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Zusammenfassung

Zur Berechnung der partiellen Halbwertszeiten des a-Zerfalls
und Elektroneneinfangs wurden halbempirische Gleichungen
abgeleitet. Durch die Berilicksichtigung einer mittleren
Anregungsenergie der Tochterkerne konnte eine wesentliche
Verbesserung der Genauigkeit erreicht werden. Um die Kenntnisse
{iber die Systematik der mittleren Anregungsenergie zu er-
weitern, wurde der Zerfall von Pu-235 experimentell untersucht.

Summary

For the prediction of partial half-lives for a-decay and
electron capture, semiempirical relationships were derived.
By use of mean excitation energies of the daughter nucléides
an improved accuracy could be obtained. The decay of Pu-235
was investigated to extend the systematics of the mean
excitétion energies.
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1.

Einleitung

Das wachsende Interesse an der Unteréuehung der Isotope der schwersten Ele-
mente hat in den letzten Jahren die Zahl der Zerfallsdaten wesentlich ver-
grofert. Zur Zeit werden betrichtliche Bemilhungen zur Erzeugung unbekannter
Nuklide unternommen. Die Planung solcher Untersuchungen wird duréh die Kennt-
nis der zu erwartenden Halbwertszeit und der bevorzugten Zerfallsart wesent-
lich erleichtert. AuBerdem vereinfacht eine Zerfallssystematik die Zuordnung
unbekannter Kerne.’In der vorliegenden Arbeit wurde deshalb versucht, mit
Hilfe der neuesten Zerfallsdaten eine genauere Abschétzung der Halbwerts-
zelten neutronenarmer Isotope der Actiniden bis zur Ordnungszahl 108 zu er-

reichen.

Berechnung der partiellen Halbwertszeiten

Im Massenbereich neutronenarmer Isotope der schwersten Elemente sind drei

Zerfallsprozesse von Bedeutung: der Elektroneneinfang, der «-Zerfall und die

" Spontanspaltung. Im folgenden wird die Berechnung der partiellen Halbwerts-

zeiten der einzelnen Zerfallsarten beschrieben.

2.7. Der Elektroneneinfang

Bei dieser Zerfallsart lberwiegt immer der Einfang von K-Elektronen, falls er
energetisch mdglich ist. Fir die besonders h&ufig vorkommenden erlaubten oder
einfach verbotenen Uberginge ergibt sich die Zerfallswahrscheinlichkeit A K
des K-Einfangs nach KONOPINSKI (4) zu

g'gK 2
A = . QS GlL. 1
K 0,1
K 4_n2 "

¢ universelle Kopplungskonstante

Kk G Radialamplitude fiir die Hauptquantenzahl n = 1 (K-Schale)
P ¢ Energie des Neutrinos beim K-Einfang
S t Shape-Faktor

In dieser Gleichung wird bei erlaubten Ubergingen (AI = o', 1%) ger Shape-
(

R PR P P 3 . N s e 1 'Y = s o IS S . o8 .5 A -~ ~ Pl
raKior 50 penutzt una 51 bel -den einrfach verbotenen udbergangen Ll =0, 17

Beide Faktoren sind unabhéngig von der Neutrinoenergie Q-

Zum Druck eingereicht am 1.4.1971.
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Ersetzt man A‘K durch die partielle Halbwertszeit t, des K-Einfangs, so

K
kann man Gl. 1 folgendermaBen schreiben

2

2 4.7 1n 2 _1

Y%k ="2 2 'S GL. 2
g - 8k 0,1

Das Quadrat der Neutrinoenergie A ist gleich der aus log ft-Nomogrammen
von MOSZKOWSKI (5) bekannten statistischen Raten-Funktion f des K-Einfangs.
Die rechte Seite von Gl. 2 ist fir erlaubte und einfach verbotene Uberginge
iber die Funktion gﬁknur von der Ordnungszahl Z abhéngig. Damit ist das
Produkt qi-tK fir ein gegebenes Z gleich einer Konstanten, dem ft-Wert.

Mit G1L. 2 lassen sich demnach unbgkannte partielle Halbwertszeiten tK er-
laubter und einfach verbotener Uberginge bei Kenntnis der Neutrinocenergie
A und des log ft-Wertes berechnen. Bei mehrfach verbotenen Ubergingen gilt
der obige einfache Zusammenhang nicht mehr, da der Shape-Faktor S energie-

abhingig ist.

Von diesen Uberlegungen ausgehend, ermittelten VIOLA und SEABORG (1) aus
bekannten Zerfallsdaten des Elektroneneinfangs (6) folgende mittlere log ft-
Werte flir Kerne mit Z > 82 und N > 126.

Tabelle 1 Mittlere log ft-Werte nach (1)

Kerntyp |{log £t
g-g 6,2%1,3
g-u 6,2 ¢ 1,3
U-g 6,1 % 0,8
u-u 6,9 ¥ 0,7

Sie setzten dabei voraus, daB bel schweren Kernen liberwiegend erlaubte oder
einfach verbotene Zerfdlle stattfinden. Ferner nahmen sie an, daf die Uber-
génge nur zum Grundzustand des Tochterkerns fihren. Sie vernachldssigten
also diefAnregungsenergie und auch die Elektronenbindungsenergie. Dies be-
deutet, daB bei VIOLA und SEABORG die Neutrinoenergie Ak gleich dem Q-Wert
Q ¢ des Elektroneneinfangs ist.
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Aus den mittleren log ft-Werten und den geschitzten Q £ —Werten (7) be-
rechneten sie mittels der MOSKOWSKI-Nomogramme die partiellen Halbwerts-
zeiten t¢ des Elektroneneinfangs unbekannter Nuklide. Die Genauigkeit
liegt nach Tabelle 1 bei einem Faktor 5 bis 20 je nach Kerntyp.

Dieser Berechnungsart liegt eine quadratische Abhingigkeit der Zerfalls-
wahrscheinlichkeit A des Elektroneneinfangs von Qg zugrunde. Die doppelt-
logarithmische Auftragung der experimentellen Halbwertszeiten t¢ gegen die
entsprechenden Q¢ -Werte zeigt Jedoch, daB der Zusammenhang besser mit einem
groBeren Exponenten als 2 (Exponent von A in Gl. 1) beschrieben werden

kann. Ausgleichsrechnungen ergaben z.B. bei g-u- und u-g-Kernen den Wert 3,5.

Ferner trifft die Annahme von VIOLA und SEABORG nicht zu, da8 die € -Uber-
gédnge nur zum Orundzustand des Tochterkerns erfolgen. Vielmehr 148t sich

an Hand von Zerfallsschemen (8, 9) zeigen, daB bei einer groSen Anzahl von
Kernen intensive § -Uberginge zu hoherenergetischen Tochterzustinden fihren.
Da sich dabei die Neutrinoenergie qy oft erheblich vom Q g -Wert unter-
scheidet, sind fir eine genauere Abschétzung der partiellen Halbwertszeit

t ¢ des Elektroneneinfangs unbedingt die Anregungsenergien der Tochterkerne

zusammen mit der Elektronenbindungsenergie zu berlicksichtigen.

Die partielle Halbwertszeit tg¢ eines Nuklids erhdlt man aus den partiellen
Halbwertszeiten der einzelnen § -Uberginge. Unter der Annahme einer sta-

tistischen Verteilung der Niveaus wurde mit Gl. 1 und dem Ansatz (10)

§ (E,) e E;% exp (2-'/,a;EA’) Gl. 3
fiir die Niveaudichte § eine Abschdtzung der Population der Zustinde

der Tochterkerne durchgefiihrt. Dabel zeigte es sich, daB mit steigenden

Q ¢ -Werten der Zerfall bevorzugt zu hoherangeregten Niveaus fihrt.

Diese Tendenz wird durch experimentelle Daten bestitigt. Da jedoch die
Energien der populierten Niveaus der Tochterkerne nicht vorhergesagt werden
kdnnen, wurde versucht, eine mittlere Anregungsenergie einzufilhren. Diese
stellt den Mittelwert der Energien der durch g -Zerfall populierten Tochter-
niveaus dar. Die Wichtung der Energien ist durch die prozentuale Haufigkeit

des jeweiligen € -Ubergangs gegeben:

P.-E
(E(£)>=§t£'j J Gl. 4
A ¥
p J
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<EA(‘£)>: mittlere Anregungsenergie des Tochterkerns flir Elektroneneinfang

£

Fe

Energie edines Tochterniveaus Jj, zu dem ein ¢ -Ubergang fihrt

prozentuale Hiufigkeit eines § -Ubergangs zum Niveau j.

Nach dieser Gleichung wurden im Gebiet Z > 82 und N > 126 die mittleren An-

regungsenergien von Kernen mit bekanntem Zerfallsschema berechnet. Abb. 1

zeigt diese Werte in Abhéngigkeit von den Q E—Werten. Danach ist die Anregungs-

energle etwa gleich der HElfte des Q g -Wertes.

20+

<EL(e)> 4
[Mev] 184
161
T
1.4+

4 4 4 + -+ 4 4 Fl 4 4 -+
T ~t

. s e T T
— Q. [MeV]

Abb. 1 Abhingigkeit der nach Gl. 4 berechneten mittleren Anregungsenergien

<EA(£)> der Tochterkerne vom Q-Wert des Elektroneneinfangs. Der
Kerntyp der Tochternuklide ist durch verschiedene Zeichen gekenn-
zeichnet:
x : g-g-Kerne; 0 : g-u-Kerne; A : u-g-Kerne; O : u-u-Kerne
Die Kurve wurde durch visuelle Anpassung an die experimentellen

Werte erhaltene.
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Diesen Verlauf kann man gut mit Hilfe der Niveaudichteverteilung (Gl. 3)
unter Verwendung der Konstanten a = 12 beschreiben. Ferner zéigte es sich,
daB die mittleren Anregungsenergien der beim Zerfall von g-g-Kernen gebil-
deten Nuklide kleiner sind. Dies ist auch zu erwarten, da die Niveaudichten
der entstehenden u-u-Kerne grifer sind. Bei griBeren Q¢ -Werten scheint die
mittlere Anregungsenergie LEA(E) > nicht mehr proportional zu Qg zu sein.
Diese Tendenz stimmt nicht mit den theoretischen Abschidtzungen iberein. Da
Jjedoch keine experimentellen Daten vorliegen, wurde fir Q£>-3 MeV eine mitt-

lere Anregungsenergie von 1,6 MeV angénommen.

Da der Einfang aus hoheren Schalen im allgemeinen nicht vernachlidssigbar ist,
wurden die partiellen Halbwertszeiten tK des K-Einfangs aus t;e -Werten be-
rechnet. In 1. Ndherung ergibt sich nach (11) fiir erlaubte und einfach ver-

botene £ -Uberginge die folgende Gleichung:

%k =t [1 +(%'I')('Z%)C’2(1 *(;LL%I'))} Gl. >

t ¢ partielle Halbwertszeit des K-Einfangs

e

t ¢ ¢ partielle Halbwertszeiti des Elektroneneinfangs
Q¢ Neutrinoenergie beim K-Einfang
¢ Neutrinoenergie beim LI-Einfang

LLI/LK bzw. LLII/ 1t Z-abhingige Konstanten nach (11)

on qg aus Gl. 1 wurde du
Die Z-abhingigen Konstanten im Bereich Z = 101 bis 108 und die Bindungs-
energienfBK und ELI fir Z > 104 wurden durch Extrapolation erhalten.

Fiir den Zusammenhang zwischen der berechneten partiellen Halbwertszeit tK
und der Neutrinoenergie ax wurde in Analogie zu Gl. 1 folgende allgemeinere

Gleichung mit den Konstanten C1 und C, angenommen.

2

02 ~ CQ

Qg : Q-Wert des Elekironeneinfangs
(E A( £)): mittlere Anregungsenergie
¢ Bindungsenergie der K-Elektronen

£2Y

C1,C2 : Konstanten
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Der Exponent 02 der Neutrinoenergie U sollte nach Gl. 1 den Wert 2 besitzen.
Abb. 2 zeigt jedoch am charakteristischen Beispiel der u-g-Kerne, daB tat-
s8dchlich eine bessere Anpassung mit einem graﬁeren Wert fiir 02 erreicht
werden kann. Eine Ausgleichsrechnung ergab die in Tab. 2 aufgefiihrten Werte,

wobei tK in min und Qe in MeV eingesetzt wurden.

$o00E 01+

K u-g-HKerne

I 1-00€ 001

1-00E-01

1:00E-02 1+

14006-03 " 4 4 I 1 Il

"o b 1. 4 i
1.00E 00 100501 L00EO2 1-00E03 1-00E 04 100ECS {-0E 06 4-00E 07 00608 1:00E 09 1:-00€ 10

Abb. 2 Zusammenhang zwischen der Neutrinoenergie ax und der Halbwertszeit

g

Werte mit unterschiedlicher Ordnungszahl Z sind durch verschiedene
Zeichen dargestellt, deren Bedeutung sich aus Abb. 11 ergibt. Die

des K-Einfangs am‘charakteristischen Beispiel der u-g-Kerne.

Gerade ergab sich aus der Ausgleichsrechnung.

Die sich ergebenden Werte fiir C, bedeuten nicht, daB auch der Exponent von

2
in Gl. 1 groBer als 2 sein sollte. Die gridBeren Werte sind wahrscheinlich

K
auf die Mittelwertbildung bei der Berechnung der Anregungsenergien zZu-

. riickzufithren. Dies ergibt sich durch einen Vergleich der Zerfallswahrschein-
lichkeiten, welche einerseits nach Gl. 1 in Verbindung mit Gl. 3 und anderer-

seits nach Gl. 6 berechnet wurden.
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Tabelle 2 Werte der Konstanten C,1 und C. in Gl. 6

2

Kerntyp C1 C2
g-g 119 T 46 2,4 ¥ o,5
g-u 12t 6 -4.3 o,k
u-g 12%t6 -3,6 ¥ 0,3
u-u 184 ¥ 78 4,5% 0,7

Bel der Ausgleichsrechnung wurden unbekannte Anregungsenergien der Abb. 1
entnommen. Bel den g-g-Kernen standen nur zwel experimentelle Werte aus dem
Bereich Z > 82 und N > 126 zur Verfiigung. Um dennoch eine Halbwertszeitab-
schétzung zu erhalten, wurden § -Zerfallsdaten von Kernen mit 50< Z < 82,
824 N 126 und Z > 82, 82 < N £ 126 her*ahgezogen.

Die Fehler in der partiellen Halbwertszeit t S sind in Tabelle 3 als Faktoren
[4

t -t Y
angegeben. Fiir den Fehler des Einzelwertes wurde die FormelVZ -——?931'9 / n-2

benutzt und daraus der Fehler des Mittelwertes berechnet.

Tabelle 3 Fehler der Ausgleichsrechnung

Fehler in der partiellen

Halbwertszeit t ¢ fiir den

Kerntyp Einzelwert Mittelwert Mittelwert
(diese Arbeit) | (diese Arbeit) | (VIOLA und SEABORG)

g-g 4,6 1,9 20
g-u 3,2 1,7 20
u-g 5’2 1:7 6

u-u 4:} 1:9 5

In Abb. 3 1st das Verhdltnis aus experimenteller und berechneter partieller
Halbwertszeit t g des Elektroneneinfangs gegen die Neutronenzahl N der Mutter-
nuklide aufgetragen. g-g-Kerne sind in dieser Darstellung nicht aufgefthrt.

Systematische Abweichungen sind aus der Abb. 3 nicht zu erkennen.



1006 024

tenJ' g-u-Kerne

1006 0L -

100 00

1.00E-01 4

€ -Zerfall

Lot

Abb. 3 Verhdltnis aus experimenteller und nach Gl. 6 und 5 berechneter
Halbwertszeit des Elektroneneinfangs gegen die Neutronenzahl N der
Mutternuklide fiir g-u-, u-g- und u-u-Kerne. Fiir einen Kerntyp sind
die Isotope eines Elements durch Geraden untereinander verbunden.
Die unterschiedlichen Ordnungszahlen sind durch verschiedene Zeichen
dargestellt (s. Abb. 11).

Wie man aus der Tabelle 3 ersieht, sind die Fehler im Vergleich zur Arbeit von
VIOLA und SEABORG erheblich kleiner. Diese Verbesserung ist sowohl auf die
allgemeinere Form der Gl. 6 als auch auf die Berlicksichtigung der mittleren

. Anregungsenergie der Tochterkerne zurlickzufihren.



2.2. Der a-Zerfall

Zur Berechnung der Zerfallswahrscheinlichkeiten von Grundzustandsiibergédngen
bei g-g-Kernen haben sich einfache Barrieren-Formeln bewdhrt. So hat z.B.
BETHE (12), vom Einteilchen-Modell mit Potentialtopf ausgehend, folgende
Formel fiir die a-Zerfallswahrscheinlichkeit ;\a abgeleitet, unter der Voraus-
setzung, daB der Bahndrehimpuls des o-Teilchens gleich Null ist.

1/2 2 .2

212 154 [ 2 R V(R)

}\. = ‘expi - 2- (a_ -~ sin « -cos « )] GL. 7
& /u}/? Rj(V(R)_Qeff)1/2 v o o o

V(R): Potentialmaximum beim Kernradius R
/u ¢ reduzierte Masse des a-Teilchens
v : relative Geschwindigkeit zwischen g-Teilchen und Tochterkern

Q
.. 2 eff
definiert durch cos ao = V(R)

R

Qeff: effektiver Q-Wert Qeff = Qa + llEgc ([lEsc: Abschirmungskorrektur (13))
Der Quotient vor dem Exponenten ist gleich dem Produkt aus der StoBfrequenz
des g-Teilchens am Potentlialwall und dem Transmissionskoeffizienten beim
Kernradius R, wihrend die Exponentialfunktion die Durchdringungswahrschein-
lichkeit des Coulombwalles beschreibt. Der erste Term #ndert sich nur sehr
wenig (innerhalb eines Faktors 1 bis 2); die Exponentialfunktion variiert

dagegen fiir bekannte a-Emitter um iiber 20 Zehnerpotenzen.
Von TAAGEPERA und NURMIA (14) wurde Gl. 7 wie folgt vereinfacht:

a) Der erste Term ist konstant und wird gleich Co gesetzt.
b) Im Exponentialterm werden folgende Niherungen gemacht:

1. Flir den Zusammenhang zwischen Nukleonenzahl A und Kernradius R der

Tochter wird die Formel aus dem Tropfchenmodell angenommen:
R=R: '3

Im betrachteten Massenbereich gilt folgende Gleichung flir die Beziehung
zwischen Nukleonenzahl A und Kernladungszahl Z der Tochter bei einem

Fehler von 5 %
A=2,52

und damit 1,36-R - Z1/3



- 10 =~
2. Da V(R) groB gegen Qeff ist, hat cos @, einen sehr kleinen Wert,
T
sin a =~ 1 und a§ﬁ§ - cos «; der Fehler dieser Ndherung betrigt 1 %.

Bei Berilicksichtigung dieser N&herungen ergibt sich fiir den Logarithmus der
partiellen a-Halbwertszeit folgende Gleichung:

= . Z .52/3
log t = C, + C, ( a———{7§— - c3 z77) GL. 8
eff
mit ‘ c, = log(ln 2) - log C_ Gl. 9a
0,4343.2n-21/2 eayuj/g
02 = Y Gi. 9b
4o(1,26.8 )"/
C, = Gl. 9c
30 2 .
¢) In einer weiteren Niherung werden C1, 02 und C3 als konstant angenommen.
Die Konstante C}’ deren Wert sich zu 1,07 ergibt, wird im folgenden gleich
1 gesetzt. Damit erhdlt man die lineare Gleichung
Yacéx+c1 Gl. 10
mit Y = log ta

- g V2 _52/3
Yeff “

P

Die Konstanten obiger Gleichung lassen sich entweder nach Gl. 9 berechnen
oder durch Anpassung an experimentelle a-Zerfallsdaten ermitteln, wobei
nach TAAGEPERA und NURMIA (14) eine Ausgleichsgerade eine bessere Anpassung
ergibt. ' ‘

GALLAGHER und RASMUSSEN (15) zeigten, daB eine zhnliche halbempirische Formel
in Verbindung mit Hindrance-Faktoren F zur Abschétzung von partiellen a-Halb-
wertszeiten geeignet ist. Danach kann die partielle Halbwertszeit ta durch

folgende Gleichung beschrieben werden:

\ -1/2
log ta = AZ Qeff + BZ + log F Gl. 11
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AZ’BZ ¢ Z-abhingige Konstanten

¢ Hindrance-Faktor von Kernen mit ungepaarten Nukleonen.

VIOLA und SEABORG (1) erhielten unter Benutzung dieser Beziehung und der
experimentellen Daten von HYDE et al. (16) fiir g-g-Kerne im Bereich Z > 82
und N > 126 eine Standardabweichung vom Faktor 1,3. Fiir die librigen Kern-
typen bestimmten sie die in Tabelle 4 angefiihrten Hindrance-Faktoren. Bei
vielen a-Ubergidngen treten jedoch erhebliche Abweichungen von den Mittel-
werten der Tabelle 4 auf. So kann z.B. die Ubergangswahrscheinlichkeit
eines Kernes mit ungerader Massenzahl zum Grundzustand um den Faktor 10 0CC
kleiner sein als nach der halbempirischen Gleichung 11 erwartet wird. In
vielen solchen Fillen wird die partielle Halbwertszelt ta durch Uberginge
zu angeregten Niveaus bestimmt. Zur Vorhersage von ta ist also auch die
Kenntnis der Anregungsenergie der Tochterkerne notwendig. Analog zum

€ -Zerfall wurden mittels bekannter Zerfallsschemen mittlere Anregungsener-

Tabelle 4 Mittlere Hindrance-Faktoren nach VIOLA und SEABORG (1)

Kerntyp {log F) {F>

g-u 1,066 11,6
u-g 01772 5:9
u-u 1,114 13,0

gien im Gebiet Z > 82 und N > 126 berechnet. Abb. 4 zeigt den Zusammenhang
dieser Werte mit der Neutronenzahl N der Mutternuklide am Beispiel der g-g-

und u-u-Kerne.

Fiir die Beziehung zwischen bekannten partiellen Halbwertszeiten ta und den
dazugehdrigen Zerfallsenergien wurde die lineare Beziehung Gl. 10 benutzt,

wobei von Q,e die mittlere Anregungsenergie .<Eh(a)>'abgezogen wurde .

fr
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G0+

<EA(¢)> 1
{MeV] u-u-Keme

I 0400+
T
-0+

o200+

Aa *

0-0604
<E A(¢)>

(Mev] -+
g-g- Kerne

+

7l

Abb 4 Abhingigkeit der mittleren Anregungsenergien (EA(a)>der Tochter ~

kerne von der Neutronenzahl N der Mutterkerne am Beispiel der u-u- und
g-g-Kerne. Die Isotope eines Elements sind durch Geraden untereinander-
verbunden. Die verschiedenen Zeichen (s.Abb. 11) stehen fiir die unter-
schiedlichen Ordnungszahlen. Die Kurven stellen den interpélierten bzw.
extrapolierten Verlauf zur Bestimmung unbekannter Anregungsenergien

dar.
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1-00E 00 + t t t +—% t T

1-00E-05
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Abb. 5 Zusammenhang zwlschen der partiellen Halbwertszeit ta des a-Zerfalls
und der GrsBe X (s. GL. 10) fiir g-u~Kerne. Werte mit verschiedener
Ordnungszahl Z sind durch verschiedene Zeichen dargestellt (s.Abb.11).

Die Gerade ergab sich durch eine Ausgleichsrechnung.

Da nach Abb. 5 die bekannten Werte einen sehr guten linearen Zusammenhang
zeigen, wurden zur Bestimmung der Konstanten C1 und 02 Ausgleichsrechnungen
durchgefilhrt. Die Ergebnisse mit Fehlern sind in Tabelle 5'zusammengestellt.

Es fdllt auf, daB die Konstanten filir alle vier Kerntypen praktisch gleich sind.

Tabelle 5 Werte der Konstanten C1 und 02 in GL. 10

Kerntyp C, C,y
g-g -22,5%0,2 | 1,65% 0,01
g-u -22,6%0,5 | 1,66 X 0,02
u-g -22,9t 0,8 | 1,68% 0,00
u-u -22,3% 0,9 | 1,67 £ 0,06
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Wie beim ¢ -Zerfall wurden die Standardabweiehungen des Einzelwertes und
des Mittelwertes der partiellen Halbwertszeit ta berechnet und in Tabelle 6

als Faktoren angegeben.

Tabelle 6 Fehler der Ausgleichsrechnung

Fehler in der partiellen

Halbwertszeit ta flir den

Kerntyp Einzelwert Mittelwert
g-g 1:75 1:14
g-u 1,61 1,15
u-g 1,66 1,19
u-u 2,38 1,52

Bei den g-g-Kernen ist der prozentuale Fehler um den Faktor 2 besser als
bei der Arbeit von VIOLA und SEABORG. Ein Vergleich der anderen Kerntypen

ist nicht mdglich, da von den Autoren keine Fehlerangaben gemacht werden.

In Abb. 6 ist das Verhdltnis aus experimenteller und nach Gl1. 10 berechne-
ter partieller Halbwertszeit ta aufgetragen. Im Fall der g-g-Kerne ist das
Ansteigen des Verh#ltnisses bei Ann¥herung an die magischen Neutronenzahlen

N = 126 und 152 deutlich zu erkennen.

2,3. Der Zerfall durch Spontanspaltung

Zur Berechnung der partiellen Halbwertszeit tf der Spontanspaltung wurden
die Ergebnisse der Arbeit von VIOLA und WILKINS (3) herangezogen. Die Autoren
geben fiir die Abhéngigkeit der Spontanspaltungshalbwertszeit tf von der Spalt-

schwellenenergie E_ folgende Gleichung ant

f
log t, = 6,884-Ef - 21,50 Gl. 12

Setzt man die Schwellenenergie Ef in MeV ein, so erhdlt man die partielle

Halbwertszeit tf in a. Die Autoren berechneten auf der Grundlage des Tropf-

chenmodells unter Berlicksichtigung von Kernstruktureffekten die Spaltschwellen
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Abb. 6 Verh#ltnis aus experimenteller und berechneter partieller a-Halbwerts-
zeit gegen die Neutronenzahl N der Mutternuklide. Fiir einen Kerntyp
sind die Isotope eines Elements durch Geraden verbunden. Dié ‘unter-
schiedlichen Ordnungszahlen Z sind durch verschiedene Zeichen darge-
stellt (s. Abb. 11).
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Abb. 7 Die nach Gl. 12 berechneten partiellen Halbwertszeiten tf in Ab-
héngigkeit von der Neutronenzahl N der g-g-Kerne. Die Werte der Iso-

tope eines Elements sind durch Geraden untereinander verbunden.

Ef fiir Isotope der Elemente mit 88 4 Z £ 108. In Abb. 7 sind die nach Gl. 12

erhaltenen partiellen Halbwertiszeiten t_. dargestellt.

f
Ein Vergleich mit experimentellen Werten ergab nach VIOLA und WILKINS bei
g-g-Kernen filir die Standardabweichung einen Faktor 3,9, beil Beriicksichtigung -
aller Kerne einen Faktor 7,0. Die Standardabweichungen der Spaltschwellen Ef
betragen 90 keV fir g-g-Kerne und 220 keV fiir alle gemessenen Werte mit Aus~

nahme der Americium-Isotope.

Berechnung der totalen Halbwertszeiten

Die totale Halbwertszeit t eines Nuklids ergibt sich bei Beriicksichtigung des
Elektroneneinfangs, des a-Zerfalls und der Spontanspaltung aus Gl. 13:

i

Ve =1/tg + 1/t + 1/t GlL. 13

Fiir die Berechnung der partiellen Halbwertszelt t £ wurden die Gl. 5 u. 6 benutzt.

5 wurden entsprechend Tabelle 2 eingesetzt. Die

Q¢ -Werte wurden den Tabellen von VIOLA und SEABORG (7) entnommen. Unbekannte

Die Konstanten C 4 und C

Werte wurden durch Extrapolation der Tabellenwerte erhalten, da dle berech-

neten Q ¢ -Werte von MYERS und SWIATECKI (17) Abweichungen bis zu 3 MeV zeigten.
Die mittleren Anregungsenergien <EA(£)> wur

Abb. 1 abgelesen.
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Abpb. 8 Partielle”Halbwertszeiten'tEdes Elektroneneinfangs 'in Abh#ngigkeit von
der Neutronenzahl N der Mutternuklide. Die berechneten Werte der Isotope
eines Elements sind durch Gefaden verbunden, wihrend die experimentellen
durch verschiedene Zeichen dargestellt sind. Bei grtferen Abweichungen
zwischen berechneten und experimentellen Werten wurden letztere durch senk-

rechte Striche mit den berechneten Kurven verbunden.
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Abb. 9 Partielle Halbwertszeiten ta des a-Zerfalls, gegen die Neutrenenzahl N der
Mutternuklide. Die berechneten Halbwertszeiten der Isotope eines Elements
sind durch Geraden verbunden, wihrend die experimentellen Werte durch
verschiedene Zeichen dargestellt sind. Bei grdBeren Abweichungen zwischen
berechneten und experimentellen Werten wurden letztere durch senkrechte

Striche mit den berechneten Kurven verbunden.
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Die Elektronenbindungsenergien stammen aus (18). Oberhalb der Ordnungszahl

Z = 104 wurden sie extrapoliert. Die nach Gl. 6 erhaltenen partiellen Halb-
wertszeiten des K-Einfangs wurden mittels Gl. 5 in £ -Halbwertszeiten t ¢
umgerechnet. Abb. 8 zeigt den Verlauf dieser t g -Werte fiir die Isotope der

4 Kerntypen gegen die Neutronenzahl N der Mutternuklide. Die experimentellen
Werte sind durch verschiedene Zeichen entsprechend der Ordnungszahl Z darge-

stellt.

Flir die Berechnung der partiellen a-Halbwertszeit ta wurde Gl. 10 mit den
Werten der Tabelle 5 herangezogen. Die Qa-Werte wurden den Tabellen von VIOLA
und SEABORG (7) entnommen; darin nicht aufgefilhrte Werte stammen aus der
Arbeit von MYERS und SWIATECKI (17). Die mittleren Anregungsenergien EA(a)
der Tochterkerne wurden den ausgezogenen Kurven der Abb. 4 entnommen. Die

berechneten partiellen Halbwertszeiten ta sind in Abb. 9 dargestellt.

Die partiellen Halbwertszeiten t_. der Spontanspaltung (Abb. 7) wurden nach Ab-

schnitt 2.3. berechnet.

f

Ferner wurde die prozentuale Hiufigkeit des Elektroneneinfangs, des a-~Zerfalls
und der Spontanspaltung berechnet. In Abb. 10 sind fiir die Isotope der Ele-

mente der 4 Kerntypen diese Hdufigkeiten gegen die Neutronenzahl N der Mutter-
nuklide aufgetragen. Zusdtzlich sind die experimentell bestimmten Werte einge-

zeichnet, die eine gute Ubereinstimmung mit den berechneten zeigen.

Erl8uterungen zu den Abb. 10a, b, ¢ und d:

In diesen Abbildungen sind die prozentualen Hiufigkeiten der einzelnen Zer-
fallsprozesse in Abhidngigkelt von der Neutronenzahl N der Mutternuklide auf-
getragen. Die experimeritellen Werte sind durch verschiedene Zeichen darge-

stellt, widhrend die berechneten durch Kurven verbunden sind.

Experimentelle bzw. berechnete Werte des a-Zerfalls

O bzw.

2 bzw. — — = — § Experimentelle bzw. berechnete Werte des Elektronenein-
fangs

X bzw.s s » » ¢ o : Experimentelle bzw. berechnete Werte der Spontanspaltung

O —e¢—+—¢—.+ : Die experimentellen Werte des B -Zerfalls sind durch die
strichpunktierte Kurve verbunden und wurden nur der

Vollstdndigkeit halber aufgefihrt.
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Die totalen Halbwertszeiten t wurden nach Gl. 13 berechnet. Ihr Verlauf
ist in Abb. 11 fiir Isotope der verschiedenen Elemente gegen die Neutron-
nenzahl N der Mutternuklide aufgetragen.

Abb. 12 zeigt das Verhdltnis texp/t fir die verschiedenen Kerntypen. Wahrend
bei den g-u-, u-g- und u-u-Kernen kein systematischer Trend zu erkennen ist,
steigt das Verhdltinis bei g-g-Kernen gegen die Neutronenzahl N = 152 an.

Dies ist auch zu erwarten, da der EinfiluB der magischen Zahl bei der Berech-
nung nicht beriicksichtigt wurde. Wie die Abb. zeigt, weichen bei den g-g-
Kernen die Isotope Fm-244 und Cm-240 sowie Cm-241 bei den g-u-Nukliden und
Bk-245 und Lr-257 bei den u-g-Kernen betrichtlich vom allgemeinen Verlauf ab.
Diese groBen Abweichungen sind mdglicherweise darauf zurlickzufihhren, daB bei
den genannten Kernen die experimentellen Daten oder die Zuordnung frag-
lich ist. Die Fehler in der totalen Halbwertszeit t wurden analog zum o- und

€ -Zerfall berechnet und sind in Tabelle 7 als Faktoren aufgefihrt.

Tabelle 7 Fehler in der totalen Halbwertszeit t

Fehler in der totalen
Halbwertszeit t fiir den
Kerntyp Einzelwert Mittelwert
&-8 3,3 (3,2) 1,3 (1,3)
g-u 77 (3,9) 1% (1,5)
u-g 25 (5,0) 6 (1,8)
u-u 3,8 (3,8) 1,7 (1,7)

Die in Klammern angegebenen Fehler erh#lt man, wenn man die Nuklide Cm-240
und Fm-244 bzw. Cm-241 bzw. Bk-245 und Lr-257 bei der Berechnung nicht be-
riicksichtigt.

Bei g-g-Kernen 158t si

et
Q
< O

die Genauigkeit noch verbessern, wenn man den in
uf

Abb. 12 =

\bb. rlauf der Abweichungen heranzieht. Danach lassen

1
“ $3410 -8 L ¥Ye

sich totale Halbwertszeiten von g-g-Kernen auf elnen Faktor 2,1 (Standard-

abweichung) genau abschitzen.
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Abb. 12 Verhdltnis aus experimenteller und berechneter totaler Halbwertszeit
gegen die Neutronenzahl N der Mutternuklide. Isotope eines Elements
sind durch Geraden verbunden. Die verschiedenen Zeichen stehen fir

die verschiedenen Ordnungszahlen (s.Abb.11).
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4, Bestimmung der mittleren Anregungsenergie von Pu-235

Bel der Berechnung der Halbwertszeliten des a-Zerfalls und des Elektronen-
einfangs spielt die Kenntnis der mittleren Anregungsenergie (Gl. &)

eine wichtige Rolle. So liegt z.B. beli einem Fehlér von nur 100 keV

in der mittleren Anregungsenergie und damit im effektiven Q-Wert Qeff
der Fehler in der a-Halbwertszeit bei einem Faktor 2. Selbst beim
Elektroneneinfang, der weniger stark von der Zerfallsenergie abhingt,
ergibt sich derselbe PFehler, wenn die Neutrinoenergie mit einer Un-
sicherheit von 25 % behaftet ist.

Um eine noch groBere Genauigkeit in der Berechnung der totalen Halb-
wertszeiten unbekannter Kerne zu erreichen, ist es erforderlich, die
Kenntnisse ilber die Systematik der mittleren Anregungsenergien der
verschiedenen Zerfallsarten zu erweitern. Leider liegen jedoch nur
wenige Daten im Berelch der Isotope der schwersten Elemente vor. Weitere

experimentelle Werte sind deshalb von groSer Bedeutung.

So ergeben sich bel der Berechnung der bisher kaum untersuchten neutronen-
armen Pu-Isotope Pu-232, Pu-233, Pu-234 und Pu-235 Halbwertszeiten,

welche um den Faktor 2 bis 3 zu gro8 sind. Dies deutet darauf hin, daB
entweder die der Systematik entnommenen mittleren Anregungsenergien zu
groB8 sind oder daB die der Ableitung von Gl. 6 zu Grunde liegenden An-
nahmen zu diesen Abweichungen flihren. Die Bestimmung der mittleren An-
regungsenergie an einem charakteristischen Beispiel sollte zeigen, welche
Griinde flir diese Abwelchungen vorliegen. In der vorliegenden Arbeit

wurde deshalb der Zerfall von Pu-235 experimentell untersucht.

4,1, Erzeugung des Nuklids Pu-235

Da es sich bei dem zu untersuchenden Pu-Isotop um einen neutronenarmen
Kern handelt, kann er z.B. durch (d,xn)- oder (a,xn)-Reaktionen er-
zeugt werden. Wie aus dem Ausschnitt der Nuklidkarte (19) in Abb. 13 zu
ersehen 1st, kommen als Targetsubstanzen U-233, U-235 und Np-237 in
Frage. Aus diesen Moglichkeiten wurde U-233 ausgewdhlt, da fiir die
(a,2n)-Reaktion die Anregungsenergie: des Compoundkerns und damit die
Zahl der Fremdaktivititen am niedrigsten ist. AuBerdem ist die Wahr-
scheinlichkeit fiir die Spaltung am kleinsten.
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Abb. 13 Ausschnitt aus der Nuklidkarte (19)

Der Q-Wert dieser Reaktion liegt bei - 19 MeV, die Coulomb-Schwelle
bei 24 MeV. Aufgrund der (a,2n)-Anregungsfunktion an U-233 (20) wurde

mit einer a-Projektilenergie von 28 MeV bestrahlt. Bei dieser Energie

liegt der maximale Wirkungsquerschnitt bei 7 mb (20).
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Abb. 14 Anregungsfunktionen der (a,2n)- und (a,3n)-Reaktionen an U-233
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Es wurden jeweils 20 mg UO2 mit angereichertem U-233 (s. Tabelle 8) in
einem wassergekiihlten Targetkopf (34) mit Strodmen von 10 - 15 pA
20 - 30 min im internen Strahl des Karlsruher Isochron-Zyklotrons be-

strahlt.

Tabelle 8 Zusammensetzung des Targetmaterials

Isotop Isotopenhaufigkeit
: in %

U-233 98,22

U-234 1,111

U-235 0,039

U-23%6 0,002

U-238 | 0,628

Bel der Bestrahlung von U-233 mit a-Teilchen entstehen nicht nur die ge-
wiinschten Pu-Aktivitidten, sondern iiber (a,pxn)- und (a,oxn)-Reaktionen
auch Isotope'der Elemente Neptunium und Uran zusammen mit ihren Tochter-
aktivitdten. Den Hauptanteil der erzeugten Aktivitat stellen Jedoch die
bei der Spaltung von U-233 gebildeten Spaltprodukte dar. Der Wirkungs-
querschnitt fiir die (a,f)-Reaktion liegt bei 1 barn (21). Da ferner das
Targetmaterial als Uranoxid‘vbrliegt, wird aus dem darin enthaltenen
Sauerstoff die Aktivitdt F-18 gebildet, und zwar hauptsichlich durch
die beiden Reaktionen:
+
0-16(x,2n)Ne-18 28— F-18

0-16(a,pn)F-18

AuBerdem entstehen Fremdaktivitdten aus der als Verpackungsmaterial
der Targetsubstanz benutzten Al-Folie.
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4,2, Chemische Trennung der Radionuklide

Die Isolierung des Plutoniums aus dem bestrahlten Targeimaterial erfor-
dert die Abtrennung einerseits von den iibrigen Actiniden und anderer-
seits von Spaltprodukten, Fluor und den anderen Fremdaktivitdten.
Letztere konnen zum Teil einfach entfernt werden. Dagegen bereitet die
Trennung der Actiniden, besonders Np und Pu, Schwierigkeiten. Mit
Hilfe der Fliissig-Fliissig-Extraktion ist es jedoch mdglich, gleich-
zeitig den Forderungen nach einer kurzen Trenndauer und einem grofen

Dekontaminationsfaktor zu geniigen.

4.,2.1, Fliissig-Fliissig-Extraktion

Wie von MOORE und HUDGENS (22) gezeigt wurde, ist eine gemeinsame Ab-
trennung des Np und Pu von anderen Fremdaktivitdten mit Hilfe von
2-Thenoyltrifluoraceton (TTA) mdglich. Dieser Komplexbildner reagiert
mit Metallionen und bildet neutrale Chelatverbindungen, welche sich in
unpolaren Losungsmitteln losen. Das sich dabel einstellende Gleichge-
wicht ist stark pH-abhingig., Dieser Effekt kann zur Trennung der ver-
schiedenén Elemente benutzt werden. So werden z.B. in stark salpeter-
saurer Ldsung vorWiegend Zr, Pa und J extrahiert, wdhrend Np und Pu

in der widssrigen Phase zuriickbleiben. Diese Extraktion wird daher als
Vortrennung zur Abreiohérung dieser Elemente benutzt. Zur Trennung von
Np und Pu aus der Losung werden béide in den 4-wertigen Zustand iiber-
fiihrt und dann gemeinsam aus 1 m salpetersaurer Losung mit TTA extra-
hiert. Die Trennung des Pu-Np-Gemisches beruht auf der Nichtextrahier-
barkeit (23) des 3-wertigen Plutoniums mit TTA aus 1 m salpetersaurer

Lb'sung °

4.2.2. Ausfiihrung der Trennung

Das bestrahlte U-233 wird mit der Al-Hiille in 5 ml HNO3 (8 m) und 0,5 ml
HC1l (10 m) unter Erwdrmung aufgeldst. Danach wird mit 5 ml TTA ge-
schiittelt und die wdssrige Phase liber mit Wasser angefeuchtetes Filter-
paplier in einen neuen Schﬁfteltrichter iiberfiihrt und noch einmal mit TTA
von Fremdaktivitdtén

a1l T w2l Al 4 Ada Fe Tl et hen Dl
QA Wi e WTLLILIT dil UulT

extrahiert. Diese Vortrennung dient zur Entfernun

[1:]
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Das in der widssrigen Phase verbleibende Plutonium und Neptunium werden
zZusammen mit Aluminium mit NH4OH als Hydroxide ausgefdllt. Die LOsung

wird zentrifugiert und dekantiert.

Der Niederschlag wird in 1 ml HNO3 (6 m) geldst und zur Zerstdrung von
Pu-Polymeren (24) erhitzt. Zur Reduktion zum Pu (III) wird mit 1 ml
Hydroxylaminhydrochlorid (1 m) und 2,5 ml HZO erhitzt. AnschlieB8end wird
die Losung in einen eisgekiihlten Scheidetrichter iiberfiihrt und zur Oxida-
tion mit 2,5 ml NaNO2 (1 m) versetzt. Pu (IV) und Np (IV) werden mit

5 ml TTA extrahiert. Die organische Phase wird iiber ein mit Xylol be-
feuchtetes Filter in einen neuen Scheidetrichter liberfiihrt und mit 5 ml
HNO3 (1 m) gewaschen. Danach werden Plutonium und Neptunium mit 5 ml

HNO3 (10 m) riickextrahiert. In der wissrigen Phase, die Pu und Np enthilt,
werden nach Zusatz von La-Triger die Hydroxide erneut mit NHAOH gefdllt.
Dieser Reduktions-Oxidations-Zyklus und die gemeinsame Extraktion der Acti-

niden werden wiederholt, um die Spaltiprodukte quantitativ zu entfernen.

Anschliefend wird der Niederschlag in der Hitze mit 1 ml HNO3 (10 m) ge-
10st. Zur Trennung von Np und Pu werden unter Zugabe von 2 ml Hydroxyl-
aminhydrochlorid (5 m), 1 ml FeCl, und 6 ml H20 Neptunium in den 4-wer-
tigen und Plutonium in den 3-wertigen Zustand iiberfilhrt. Danach wird
zweimal mit je 6 ml TTA extrahiert, wobei Pu (III) in der widssrigen Phase
zuriickbleibt. Erneut Werdén die Hydroxide ausgefdllt und nach Zusatz von
FluBsdure wird Fluor mit Schwefelsdure abgeraucht. Der Rilckstand wird

mit 4 ml HNO3 aufgenommen und die Ldsung zur Messung gebracht.

4.2.3. Zeitdauer, Ausbeute und Dekontaminationsfaktor

Zur Ausbeutebestimmung des im vorhergehenden Abschnitts beschriebenen
Trennungsganges wurde Pu-239 als Tracer benutzt. Fiir die Aufnahme der
o-Spektren wurden Jjeweils 5 pl der entsprechenden Fraktionen auf kreis-
formigen Kunststoffplidttchen eingedampft. Diese waren vorher mit Insulin
behandelt worden, um eine gleichmdfige Verteilung zu gewdhrleisten. Diese
Praparate wurden in einef Vakuum-Kammer montiert und dile o-Impulse mit elner
aus einem 100 p dicken Si-Oberflichensperrschichtzdhler und einem 51l2-

Kanal bestehenden Zdhlanordnung analysiert. Aus den a-Zidhlraten, die

durch Integration der a-Peaks erhalten wurden, ergab sich eine Ausbeute

des Trennverfahrens von 60 %.
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Un die Giite der Trennung zwischen Pu und Np festzustellen, wurde der De-
kontaminationsfaktor: bestimmt. Dazu war es erforderlich, die Np-Ver-
unreinigung in der Pu-Fraktion zu messen. Der Np-Tracer wurde durch eine
Zyklotron-Bestrahlung eines natiirlichen U-238-Targets mit Deuteronen der
Energie Ed = 28 MeV erzeugt. Bei dieser Bestrahlung entstehen neben Spalt-
produkten auch Isotope des Neptuniums, und zwar bevorzugt Np-238 und
Np-239. Diese Nuklide zerfallen durch B -Zerfall mit einer Halbwertszeit
von 2 d. Die dabeil auftretenden intensiven y-Linien von 278 keV und

986 keV wurden zur Aktivit&tsbestimmung herangezogen. Aus dem Verhdlt-
nis der Np-AktivitHten in der Ausgangsldsung und in der Pu-Fraktion
wurde der Dekontaminationsfaktor zu 490 berechnet.

Sowohl Dekontaminationsfaktor als auch Ausbeute lassen'sich noch verbessern,
allerdings auf Kosten der Trenndauer. Da man jedoch fir Pu-235 eine Halb-
wertszeit von 26 min erwartet, wurden die bei einer Trenndauer von 45 min

erreichten Werte als KompromiB betrachtet.

4.3, Zerfallseigenschaften von Pu-235

Beim BeschuB von U-233 mit a-Teilchen der Energie 28 - 30 MeV fand ORTH

(25) eine Axtivitdt, die mit einer Halbwertszeit von 26 t 2 min abfiel.
Nach seineh Angaben’besteht die emittierte Strahlung vermutlich in der
Hauptsache aus L-Rontgenlinien mit einem kleinen Beitrag hérterer Strahlung.
Ferner treten wahrscheinlich einige Konversionselektronen mit Energien
grofer als 100 keV auf. Es wurde auch eine q-Linie der Energie Ea =

5,85 b 0,03 MeV mit einer prozentualen Hiufigkeit von 0,002 % beobachtet.
Diese AktivitHt ordnete ORTH dem Plutonium-Isotop Pu-235 zu.

THOMAS et al. (26) bestitigten obige Halbwertszeit, machten aber keine
weiteren Angaben Uber die emittierte y-Strahlung. Im Gegensatz zu ORTH
(25) erwdhnen sie keine L-Rontgenlinien, sondern berechnen die totale
Zahl der Zerfille aus der Zihlrate der K-Linien und einem L/K-Verhidltnis
von 0,23 (27). Aus dem a-Verzweigungsverhdltnis von (3,0 t 0,6)-10-5
ermitteln sie eine partielle Halbwertszeit des a-Zerfalls von 1,7 ¥ 0,4 a.

In einer soeben erschienenen Arbeit untersuchten GORMAN und ASARO (28)
erneut den Zerfall des Nuklids Pu-235 und bestimmten die Halbwertszeit
zu 24,3 t 0,1 min. Sie beobachteten intensive K- und L-Rontgenlinien und
zwel y-Linien der Energie 34,1 keV und 49,0 keV.
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4.3.1. Aufnahme und Analyse der y-Spektren

Die in Ldsung befindliche Aktivitdt wurde in ein kleines Plastik-Flidsch~
chen abgefiillt und direkt zur y-Messung verwendet. Als y-Detektor wurde
ein Ge(Li)-Kristall benutzt. Der von der Firma Canberra gelieferte
Detektor 7247 hat folgende Eigenschaften: Es handelt sich um einen von
5 Seiten gedrifteten Kristall mit einem effektiven Volumen von 27 cﬁj.
Er wird bei einer Sperrspannung von 2200 V betrieben. Dabel liegt der
Leckstrom bei 0,5 - 10-9 A. Die Energieaufldsung des Detektors (Halb-
wertsbreite) betridgt fiir Co-57 (EY = 122 keV) und Co-60 (EY = 1332 keV)
1,65 keV bzw. 2,7 keV. Der relative Photo-Peak-Wirkungsgrad im Ver-
gleich zu einem 3" x 3" - NaJ(Tl)-Szintillationsdetektor liegt fiir
Co-60 (EY = 13%2 keV) bei 3,8 %. Fiir dasselbe Eichpriparat ergibt sich

ein Peak/Compton-Verhdltnis von 17.

Die Impulse des Detektors werden von einem ladungsempfindlichen Vorver-
stdrker, Canberra 1408C, weiterverstidrkt. Dieses Modell besitzt eine
rauscharme Eingangsstufe mit Feldeffekt-Transistoren, die im Kryostaten -
montiert ist. Der Rauschbeitrag von Vorverstirker und Detektor zusammen
betrdgt 1,4 keV. Das Iintegrierte Signal wird von einem Hauptverstédrker
Canberra CI geformt (Zeitkostante 7 = 2 upsec) und weiterverstidrkt. Die
Impulsanalyse wird von einem 8192-Kanal-Analysator Geoscience T00O iiber-
nommen und die y-Spektren mit einer angeschlossenen Magnet-Band-Einheit

auf 7-Spur-Bander geschrieben.

Mit Hilfe vefschiedener Rechenprogramme wurden die Daten an den Rechen-
anlagen IBM TO74 und 360/65 ausgewertet: Die y~Spektren wurden zuerst
geplottet und danach mit dem Programm FABRICIUS (29) die Lage und In-
tensitdt der Photopeaks bestimmt. Die angefallenen Daten wurden mit dem
Programm REFAB (30) weiter aufbereitet, und mit den Rechenprogrammen
MARTIN (31) und RADAR (32) wurde der Abfall der y-Peaks anaiysiert.

4, 3.2. Ergebnisse und Diskussion

Die Bestimmung der Halbwertszeit wurde {iber den Abfall der K-Rdntgen-
linien (s. Abb. 15) durchgefiihrt. Die Computeranalyse ergab eine

. +
Halbwertszeit von 25,9 -~ 0,1 min.



- 34 -

I 10¢ = I T l =]
C min') .
o

10° - —
| -
. P -
<~ -
10° — —
259 min ]

10 | | | | |
0 400 800 1200 1600 2000

Abb. 15 Abfall der K—Rﬁntgenlinien am Beispiel der KB-Linien

Die Abb. 16 zelgt ein unmittelbar nach der chemischen Trennung aufge-
nommenes y-Spektrum, wobei die mit einer Halbwertszeit von 26 min ab-
fallenden y-Linien durch die Energie gekennzeichnet sind. Die Ergebnisse
bisheriger Untersuchungen und die Resultate dieser Arbeit sind in Tabelle 9
aufgefiihrt. Wie aus dem Spektrum zu erkennen ist, konnte mit der ver-
wendeten y-MeBanordnung die von GORMAN und ASARO (28) gefundenen y-Linie
von 3#,1 keV nicht beobachtet werden. Sie wird, falls vorhanden, vom
Untergrund verdeckt. Die unterschiedlichen Ergebnisse von GORMAN und

ASARO und dieser Arbeit beziiglich der Halbwertszeit von Pu-235 und der
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Intensitit der 48,8 keV y-Linie konnten nicht gekldrt werden.

Auf der Grundlage der vorliegenden Untersuchungen und der Systematik

der Zerfallselgenschaften der Nachbarkerne wurde versucht, ein Zerfalls-
schema fiir den Elektroneneinfang von Pu-235 aufzustellen. Die Energie-
niveaus von Np-235 sollten denen von Np-237 und Np-239 #@hnlich sein.

Der Grundzustand von Np-235 ist, wie schon friiher gezeigt wurde (33),
wahrscheinlich wie bei Np-237 und Np-239 ein 5/2+ [642]-Niveau. Ebenfalls
aus Analogiegriinden ergibt sich fiir Pu-235 ein 5/2" [ 633)-Zustand. Der
erste angeregte Zustand in den beiden Nachbarkernen Np-237 und Np-239
liegt bei ungefdhr 32 keV und zerfdalli zum Grundzustand iiberwiegend durch
Ml-Strahlung mit einer E2-Beimischung (8) . Durch die von GORMAN und ASARO
(28) gefundene y-Linie von 34,1 keV kann die Abregung dieses 7/2% -Rotations-
niveaus erfolgen. Abb. 17 zeigt die bekannten bzw. extrapolierten Niveaus

100 |- ) -
E | ]
C keV ) e N

R 9/ 4

’ 2
| I ]
50 F -
I S/i*EGLZJ ]
L -----h=\—,— 7/2’ -

L 4
0 5/2 - —
Np-235 Np-237 Np-239 |

Abb. 17 Rotationsbanden 5/2+|:642] bei Np-235, Np-237 und Np-239
(Extrapolierte Niveaus sind gestrichelt).



Tabelle 9 Kernzerfallsdaten von Pu-235
ORTH (25) THOMAS GORMAN und- "diese Arbeit
et al. (26) ASARO (28) ’
Zerfall €, 0 €50 g* g*
Ty s 26 T 2 min 26 T 2 min 24,3 % 0,1 min 25,9 ¥ 0,1 min
Rontgen- L X K,L K
linien

Energien der
v~Linien
und
y-Intensi-
tét pro 100
K-Rontgen-

Quanten

34,1 keV (0,186)
49,0 keV (2,05 )

48,8 xev (18,8 )
235,8 kevV ( 0,13)
535,0 keV ( 0,13)
756,7 kev ( 0,58)
910,0 keV ( 0,16)

# Der a-Zerfall wurde nicht untersucht.

.’Lg..



der Rotationsbande 5/2 [6#2]. Nach Angaben von GORMAN und ASARO ergibt
sich auf Grund der Multipolaritdt ein theoretischer Konversionskoeffi-
zient von 195 und damit eine Hiufigkeit von 24 % fur die 34,1 keV-Linie.
{lberginge zu hoheren Niveaus dieser Bande wurden weder von GORMAN und
ASARQO noch von uns gefunden. Sie sollten auch wegen der grdferen Spin-

differenz nicht sehr wahrscheinlich sein.

Die 49 keV-Linie wurde schon friiher beim a-Zerfall von Am-239 be-
obachtet (35). Der Ubergang ist vom El-Typ und hat einen ‘theoretischen
Konversionskoeffizienten von 1. Nach der experimentellen Untersuchung
von GORMAN und ASARO (28) bvetrdgt die Populationshdufigkeit 2 %, nach
unseren Messungen 33 % des Elektroneneinfangs von Pu-235. Auch nach
eingehenden Untersuchungen konnte keine Erklirung fiir diese Diskrepanz

gefunden werden.

In der Arbeit (28) iber den a-Zerfall von Am-239 wurden weitere Uber-
génge gefunden, die eine 5/2° [523] -Rotationsbande populieren. Die
Niveaufolge ist in Abb. 18 fiir die Kerne Np-235, Np-237 und Np-239 einge-

zelchnet.
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Np-235 Np-237 Np-239

Abb. 18 Rotationsbanden 5/2- [523] bei Np-235, Np-237 und Np-239
(Extrapoliertes Niveau gestrichelt).
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Beim Zerfall von Pu-235 durch Elektroneneinfang wurden weder von
GORMAN und ASARO noch von uns Uberginge zu hoheren Niveaus dieser Bande
beobachtet. Diese sollten infolge der grdBeren Spindifferenz eine

wesentlich kleinere Haufigkeiten haben.

Nach GORMAN und ASARO gehen 24 % der Zerfille von Pu-235 zum 34 keV
Niveau und 2 % zum 49 keV-Zustand, wihrend die iibrigen 74 # zum Grund-
zustand von Np-235 fiihren. Nach unseren Ergebnissen erfolgen 38 %

der Zerfdlle des K-Einfangs von Pu-235 zum 49 keV-Niveaﬁ, hochstens

1 % zu hochenergetischen Niveaus und der Rest zum Grundzustand .von
Np-23%5. Von den>von uns gefundenen weiteren y-Linien geringer Inten-
sitét kenn fiir die 757 keV-Linie eine mbgliche Einordnung angegeben
werden. Die lineare Ektrapolation der B-Vibrationsniveaus 5/27 von
Np-237 und Np-239 ergibt ndmlich fiir Np-235 ein Niveau bel etwa 800 keV.
Moglicherweise gehort der Ubergang von 757 keV zu diesem angeregten
Niveau. Die anderen y-Linien konnten nicht zugeordnét werden. Vermut-

lich gehdren sie zu Einteilchenniveaus. -
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Abb. 19 Vorldufiges Zerfallsschema von Pu-235. Die eingeklammerten
prozentualen Hiufigkeiten stammen aus der Arbelt von GORMAN

und ASARO (28).
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Aus den nunmehr vorliegenden Daten iiber den Zerfall von Pu-235 wurden
Jeweils die mittleren Anregungsenergien <:EA(£)> des Elektronenein-

fangs nach Gleichung 4 ermittelt. Unter Beriicksichtigung dieser Werte
wurden partielle und totale Halbwertszeiten von Pu-235 berechnet. Die
Ergebnisse sind in Tabelle 10 zusammengestellt.

Tabelle 10 Berechnete Halbwertszeiten und prozentuale Hiufigkeiten
der Zerfallsarten von Pu-235

<E,(8)> T, /2 T, T, P : P
[keV] [min) (min] | [min] (2] t#]

GORMAN und

9 8,8 8,8 2,6-106 100 3,3-10‘4
ASARO (28)
diese Arbeit 19 9,2 9,2 2,6'106 100 3,5-10'4
Anregungs-
energie aus 320 43 43 2,6410° | 100 1,7-107°

der Systematik

Aus diesen Werten ersieht man, daB die partielle Halbwertszeit T£ des

- Elektroneneinfangs und damit auch die totale Halbwertszeit Tl/2 im Ver-
gleich zur experimentellen Halbwertszeit von 26 min zu klein ;st. AuBer-
dem sind die beiden experimentell bestimmten mittleren Anregungsenergien
wesentlich niedriger als der der Systematik entnommene Wert von 320 keV.
Damit ergab sich eine Halbwertszeit, die um den Faktor 2 zu gro8 war,
wdhrend die beiden experimentellen Anregungsenergien eine um den Faktor 3
zu kleine Halbwertszeit liefern. Eine Ubereinstimmung zwischen be-
rechneter und experimenteller Halbwertszeit wiirde eine mittlere Anre-

gungsenergie von 200 keV erfordern.

Die Ergebnisse unserer Untersuchung zeigen, da8 die erwdhnten Ab-
welchungen in der berechneten Halbwertszeit ihre Ursache nicht in einer
Unsicherheit in der mittleren Anregungsenergie haben. Auch zeligt eine
Inspektion des Zerfallschemas , daB es sich um erlaubte Uberginge han-
delt und damit die Voraussetzungen von Gl. 6 erfiillt sind. Um die Ab-
welchungen zu erklidren, muB8 man deshalb annehmen, daB der Zerfall von

Pu-235 durch Elektroneneinfang um den Faktor 3 behindert ist.
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