und zwei-
mal mit karbonathaltigem HQO waschen. Anschliefiend in 2 ml HCl konz.
unter Erwdrmen losen. Nach Abkiihlen im Eisbad mit 15 ml HCl-Ather~Mi-
schung (5:1) BaClz- 2 H2O fdllen. Niederschlag abzentrifugieren und in

H O 1¢sen. Aus ammoniakalischer ILOsung BaCO, mit 1 ml gesattigter

2 >
NaECOB—Lbsung fallen. Niederschlag abzentrifugieren und in 1 ml 6én HCl
ldsen.

b) Target-Blech:
Ungefdhr 100 mg des Target-Bleches nach Zugabe von je 10 ug Ba-, Sb-
und Ag-Triger in 2 ml HCl konz. unter Zusatz einiger Tropfen Perhydrol
186sen. Anschliefend nacheinander 10 mg Sb-, 20 mg Ba- und 20 mg Ag-
Triger zufligen, auf 20 ml verdinnen und erhitzen. Ag, Sb und Ba wie

unter a) beschrieben abtrennen (ohne Zusatz von Hydraziniumdichlorid).

5.2. Relchweiteverteilung der isobaren Reihen 140 und 127

Zur Herstellung des Targets wurde Plutonium auf einem elektropolierten Alumi-

nium-Tréger elektrolytisch nach folgender Vorschrift abgeschieden. Die expo-

nierte Fliche betrug dabei 6 x 20 mm.
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1 ml Pu-239-ILssung (~ 0,53 mg Pu~239) unter Zusatz von 1 ml 0,5n KBrOE-
Losung zur Trockene eindampfen. Mit 3 - 4 Tropfen HNO3 konz. abrauchen.
Rickstand mit 1,5 ml O,4m Ammonoxalatldsung aufnehmen, 1 Tropfen 0,05%
Phenolrot zusetzen und in die Elektrolysezelle iiberfiilhren. Kathode: Alu-
miniumtrager. Anode: Rilhrscheibe aus 0,5 mm starkem Platinblech, 10 mm 2.
Elektrodenabstand: 12 mm. Unter Rithren mit ca. 100 U/min 0,5 h bei 5 Volt
und 50 - 60 mA elektrolysieren. Bei Indikatorumschlag mit 1 Tropfen 1ln
HNO3 ansduern. Kathode mit Wasser und Aceton absplilen und kurz iiber einem

Heizofen erwdrmen.

Nach der elektrolytischen Abscheidung wurde das Fldchengewicht des niedergeschla-
genen Plutoniums durch @~Zdhlung ermittelt. AnschlieBend erfolgte die Bedampfung
des Targets mit Aluminium in einer kommerziellen Bedampfungsanlage. Das Fldchen-
gewicht der aufgedampften Schicht ergab sich durch eine Bestimmung der Gewichts-
differenz. -

Die Targetanordnung ist in der Abbildung 13 wiedergegeben. Alle dargestellten
Einzelteile bestanden aus 99,99% Aluminium. Das Target T war mit einem als Distanz-
teil dienenden Rahmen R vernietet. Der Kollimator K enthielt 60 Locher von 1 mm ©.
Die Bohrungen waren poliert. Der Fianger C bestand aus einem elektropolierten,

0,45 mm starken Aluminium-Blech der Abmessungen 12,1 x 31,2 mm. Zwischen Kollima-
tor und Fanger befanden sich zwei Vorfanger aus gehdmmerter Aluminiumfolie
(99,99%). Ihr Flichengewicht wurde durch Wigung und Ausmessen bestimmt. Die ein-

zelnen Teile der Anordnung waren zwischen zwei Abdeckplatten A fest verschraubt.
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Abb. 1% Targetanordnung des Experiments 1

Vor der Bestrahlung wurde die Targetanordnung in einer Aluminiumkapsel unterge-
bracht, die durch Zultten im Vakuum hermetisch abgeschlossen war. Die Bestrah-
lung erfolgte im Reaktor El 2 des Forschungszentrums Saclay. Eine Messung des
Gasdrucks in der Kapsel nach der Bestrahlung war wegen bel der Offnung auftre-
tender Schwierigkeiten nicht mdglich.

Nach Demontage der Targetanordnung wurden vom Hauptfénger 50 Schichten (jeweils

ca. 75 ug Al/cmz) mit Hilfe der Stripping-Technik abgeldst. Das geschah nach dem
in Abschnitt 5.1. geschilderten Verfahren. Der Trigergehalt der Stripping-LSsung
betrug je 0,3 pg Ba, Sb und Ag pro ml. Die Aufarbeitung der einzelnen Fraktionen

erfolgte nach 5.l.a, die der Vorfanger und des Fanger —Restes nach 5.1.b.
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5.2.2. Experimente 2 und 3%

Die Herstellung der Targets entsprach dem beim Experiment 1 angewandten Verfah-
ren. Der Durchmesser der exponierten Flidche betrug 6 mm. Abbildung 14 zeigt die
benutzte Targetanordnung. Alle Einzelteile bestanden aus 99,99% Aluminium. Der
Kollimator K war aus 5 Distanzringen D aufgebaut. Zwischen diesen, sowie auf
dem Target T und Fanger C befanden sich Blendenringe, die durch Ausstanzen aus
einer 0,02 mm starken Aluminiumfolie hergestellt worden waren. Als Fanger diente
eine Scheibe von elektropoliertem Aluminium. Ihre Abmessungen betrugen beim Ex-
periment 2 : 0,5 x 15,8 mm, beim Experiment % : 1,0 x 16,0 mm (Stérke x Durch-

messer).

Der Vorfianger des Experiments 2 bestand wie beim Experiment 1 aus einer geham-
merten Aluminiumfolie. Im Fxperiment % enthielt der erste Distanzring 2 mm

vom Target entfernt eine Folie aus Aluminiumoxyd (100 pg A1203/cm2). Diese wurde
durch anodische Oxydation nach Hauser und Kerler (36) hergestellt. Inr Flichenge-

wicht ergab sich aus der angelegten Spannung von 200 Volt.

Vor der Bestrahlung wurden die mit Gewindestangen fest verschraubten Targetanord-
nungen unter Vakuum in Quarzampullen eingeschmolzen. (Abschmelzdruck :

2 - 10_2 Torr bei 100 oC). Diese waren an einem Ende durch eine angeschmolzene
Scheibe abgeschlossen, die in der Mitte eine Vertiefung besaB. Die HuBeren Abmes-
sungen betrugen 58 x 21 mm (Liénge x Durchmesser). Die Bestrahlungen erfolgten im

Reaktor FR 2 des Kernforschungszentrums Karlsruhe.
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Abb. 14 Targetanordnung der Experimente 2 und 3
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Eine Messung des Gasdrucks in der Ampulle nach der Bestrahlung wurde mittels
der in Abbildung 15 dargestellten Offnungsapparatur durchgefiihrt.
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Abb. 15 Offnungsapparatur zur Messung des Gasdrucks in der Targetanordnung

Diese bestand aus den Leybold-Kleinflanschverbindungen A,B und C, der Stopf-
buchse G mit Offnungsdorn, dem iiber den Dreiweghahn E angeschlossenen Eichkolben
F und der MeBrohre D. Zur Verringerung des Totvolumens waren die Teile A und B
mit Blei ausgekleidet. Die Kleinflanschverbindung A nahm die Quarzampulle J auf.
Diese ruhte auf einem Gummipuffer H. Als MeSrdhre diente eine 4,5 -Ausfilhrung

des "Autovac"-Gerdtes von LKB.

Die Stopfbuchse entspricht dem von Billet und Bishop (37) beschriebenen Bauteil.
An dem freien Ausgang des Dreiweghahns war liber ein Regulierventil eine zwel-

stufige Rotationspumpe angeschlossen.
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Die Messung erfolgte nach der Vorschrift:

Bei Hahnstellung 1 eine Stunde auf ca. 4 - 10—2 Torr evakuieren. Bei Stel-
lung 4 im Eichkolben den Druck P2 = 10 Torr und bei Stellung 2 im linken
Teil der Apparatur den Druck Pl = 0,1 Torr mit Hilfe des Regulierventils
einstellen. Unmittelbar darauf bei Stellung 3 den Druck P5 messen. In der
gesamben Apparatur bei Stellung 1 den Druck PA = 1,0 Torr einstellen. Bei
Stellung 3 Ampulle durch Niederdrlicken des Stempels &ffnen und Stempel
auf die Ausgangsposition zurlickziehen. AnschlieBend den Druck PE messen.
Bei Stellung 4 im Eichkolben den Druck P,' = 10 Torr und bei Stellung 2

0,1 Torr einstellen. Bei Stel-

im linken Teil der Apparatur den Druck Pl’

lung 3 den Druck P_! messen.

3

Den Gasdruck Px in der Ampulle ergab die Beziehung:

g P
PX =5 (Vl + Vé + VH) -7 (Vl + VH)
2 2
mits
P -P P! - pP?
Vo=V, o2 3 V. 4V, =V, —S—2r
1~ HP, - P 1 2~ 'H PV -
3 1 > 1
3

einzusetzen. VH ist das Volumen des
Eichkolbens bis zum Kiken des Dreiweghahns. Es betrug 5,9 cmB. Beim Experiment 2

Die Werte fiir P und V sind in Torr und cm

war PX = 2,5 Torr, beim Experiment 3 wurde der Wert Px = 16 Torr ermittelt. Die
Genauigkeit dieser Messung diirfte auf + 50% beschrinkt sein. Sie ist jedoch fiir

das hier angestrebte Ziel ausreichend.

Nach der Druckmessung wurde die Ampulle aufgebrochen und die Targetanordnung aus-
einandergenommen. Die Aluminiumoxydfolie des Experiments 3 wies keinerlei Beschi-
digungen auf. Dle AblGsung der diinnen Schichten vom Hauptfianger erfolgte unter
den gleichen Bedingungen wie bei Experiment 1 (siehe Abschnitt 5.1. und 5.2.1.).
Es wurden lediglich pro Stripping-Fraktion 5 ml Stripping-Ldsung mit 0,3 pg Ba-
Triger/ml eingesetzt.

Vor Beginn des radiochemischen Trennungsganges flir Ba wurde eine Vortrennung

ausgefiihrt. Diese geschah nach folgender Vorschrift:
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a) Stripping-Losung:

Stripping-ldsung nach Zugabe von 20 mg Ba-Triger mit 1 ml einer 30 %igen
Ammonacetatlosung und 1 ml NH4OH konz. erhitzen. Niederschlag abzentri-
fugieren und mit ammoniakalischem Wasser waschen. Nach Abzentrifugieren
den Riickstand unter Erhitzen in 1 ml HC1l konz. l8sen. Ba mit 15 ml HCl-
Ather-Mischung (5:1) im Eisbad f#llen. Niederschlag abzentrifugieren,
mit HCl-Ather-Mischung waschen und erneut abzentrifugieren. Niederschlag

in 1 m HQO losen.

b) Vorfinger und Blendenringe:

Folien in 2 ml 40 %iger NaOH nach Zugabe von 20 mg Ba-Triger 16sen. 1 ml

gesdttigte Na200 -Losung zusetzen, erwdrmen und abzentrifugleren. Nieder-

3

schlag zweimal mit karbonathaltigem Wasser waschen und anschliefiend in
1 ml 6n HCl 18sen.

Bei der Aktivierungsanalyse flir das Experiment 3 wurde die Hdlfte des ersten
Blendenringes und die Aluminiumoxyd-Folie zusammen mit zwel als Standard dienen-
den Folien einer 0,1 %igen Legierung von Pu-239 in Aluminium bestrahlt. Die als
Standard eingesetzte Pu-239-Menge entsprach Jjeweils ungefzhr 1,5 ug. Die Bestrah-
lung erfolgte im Reaktor FR 2 des Kernforschungszentrums Karlsruhe iiber 10 min
mit einem NeutronenfluB von 3 - 10%2 om™? sec™ . AnschlieBend wurden die Bestrah-

lungsproben nach Vorschrift b) dieses Abschnitts aufgearbeitet.

5.3. Reichwelten innerhalb der isobaren Reihe 139

Die Bestrahlungen erfolgten in der Rohrpostanlage des Reaktors FR 2 des Kern~

forschungszentrums Karlsruhe,

Als Targets dienten 5 bis 8 mg;/cm2 starke Folien einer Legierung von Pu-239 in
Aluminium. Sie wurden nach dem Auswalzen und Elektropolieren (35) unter einer

Stahlschablone auf die Abmessungen 15 x 30 mm zugeschnitten. Das Flachengewicht
ergab sich durch Wdgung. Der Pu-Gehalt betrug bei der Bestimmung der Fragment-
reichweite des Ba-13%9 0,01%, bei der Bestimmung der Isobarenreichweite und der
Fragmentreichweite des Cs-139 0,1%. Eine Kontrolle dieser Werte erfolgte durch
entsprechende Analysen im Institut flir Radiochemie des Kernforschungszentrums

Karlsruhe+). Die Fanger bestanden aus 0,02 mm starken Aluminiumfolien (99,99% Al).

+) Herrn Dr. Wolf und Herrn Reinhardt sei an dieser Stelle fir die Durchfiihrung
der Analysen gedankt.
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Sie hatten die Abmessungen 18 x 64 mm und waren um die Mitte ihrer Liangsachse

zusammengefaltet. Abbildung 16 zeigt den Aufbau der Targetanordnung.
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Abb. 16 Targetanordnung bei den Reichweiteuntersuchungen der isobaren Reihe 139

Die Fanger-und Targetfolien C und T wurden zwischen zwei Aeternamidplatten D
durch die angenietete Aluminiumklammer A fest aufeinandergepreBt. Diese war an
ihrem Ende mit dem Gewinde B versehen, das zur Befestigung der Anordnung im
Deckel der Rohrpostkapsel diente. Zur Verstdrkung des AnpreBdruckes war iiber

die Aeternamidplatten eine Klammer E aus Aeternamid geschoben.
Die Pu~Al-Leglerungen wurden nach folgender Vorschrift hergestellt:

2,26 g Aluminium (99,99%) mit einer Mischung aus 60 Teilen H20, 6 Teilen
70 %iger HNO3 und 3 Teilen 50 %iger HF andtzen. Nach dem Trocknen mit

22% mg metallischem Pu-239 in einem Tiegel aus gesintertem Aluminiumoxyd
unter Vakuum (0,2 Torr, Quarzrezipient) bei ca. 850 °C im Tiegelofen zu-
sammenschmelzen. Die Schmelze 10 bis 15 min unter gelegentlichem Schiitteln
des Rezipienten auf ca. 900 oC halten und anschlieflend abkilhlen lassen.

Aus dieser 10 %igen Legierung ist nach derselben Arbeitsweise die gewlinsch~
te Pu-Konzentration von 0,1 bzw. 0,01% durch stufenweises Verdiinnen mit

Aluminium auf Jjeweils 1/10 zu erreichen.
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5.3.1. Kumulative Reichweite des Ba-139

o — " o 7 — — - " - —

Die Targetanordnungen wurden 1O sec bei einem Neutronenfluf von 3 - lO13 cm-2

sec-l bestrahlt. Ungefdhr 1,5 h nach der Bestrahlung erfolgte das Ldsen der
Folien entsprechend der im Abschnitt 5.2.2. gegebenen Vorschrift.

5.3.2. Fragmentrelchweite des Ba-13%9

Nach einer 10 sec-Bestrahlung bei einem NeutronenfluB von 3 - lO13 cm—g sec_l
wurde aus der Target- und der Fangerfolie Ba~13%9 nach folgender Vorschrift ab-

getrennt:

Die Folien separat in zwel mit Uhrglidsern bedeckten 50 ml-Becherglésern
18sen. LSsungsmittel : 5 ml heiBe 30 %ige NaOH mit je 30 mg Ba- und 20 mg
Cs-Triger, sowie 0,8 puC Cs-137. Nach dem Aufltsen Ba mit 5 ml 10 %iger
Nach3 -Losung fdllen. Den Karbonatniederschlag iiber ein Blaubandfilter
absaugen und mit 5 ml heiBem Wasser waschen.

Diese Trennung war in ungefdhr 30 sec durchzufiihren. Als Trennzeit wurde der

Zeitpunkt des Waschens betrachtet.

Die weitere Behandlung des Niederschlags und des Filtrats erfolgte nach der

Vorschrift:

Das Filtrat, sowie Reste der Losung am Uhrglas, im Becherglas, im Kamin
und in der Nutsche in ein Zentrifugenglas iberfilhren. 20 mg Ba-Triger zu-
geben und ungefzhr 50 min nach Bestrahlungsende Ba mit 2 ml ges&dttigter
NaECO5 -Ldsung fédllen. Niederschlag abzentrifugieren, mit Wasser waschen
und in 1 ml 6n HCl 16sen. Mit dieser ISsung einen Ba-Trennungsgang durch-
fiihren. Das Filter mit dem BaCO3 -Niederschlag in einen Weithals-Erlen-
meyerkolben uberfilhren. Den Niederschlag mit 3 ml 1n HCl unter Erwd@rmen
18sen und nach Abkiihlen das Ba mit Titriplex entsprechend der iiblichen
Analysenvorschrift titrieren. AnschlieBend 20 mg Cs-Trager zugeben und
das Filter unter Absplilen herausnehmen. Ungefdhr 50 min nach Bestrahlungs-
ende etwas NaCl zugeben und aus der heiBen, ammoniakalischen Ldsung Ba

mit 2 ml gesdttigter Na -Ldsung fdllen. Den Niederschlag abzentrifu-

2CO3
gieren. Nach Waschen mit Wasser in 1 ml 6n HCl 1ldsen und zum Ba-Trennungs-
gang einsetzen. Mit der nach dem Zentrifugieren anfallenden Idsung einen

Cs~-Trennungsgang durchfithren.
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Die Ermittlung des beim Losen auftretenden Xe-139-Verlustes erfolgte mit Hilfe
eilner vereinfachten Ausfiihrung der im Abschnitt 5.3.3. beschriebenen Apparatur.
Sie bestand aus einem 50 ml-Erlenmeyerkolben mit Schliffstopfen, an den iiber
eine Hahnverbindung ein 10 ml-Tropftrichter und ein Kugelschliff angeschmolzen
war. Dieser verband das LdsegefdB mit einem evakulerten 500 ml-Rundkolben. Der
Tropftrichter war an seinem oberen Ende durch ein Riickschlagventil verschlossen
und enthielt 3 ml heiBe 50 %ige Natronlauge. Im Erlenmeyerkolben befanden sich
2 ml einer heiBen Losung von 30 mg Ba- und 20 mg Cs-Triger, sowie 0,8 uC Cs-137.
Der Rundkolben enthielt Jje 20 mg Ba- und Cs-Trdger. Um die unterschiedlichen
Mengen des zu ldsenden Aluminiums zu simulieren, wurden jeweils 30 mg Folie
einer 0,01 %igen Pu-Al-Legierung als "Target" und die gleiche Menge desselben
Materials zus#tzlich mit 35 mg Aluminiumfolie als "Fanger" zusammen bestrahlt
(10 sec bei 3 * 102 n cm 2
und "Fanger" in die Erlenmeyerkolben iiberfiihrt. Nach Aufsetzen der Schliffstopfen
wurden die Hdhne der Rundkolben getffnet. Sofort darauf erfolgte durch Zugabe

sec-l). 20 sec nach der Bestrahlung wurden "Target"

der Natronlauge aus den Tropftrichtern die Auflosung der Folien. Ungefézhr
50 min nach Bestrahlungsende wurde aus den Ldsungen der Erlenmeyerkolben Ba und

aus den lLdsungen der Rundkolben Ba und Cs nach folgender Vorschrift abgetrennt:

Die Ldsungen quantitativ in Zentrifugengléaser iiberfiihren. Ba mit 2 ml

gesdttigter Na -Idsung fdllen. Den Niederschlag abzentrifugieren und

2CO3
mit Wasser waschen. In 1 ml 6én HCl 18sen und zum Ba-Trennungsgang ein-
setzen. Mit den aus den Rundkolben nach der Ba-Abtrennung anfallenden

Losungen einen Cs-Trennungsgang durchfiihren.

Mit den daraus erhaltenen Cs-137-Aktivitdten konnte fiir eine Verschleppung aus
den IosegefdBen in den Rundkolben korrigiert werden. Die unterschiedlichen Alu-

miniummengen des "Targets" und "Fingers" wirkten sich nicht auf das Ergebnis aus.

Nach einer 2 sec-Bestrahlung bei einem Neutronenflu8 von 3 - lO15 cm_e sec-l

wurde aus der Target- und der Fiangerfolie Xe-139 in zwei Ausfiihrungen der in
Abbildung 17 wiedergegebenen Apparatur abgetrennt. Diese bestand aus einem LS-
segefdB A, aus dem das Xe mit Hilfe von He als Treibgas in den auf 5 Torr eva-
kuierten 1 1-Kolben B ausgetrieben werden konnte. Das LsegefdB war iiber die
Fritte F (Glasfilterplatte Gl1) und den Hahn D2 mit der Treibgas~-Zufiihrung und
iiber den Hahn D1 mit dem Tropftrichter C verbunden. Um ein Eindringen von Ldsung
in den Raum unterhalb der Fritte zu verhindern, enthielt die Treibgas-Zuleitung
das Riickschlagventil E2. Das He wurde einer Stahlflasche entnommen, an die ein

Rotameter und ein Uberdruckventil mit 500 mm Wassersidule angeschlossen war.
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Einen Abschluf des Tropftrichters gegen von auBen eindringende Luft ermdglichte
das Riickschlagventil El. Tropftrichter und Losegefd8 waren liber einen Thermosta-
ten mit Glykol auf 90 oC temperiert.

Vor der Bestrahlung wurden die Tropftrichter mit 10 ml 30 %iger Natronlauge ge-
fiillt, die Jje 20 mg Ba- und Cs-Tridger, sowie 0,8 pC Cs-137 enthielten. Die Her-
stellung dieser Ldsung erfolgte erst kurz vor der Bestrahlung, um eine Ausfdl-

lung des Ba-Tridgers durch das Kohlendioxyd der Luft zu verhindern.

Die Kolben enthielten je 20 mg Ba- und Cs-Tridger. Der Gasdurchflufl wurde bei
geschlossenem Hahn D2 auf 2 1/min eingestellt.

Nach Uberfiihrung der bestrahlten Target- und Fiangerfolie in die I5segefdBe wur-
den die Schliffstopfen aufgesetzt und die Hzhne D3 und D2 gedffnet. Die Zugabe
der Losung aus dem Tropftrichter erfolgte durch kurzes Offnen des Hahnes D1.
Nach beendigter Aufl8sung der Folien wurden die Hghne D2 und D3 wieder geschlos-

S€en.

Die Trennung war in ungefzhr 20 sec durchzufiihren. Als mittlere Trennzeit wurde
das Ende der Aufldsung betrachtet.

60 min nach Bestrahlungsende erfolgte aus den LSsungen der Kolben eine Abtren-
nung von Ba und Cs, aus den LSsungen der lLosegefdBe eine Abtrennung von Ba nach
der auf Seite 64 gegebenen Vorschrift. Aus den Rickstidnden in den Tropftrichtern
wurde nach Zugabe von 20 mg Cs-Trdger Cs-137 isoliert, um fir die nicht vollstén-
dige Uberfithrung der eingesetzten Trigermenge und der Cs-137-Aktivitdt korrigie-

ren zu konnen.

Die Ermittlung der Ausbeute der Xe-139-Abtrennung erfolgte unter den oben geschil-
derten experimentellen Bedingungen. Dabei wurde der zeitliche Verlauf der Xe-
Austreibung aus dem Losegefd8 untersucht. Dieses war Uber eine Kugelschliff-Ver-
bindung an finf evakuierte 500 ml-Kolben angeschlossen. Sie enthielten je 20 mg
Ba- und Cs-Triger. Nach dem Entleeren des Tropftrichters wurde das Xe in Inter-
vallen von 5 sec in die einzelnen Kolben ausgetrieben. Die Aufarbeitung der Lo-

sungen erfolgte nach der auf Seite 64 gegebenen Vorschrift.
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Abb. 17 Apparatur zur schnellen Abtremnung von Xe-139

5.4,

Radiochemische Trennungsgénge

Die radiochemischen Trennungsginge fiir Cs, Ba und Ag entsprachen den allgemein

iiblichen Verfahren. Im einzelnen wurden folgende charakteristische Reinigungs-

schritte durchgefiihrt:

Cs :

Ag :

H O R e

ST Sl AV AV

P R = i =

Silicowolframatfdllung, 2 x Waschen
Perchloratfédllung, 2 x Waschen
Eisenhydroxydfidllungen
Perchloratfiallung, 3 x Waschen

Chloridfdllungen, je 1 x Waschen
Eisenhydroxydfédllungen
Karbonatfdllung, 1 x Waschen
Chloridfdllungen, Jje 1 x Waschen

Eisenhydroxydfdllung
Sulfidfdllung, 2 x Waschen
Chloridfallung, 2 x Waschen
Eisenhydroxydfallung
Sulfidfdllung, 2 x Waschen
Eisenhydroxydfallung
Chloridfdllung, 1 x Waschen
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Der Trennungsgang flir Sb bestand aus einer Verfliichtigung als SbH3 durch Re-
duktion mit Zink in 10n HESO4 unter Anwesenheit von 2 mg TeVI-Riickhaltetriger.
Das SbH5 wurde nach Durchleiten durch ein U-Rohr (mit Raschigringen und Wasser
gefiillt) und ein Kalziumchloridrohr in einer Quarzrdhre thermisch zersetzt. Der
Sb-Spiegel wurde in 0,5 ml HQSO4 konz. gelost. Die Endfdllung erfolgte durch

Oxin in essigsaurer Ldsung bei Py 6.

Die Ermittlung der chemischen Ausbeute der Trennungsginge geschah durch Wagung
der Prédparat-Niederschlige.

Alle verwendeten Trigerldsungen wurden nach Methoden der analytischen Chemie
gravimetrisch standardisiert. Bei den einzelnen Elementen erfolgte diese Standar-

disierung als CsthCl6, BaSO4, Sb-Oxinat und AgCl.

5.5. MeBtechnik und Analyse der Abfallkurven

Die Aufnahme der B -Abfallkurven erfolgte durch Aktivitdtsmessungen, die sich Jje-
wells liber mindestens finf Halbwertszeiten des zu untersuchenden Nuklids er-
streckten. Als Detektoren dienten Methan-DurchfluBzidhler (Telefunken MS MD 632/2)
in Verbindung mit digitalen Zihlgeriten (Telefunken MS Str 610/2). In einigen
Fdllen waren an diese Probenwechsler angeschlossen (Telefunken MS AP 731/1). Bei

der Auswertung der MeBergebnisse wurde durch Korrekturen berlicksichtigt:

1. Zeitinkonstanz der MeBanordnung. Sie wurde durch Standardmessungen
ermittelt.

2. Totzeit der MeBanordnung. Diese wurde fiir jedes Geridt durch einen
J-128-Abfall bestimmt.

3. Unterschiedliche Geometrie von Wechslerpositionen. Sie wurde durch
Messung eines starken Prédparates des betreffenden Nuklids in ver-
schiedenen Positionen untersucht.

4, Selbstabsorption. Fir alle untersuchten Nuklide wurden Selbstab-

sorptionskurven aufgenommen.

Eine Korrektur flir die Aktivierung des bei der Herstellung der untersuchten
Finger, Blendenringe und Fdngerfolien verwendeten Aluminiums war nicht notwen-
dig. Die Untersuchung einiger bei mehreren Experimenten mit der Targetanordnung
bestrahlter Aktivierungsproben ergab keine nennenswerten Zdhlraten flir Ba-139,
Ba-140, Sb-127 und Ag-1ll.

Die Analyse der Abfallkurven erfolgte beim Ag-lll graphisch, bei den anderen
Nukliden mit Hilfe der IBM-Rechenanlage des Kernforschungszentrums Karlsruhe.
Durch ein von Minzel (38) programmiertes Analysenverfahren wurden die komplexen

Abfallkurven in folgende Halbwertszeit-Komponenten aufgelost:
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Reichweiteverteilung
und Stripping-Methode: 12,8 d (Ba-140) ; 40,3 h (La-140)
3,82 d (Sb-127) ; 82,4 d (Untergrund)

Fragmentreichweiten : 83 min (Ba-139) ; 40,3 h (La-140) ; 12,8 d (Ba-140)
Die angegebenen Halbwertszeiten wurden gesondert ermittelt.

Fir jede Komponente ergaben die Analysen die auf einen vorgegebenen Zeitpunkt
extrapolierte, korrigierte Zzhlrate und deren Standardabweichung. Die Beurtei-
lung der Statistik war durch eine in der Datenausgabe dargestellte Verteilung

der Abweichungen mdglich.
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6. ANHANG

6.1. Mathematische Ableitungen

6.1.1. Stripping-Verschleppung

- o v o S ot e s gy

Mit den gefundenen Aktivitdten A', den tatsdchlich vorhandenen Aktivitdten A
und dem konstanten Verschleppungsfaktor k gilt iber eine Reihe von n Fraktionen
fiir jede einzelne Fraktion i:

1 _ - - -
Al = A, - kA Al(l k)

t - - - 2 -
A=A, + kA k(A2+kAl)—A1(k k)+A2(l k)

n-1 n n-2 n-1 0 1
Mo=hA (KT -k)+A, (k "=k )+ +h (k -k)
= 1 op-isl = n-i
v -1 _.n- - _ -
A= A; (x K ) = (1 k)Z A; K (x
Demnach gilt fir jede einzelne Fraktion i:
AI__ Al
R Sl (1a
i l-k
Sonderfall fiir konstantes Ai:
&L n
- -4 -
Al=(1-K)A > k A, (1-K) (2
i=1
Damit ist fiir jede einzelne Fraktion i:
AI
i
A, = ———— (2a
i ‘e kit

- —— - = o Yan m——

Die Ableitung erfolgt im wesentlichen nach Walton und Croall (39).
Voraussetzungen : lsotrope Verteilung der Fragmente, homogener Teilchenflufl im

Target, symmetrische Verteilung der mittleren Reichweite und Target-Homogenitit.
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Abb. 18 Zur Ableitung der Reichweiteformel

t ¢ Dicke des Targets in cm

.

Reichweite der Fragmente in cm

Die Anzahl der in einer Targetschicht der Dicke dx gebildeten Fragmente betrigt
dN =8 « dx
mit S = Anzahl der Spaltungen / e .

Die Wahrscheinlichkeilt flir das Auftreten eines in der Schicht dx erzeugten Frag-

mentes im Winkelinkrement d@ zur Oberflichennormalen und d § zur Oberfliche ist

1

T sina - da+ap

P =

Die Anzahl NF der aus elner Targetoberfliache O in den Fiénger austretenden Frag-

mente ist
NF = J-P « dN
mit den Grenzbedingungen

0<x<R, O<da<arc cos >, 0<@<€2T



Daraus folgt:

Mit den Aktivitaten AT

bedeckt, ist
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R arc cos
x=0 =0
s ? arc
2 x=0
R
S
= = (1 -
2 ;jc=o

= % S+«+R, R

im Target und A

x Lrvad

R gj“ s
g0 4T

CcOosS T

f R sin O

8=0

X S

R)ax =3 (R~

Y

=73

im Fdnger, der beide Targetoberflachen

noo A

F~ 20

S_A+AF

= o0t

R_2AF 0t
0 T _,F
F
A

Re—g— 2%

(16
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6.2. Korrekturen bei der Berechnung der Fragmentreichweiten

6.2.1. Ba-139

Bezeichnet man mit A die zum Zeitpunkt der ersten Trennung vorhandenen, korri-
gierten Ba-139-Aktivitdten und mit A' die auf diese Zeit extrapolierten gefun-
denen Ba-139-Aktivititen, so gilt mit der Indizierung nach Seite 38 fiir Target

und Fianger:

A

-

A
n T
T =zag g * b ( An et Af ) (24
Ai
n n T
g = (l-zadyyg + (1-0) (A yog+ Ag) (35

Die GroBen ¢ und d berlicksichtigen dile Ausbeute des radiochemischen Ba-Tren-
nungsganges. z a ist die Korrektur fiir die Aktivitdtsverschleppung in den
BaCO_, -Niederschlag. b stellt die Ausbeute der ersten Karbonatfdllung dar. Durch

>
T wird flir die Nachbildung korrigiert (Bateman-Gleichung).

Eine Umformung der Beziehungen 24 und 25 ergibt Bestimmungsgleichungen fiir die

in die Reichweiteformeln 17 und 18 einzusetzenden korrigierten Ba-139-Aktivitd-

ten:

0 m
—_ A' - - Al
¢ f d n

Af - b~2za (26
1 Al

+ T n
An - o ( ad - (l = b) Af) (27

Die einzelnen Korrekturgrdfen sind gegeben durch:

s« P

a = 2 . b= <
" S.p-s.P °? v
1
. g %
= : = -
b.G. Gn+(1 b)Gf

o=1-2a+(1-b)T;m=2a+DbT
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- t -\t -\t
y}c (e h} l-e"271)+ yBf 0,96 e 2°1

-A_t -ALt -\t
Yoe (1,01 e k} l-x-e"271)+ Yap © x} 1

e Myt - 0,994 et

£ e-KBtl]

¥, (e'>‘4t1 - 1,06 - e"jtl + 6,4« 1072 e“>‘2t1) + ¥2. (
T = £ N 3f
(1-e BAt) [ch (1,01 e-hjtl - X o e-AEtl) +

I3

Dabei bedeuten:

G :  eingesetzter Ba-Tridger, in mg
Gf : vor der 1. Trennung zugegeben

Gn ¢ nach der 1. Trennung dem Filtrat zugesetzt

P : eingesetzter Cs-Tridger, in mg

Pl : vor der l. Trennung zugegeben

P2 ¢ nach der 1. Trennung zugegeben
S s eingesetzte Cs-137 Aktivitdt

Verbrauch bei der titrimetrischen Bestimmung von G_., in ml

£

v : Verbrauch bei der titrimetrischen Bestimmung des Ba im 1. Karbonat-
Niederschlag, in ml

g : gefundene Tragermenge im Ba-139-Préparat, in mg

P + gefundene Trdgermenge im Cs-137-Pré@parat der BaCO3 -Fraktion, in mg

s ¢ gefundene Aktivitdt im Cs-137~Prédparat der BaCO3 -Fraktion

At : Zeit zwischen 1. Trennung und Beginn des Ba-Trennungsganges
¥y of Spaltausbeute des i-ten Gliedes der isobaren Reihe

A s  Zerfallswahrscheinlichkeit des i-ten Gliedes der isobaren Reihe

Die numerischen Faktoren in den Ausdriicken fir z und T ergeben sich aus einer

Zusammenfassung mehrerer Glieder der Bateman~Gleichung.

Zur Veranschaulichung sind in Tabelle 12 flir den Versuch 1 die Abweichungen
wiedergegeben, die durch eine Variation der GroBen Zp, x und z entstehen
(vergleiche Seite 42). Die wahrscheinlichsten Werte fiir Rf/Rc und R.n/Rc ergeben
sich fiir Zp = 54,1 3 x = 0,38 und z = 0,790.
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Tabelle 12

R R

f n

ZP X 4 T ﬁ_ -R-

(o] C
0 1 6,32 « 1072 | 0,925 1,010
53,6 0,38 7,26 * 1072 0,924 1,009
1,0 9,58 - 1072 | 0,911 1,010
0 7,77 + 102 | 0,919 1,009
54,1 0,38 8,68 - 1072 0,915 1,009
1,0 1,07 - 10'l 0,905 1,009
0 9,94 - 1072 | 0,909 1,009
54,6 0,38 1,06 ° 10 | 0,905 1,010
1,0 1,20 - 10°% | 0,897 1,010
0 0,632 6,32 - 102 | 0,925 1,009
53,6 0,38 0,725 7,26 - 1072 0,922 1,009
1,0 0,958 9,58 - 1072 0,910 1,009
0 0,708 | 7,77 - 1072 | 0,919 1,009
54,1 0,3 | 0,79 | 8,68 - 1072 | 0,915 1,009
1,0 0,975 1,07 - 107t 0,904 1,010
0 0,815 9,94 - 107 | 0,909 1,009
54,6 0,58 | 0,872 1,06 - 100 | 0,905 1,009
1,0 0,983 1,20 * 107t 0,896 1,009
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6.2.2. Cs-139

Bezeichnet man mit A" die zur Zeit t2 vorhandene Ba-13%9-Aktivitdt und A! die

auf diesen Zeitpunkt extrapolierte gefundene Ba-13%9-Aktivitdt, so gilt mit
der Indizierung nach Seite 38 fiir Target und Fanger:

Al

= (1-a)al+ (1-v)a (28
Al

n 1 "

a—*: aAf+ VAn (29

Die GroBen ¢ und d beriicksichtigen die Ausbeute des radiochemischen Ba-Trennungs-
ganges. a stellt die Korrektur fir die Aktivitdtsverschleppung aus dem LSsegef&ds

in den Kolben dar. Mit v wird flir den Volumenanteil korrigiert.

Die in die Reichweiteformeln 17 und 18 einzusetzenden korrigierten Cs-139-Akti-

vitdten A zum Zeitpunkt t,. ergeben sich aus den Beziehungen

2
A, =T (A" Lox pm (30
£ £ - x n 5
_ . O n
A =U - A+ A (31

Aus 28 und 29, sowie aus 30 und 31 folgen als Bestimmungsgleichungen fiir die

korrigierten Cs-139-Aktivitaten:

Al Al
A = —L. [ Ei (v+a L ; 2y - EE 1-v+(1-a) iiz):l (32

- . o 1-2a . & 4t
Ap=U " Ap+ x{v-a) ( d A c Af) (33
Die einzelnen Korrekturgrofen sind gegeben durch:
S'P2 gf

&= 35.p- s-F, 3 ¢c=Tr- aSGf

d = ; v = 0,93 0,98

»
i
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-, ot
o A}f . € K}
- A, Ot
k - Alc+mA}c+A1+ce 4
“A, OT
- n Alc + A}n e h}
N - At
Ajf e X}
Kk = (6,177 e M4 8% _ 6,608 ™5 Aty 1074
m = 0,1293 ( ey Bt e‘% At)
n = (5,128 e-hj at _ 5,464 e At) 1077
o - 1750 (ehs BY _ Ay BTy

0,957 e ™4 2% _ 1 000 e 2T

Dabel bedeuten:

G : eingesetzter Ba-Trager, in mg
Gf : im LosegefdB
Gn ¢ im Kolben
P : eingesetzter Cs-Triager, in mg
Pl : im ISsegefdfl
P im Kolben
t eingesetzte Cs-137-Aktivitdt im Losegefds

2
: gefundene Triagermenge im Ba-139-Praparat, in mg

¢ gefundene Trigermenge im Cs-137-Pridparat, in mg

gefundene Cs-~137-Aktivitdat im Kolben

t 3 Zeit zwischen 1. Tremnung und Beginn des Ba-Trennungsganges

: Zerfallswahrscheinlichkeit des i~ten Gliedes der isobaren Reihe

g0 Aktivitdt des i-ten Gliedes der isobaren Reihe zum Zeitpunkt der 1.
Trennung (Berechnung nach der Bateman-Gleichung).

> ¥ p 0 Y m W

Die numerischen Faktoren in den Ausdriicken fir k bis o ergeben sich aus Verhdltnis-

sen der Halbwertszeiten.
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