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Zusammenfassung Die zum Ablssen diinner Schichten von Aluminiumabsorbern verwendete Stripping-Methode wurde

Summary

Résumé

untersucht. Dabei zeigte es sich, dafl wesentlich elektropositivere Elemente als Aluminium nur teilweise
mit abgelést werden. Bei Untersuchungen der Reichweiteverteilung von entsprechend elektropositiven
Spaltprodukten tritt dadurch eine Aktivititsverschleppung auf. Eine Korrektur fiir diese Verschleppung
ist moglich.

Mit Hilfe der Stripping-Methode wurde die Reichweiteverteilung von kumulativ gebildetem 149Ba und
1278b in Aluminium bei der Spaltung von %*Pu mit thermischen Neutronen untersucht. Die mittlere Reich-

- weite und relative Reichweitedispersion betragen fiir 149Ba 2,95 mg Aljem? und 20,3%,, fiir 22’Sh 3,6 mg

Aljem?®und 23,1%. Der in den Reichweiteverteilungskurven auftretende niederenergetische Untergrund wird
diskutiert.

The stripping-method used for dissolving thin layers from aluminium absorbers was investigated. It was
sliown that elements considerably more electropositive than aluminium are only partially stripped. There-
fore activity is retained by the catcher in investigations of the range distribution of fission products corre-
sponding to those elements. A correction for this effect is possible.

The range distribution in aluminium of cumulatively formed 14°Ba and *’Sh from the fission of 2*Pu by
thermal neutrons was studied by means of the stripping-method. The mean range and relative range-dis-
pérsion are, respectively, for 149Ba 2.95 mg Aljem? and 20.3%, for 1#°Sh 3.6 mg Al/em? and 23.1%. The
low-energy component which occurs in the range distribution curves is discussed.

On a étudié le «stripping» pour dissoudre des couches minces 3 partir d’absorbeurs d’aluminium. On a
rhontré que des éléments qui sont beaucoup plus électropositifs que l'aluminium ne sont dissous qu’en
partie. Au cours des études sur la distribution des parcours de produits de fission, qui sont pareils & ces
éléments, 1'activité est retenue dans I’absorbeur. Ce dernier phénomeéne peut étre corrigé.

A Paide du «stripping» la distribution des parcours du 149Ba et du 127Sh, qui sont formés par cumulation, a
ét6 étudiée dans I'aluminium lors de la fission du 2°Pu par des neutrons thermiques. Pour le 140Ba le par-
cours moyen est de 2,95 mg Al/cm? tandis que la dispersion du parcours est de 20,3% ; les valeurs corres-
pondantes du 1#°Sb sont 3,6 mg Aljem? et 23,1%. Le composant de basse énergie intervenant dans les

courbes de distribution du parcours est discuté.

Einfiihrung

Untersuchungen iiber die Reichweiteverteilung von
Spaltprodukten geben AufschluB iiber die Dispersion
der kinetischen Energie dieser Produkte und ermég-
lichen Aussagen iber den Ablauf der Spaltung. Sie
werden meist nach der ,,Diinnes Target — diinne
Fénger‘‘-Methode durchgefithrt. Dabei ermittelt man
die Haufigkeit der von einem diinnen Target emittier-
ten, kollimierten Spaltprodukte in diinnen aufeinander-
folgenden Schichten eines auch als Finger bezeich-
neten Absorbers. Dieser kann sowoh! aus gasformigem
[1,2, 3] als auch aus festem [4, 5] Material bestehen.
Die Darstellung der Hiufigkeit eines Spaltproduktes
in den einzelnen Féngerschichten als Funktion der
Eindringtiefe in den Absorber ergibt eine differen-
tielle Reichweiteverteilungskurve. Thr Maximum ent-
spricht der mittleren Reichweite des Spaltprodukts in
dem betreffenden Fingermaterial. Thre Halbwerts-
breite charakterisiert die Reichweitedispersion.

Fiir eine Untersuchung der Reichweiteverteilung in
festen Absorbern ist es erforderlich, daB der Finger
aus einer Reihe diinner, homogener Schichten gleich-
méfiger Dicke besteht. Bei einem Aluminiumfinger
zum Beispiel sollte die Foliendicke weniger als 0,4 )73
betragen, um eine hinreichend gute Auflésung zu ge-
wihrleisten. Derartig diinne, uniforme Folien sind
jedoch durch Walzen oder Himmern nicht herzustel-
len. Die erwdhnten Forderungen lassen sich auf in-
direktem Wege dadurch erfiillen, daB man den Fanger

nicht als Folienpaket zur Bestrahlung einsetzt, sondern
ihn erst nachtréglich durch ein elektrochemisches Ver-
fahren, die sogenannte Stripping-Methode [6-10],
in einzelne Schichten aufteilt. Dabei wird zunichst auf
dem dicken Aluminiumfinger durch anodische Oxi-
dation ein Oxidfilm erzeugt, dessen Stirke der ange-
legten Spannung direkt proportional ist. AnschlieBend
wird die Oxidschicht durch eine wéBrige Losung von
Phosphorsdure und Chromtrioxid selektiv abgeldst.
Diese beiden Schritte kénnen beliebig oft wiederholt
werden.

Nach den bisher veroffentlichten Untersuchungen iiber
die Reichweiteverteilung von Spaltprodukten weichen
die Werte fiir die Reichweitedispersion identischer
Produkte in gleichen oder dhnlichen Absorbern bei
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den einzelnen Autoren stark voneinander ab [1-5, 11,
12]. Diese Abweichungen beruhen sicherlich zum Teil
auf der Verwendung unterschiedlicher experimenteller
Anordnungen. Ferner ergaben sich unter gleichen Ver-
suchsbedingungen fiir Spaltprodukte verschiedener
Nukleonenzahlen merkliche Unterschiede in den
Werten der Reichweitedispersion. Leider sind die ex-
perimentellen Fehler der Untersuchungsmethoden so
groB, daf eine eindeutige Entscheidung iiber die Reali-
tiat dieser Unterschiede kaum moglich ist. KaTcorr
et al. [1] stellen fest, daB die Reichweitedispersion
aller von ihnen untersuchten Spaltprodukte innerhalb
der Fehlergrenzen konstant ist. Andererseits lassen
ihre Ergebnisse die Deutung zu, dall die Reichweite-
dispersion mit steigender Nukleonenzahl und Bil-
dungswahrscheinlichkeit der Spaltprodukte abnimmt.
Es erschien daher wiinschenswert, die Reichweite-
verteilung einiger mit unterschiedlicher Ausbeute ge-
bildeter Spaltprodukte zu untersuchen.

den  aufeinanderfolgenden Stripping-Schritten be-
stimmt. Alle einzelnen Fldchengewichte waren um den

Mittelwert F —= 75,0 ug Aljem? mit einer relativen
Standardabweichung von 2,49, statistisch verteilt.
AnschlieBend erfolgte eine Bestimmung der Aktivitét
von MAg, 127Sb und °Ba in den ersten zehn Stripping-
Fraktionen, sowie im Rest des Targetbleches. Zur
Abtrennung und Reinigung dieser Spaltprodukte
wurden radiochemische Standardverfahren benutzt.
Als Detektoren bei der Aktivitdtsmessung dienten
MethandurchfluBzéhler.

Zur Untersuchung der differentiellen Reichweitever-
teilung der isobaren Reihen 111, 127 und 140 wurden
drei Experimente mit Hilfe der Stripping-Methode
durchgefiihrt, deren wichtigste Daten in Tab. 1 zu-
sammengefallt sind. Die Targets bestanden aus elektro-
lytisch auf elektropolierten Aluminiumtrigern abge-
schiedenem 23Pu. Um eine Kontamination des Kolli-
matorinnern und des Fangers mit Targetmaterial zu

Tabelle 1. Versuchsdaten der Experimente 13

Experi- Kollimator

ment Dy Da K L P Dz 1. 2. ¢ On F : Pa,
1 0,05 0,02 Al 1:5 5 <20 1,60 080 0,76 0,576 8,14 0,0707 7 1,3 - 1018
2 0,08 0,04 Al 1:5 30 3 1,05 098 — 0,281 4,09 0,0688 28 3 .10
3 0,15 0,02 Al 1:5 30 16 0,24 — — 0,356 4,56 0,0780 7 2,3 - 1018
0,10 Al,O,

Dy = Flichengewicht des 23¥Pu-Targets in mg Pu/cm?

AlLO/cm?

K = Kollimatorgeometrie; Durchmesser: Linge

L = Kollimatorlinge in mm

P = Luftdruck im Kollimator nach der Bestrahlung;
in mm Hg

Dy = Fliachengewicht des 1. und 2. Vorfingers in mg Al/ecm
D4 = Flichengewicht der Target-Abdeckung in mg Al bzw. G

= mittlerer Gewichtsverlust des Hauptfingers je Stripping-
Fraktion in mg

Og = Gesamtoberfliche des Hauptfingers in cm?

= mittleres Fldchengewicht einer Stripping-Fraktion in
mg Al/cm?
= Bestrahlungsdauer in d

Dy = Flichengewicht des gesamten Materials zwischen halber @, ;; = FluBl der thermischen Neutronen in #/cm? sec

Targetdicke und erster Stripping-Schicht, umgerechnet
auf mg Aljcm?
Dz =0,168 Dy + Dy + 1,68 -10%4-P-L-+ Dy

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Anwendbarkeit
der Stripping-Methode auf die Isolierung verschiede-
ner Spaltprodukte aus dimnen Aluminium-Fénger-
schichten gepriift. AuBerdem wurde versucht, die
Reichweiteverteilung von HlAg, *¥'Sh und 4°Ba in
Aluminium bei der Spaltung von 2*°Pu mit thermischen
Neutronen zu bestimmen.

Experimentelles

Zur Untersuchung der Stripping-Methode wurden
elektropolierte, 1 mm starke Targetbleche einer
0,1%igen Legierung von Natururan in Aluminium
5 Tage bei einem FluB von 2,7 - 102 n/cm? - sec mit
thermischen Neutronen bestrahlt. Um Verluste von
RiickstoBkernen zu verhindern, waren die Target-
bleche (20 X 40 mm) allseitig mit Blechen desselben
Materials abgedeckt. Nach der Bestrahlung wurden
sie dem Stripping-Proze unterworfen. Dieser ent-
sprach dem von Davies et al. [9] angegebenen Ver-
fahren. Das Flichengewicht jeder abgelosten Schicht
wurde aus dem Gewichtsverlust des Targets zwischen

verhindern, waren sie mit diinnen aufgedampften
Aluminiumschichten, im Experiment 3 zusétzlich mit
einer 100 pgfem? starken Aluminiumoxidfolie abge-
deckt. Als Kollimator diente im Experiment 1 eine
mehrfach durchbohrte Aluminiumplatte (Abb. 1). Er
wird im folgenden als Lochkollimator bezeichnet. Bei
den Experimenten 2 und 3 wurde ein sogenannter
,,streuarmer‘ Kollimator verwendet, in dem mehrere
Blendenringe angebracht waren (Abb. 2). Diese sollten
verhindern, dal an der Kollimatorwand gestreute
Spaltprodukte in den Féanger gelangten. ‘Die Kolli-
matorgeometrie, definiert als Verhéltnis von Durch-
messer zu Linge, war fiir beide Anordnungen gleich.
Die Fanger bestanden aus 0,4 bis 1,0 mm dicken elek-
tropolierten Aluminiumblechen (99,999%). Vor dem
eigentlichen Féanger waren beim Experiment 1 zwei,
beim Experiment 2 ein Vorfinger aus diinner Alumi-

11. E. M. DouteETT und D. H. TEMPLETON, Physic. Rev. 94,
128 (1954).

12. W. M. Goop und E. O. Worrax, Physic. Rev. 101, 249
(1956).
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niumfolie (99,99%,) angebracht. Thr Flichengewicht
wurde durch Wégung und Ausmessen bestimmt. Um
eine Abbremsung und Streuung der Spaltprodukte in
der zwischen Target und Finger befindlichen Luft weit-
gehend auszuschalten, wurden die Versuchsanord-
nungen in evakuierten Kapseln zur Bestrahlung ein-
gesetzt. Nach der Bestrahlung erfolgte eine Messung
des Gasdruckes. Das Ablésen der einzelnen Absorber-
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Abb. 1: Targetanordnung des Experiments 1: 7' — Target;

K = Kollimator; ¢ = Finger; R = Rahmen; 4 — Abdeck-
platte

e 1omm

Ergebnisse und Diskussion
1. Untersuchung der Stripping-Methode

Bezeichnet man mit

Ay die in der Fraktion i gefundene Aktivitit (auf F
normiert),

A; die in der entsprechenden Fingerschicht tatsich-

lich vorhandene Aktivitit (auf # normiert),
so sollte wegen der gleichméaBigen Verteilung der Spalt-

“Ba(k=000:002) V'sb(k=080003)| "Ag(k=098+007)

10 :§'§‘§‘§‘§'§‘§'§%‘ “““““ %— ———————————————
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Abb. 3. Verschleppung der Aktivititen beim Stripping von Ba,
Sb und Ag: O = experimentelle Punkte mit Fehlergrenzen;

—=— = berechneter Verlauf nach Formel (2); 1 F = 0,075 mg
Al/em?

produkte in den Targets der Testversuche fiir
jede Stripping-Fraktion gelten:

Ay

=1.

1 4,

77
i
|
i
|
i
<
Zz

Dabei ergibt sich 4; aus der auf F normierten
Spaltproduktaktivitit im gesamten Targetblech.
Das Ergebnis dieser Untersuchung zeigt Abb. 3.
Fir jede Stripping-Fraktion 4 ist der Quotient
Ai'[A; aufgetragen. Im Fall des Ba treten in-

nerhalb der Fehlergrenzen keine Abweichungen

vom Sollwert auf. Beim #’Sb und 111Ag hingegen

AT K

Abb. 2. Targetanordnung der Experimente 2 und 8: 7' — Target; K
= Kollimator; C = Fénger; D = Distanzring; B = Blendenring ;

4 = Abdeckplatte

schichten und die Bestimmung der Aktivititen erfolgten
wie bei der Untersuchung der Stripping-Methode.

Zur Auswertung wurden die aus den Stripping-Frak-
tionen und Vorfingern erhaltenen Spaltproduktak-
tivititen auf das mittlere Flichengewicht # einer
Stripping-Fraktion normiert. Diese Werte werden mit
Ay bezeichnet. Die absolute Eindringtiefe D; der in
einer Fraktion ¢ gefundenen Spaltprodukte ist die
Summe folgender Flichengewichte :

D= F (i — 0,5)+ Dy [mg Aljcm?].

Dabei ist Dy das Flichengewicht des gesamten Mate-
rials zwischen halber Targetdicke und erster Stripp-
ing-Schicht, umgerechnet auf mg Al/cm2,

14 Radiochimica Acta, Band 5, Heft 4

liegt der Wert fiir 4;'/A; unter dem Sollwert und
néhert sich diesem erst mit steigender Fraktions-
zahl. Die Ergebnisse deuten darauf hin, daB die
Anwendbarkeit der Stripping-Methode begrenzt
wird durch das Normalpotential des zu isolieren-
den Elements. Ist letzteres wesentlich edler als das
Féngermaterial, so findet eine Verschleppung der
Aktivitdten statt. Unter der Annahme, daB ein jeweils
konstanter Bruchteil % (Verschleppungsfaktor) der in
der Schicht ¢ vorhandenen Aktivitdt 4; in die nichste
Schicht verschleppt wird, kann dieser Vorgang durch
die Funktion

B =1

Ay = (L —B) 2, 4;- i
i=1

beschrieben werden. Dabei ist 4, die in der n-ten
Fraktion gefundene Aktivitit. Daraus folgt fiir jede
einzelne Fraktion 4:

A — k-4,

Ay ST (1)
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Bei einer glemhma&gen Aktivitatsverteilungim- Fa,nger

(Az = konst ) g]lt v
4i = ——“1 — @

=

Die in Abb. 3 Wledergegebenen Kutven stellen den
Verlauf dieser Funktion fiir die folgenden, sich aus der -
besten graphlsehen Anpassung an die experlmentellen
Punkte ergebenden Werte von kdar: .

Ba: 0,00 + 0,02
Sb: 0,80 + 0,03
Ag: 0,98 + 0,01.

Die GroBe des Verschleppungsfaktors k ist unabhanglg
von der beim Ablosen der Oxidschicht zugesetzten
Tragermenge und zwar innerhalb des Berelches 0,3 bls
400 ug/ml. e
Nach diesen Ergebmssen ist die Stmppmg Methode
bei Aluminiumfingern nur auf solche’ Elemente ohne
‘nachtrigliche Korrekturen anwendbar, deren Norma,l-
_potential nicht wesentlich positiver ist als — 1,7 V. (Al)
Durch die Verwendung von Féngern aus elektropos1-
tiveren Elementen kann der Anwendungsberelch er-
weitert werden. So 1aBt sich die Stripping-Methode
nach DAviEs et al. mit Silizium [13] nach MCCARGO et
al. mit Wolfram [14], sowie nach’ CHANNING und-.
WHITTON 11it Gold [151 durchfuhren Die: Benutzung
der beiden zuletzt genannten Elemente fithrt ]edoch
zu einer erhohten Streuung der Spa]tprodukte im Ab- .

sorber, N L

2. leferentlelle Relohweltevertellung

Die aus drei EXperlmenten erhaltenen Remhweltever-

tellungskurven sind in den Abb. 4 bis 7 dargeste]lt Auf L
der Abszisse 1st jeweils die Elndrmgtlefe D, als Flichen-
gewicht in'mg Al/ em? aufgetragen. Die Ordinaten gebenr k¢
die relative Spaltproduktaktivitit Ay, bezogen - auf -
gleiche Haohe :der Verteﬂungsmamma -an: Dabei ent-f R

spricht eine ‘Ordinateneinheit etwa folgenden fiir
chemische -Ausbeute korrlglerte Zahlraten bel MeB

beginn (m Imp/min): &

Nukhd Experlment 1 Experlment2 Exper1ment3
0By 1300 2100 . V7QO,‘ R

1218p 100 L= L=

Die fiir die eXpérimentellen Punkte angegebenen
Fehlergrenzen ergeben sich. als Summe der relativen
Fehier von F, der Abfallskurvenanalyse u.nd der
Korrekturen fir chemische Ausbeute und Selbstab-
sorption. . Bei nicht emgezelchne’oen Fehlergrenzen
liegen” die Abweichungen innerhalb der die Punkte

kennzeichnenden Kreise. Der sich: iiber die m1ttlere '
Reichweite hinaus erstreckende Teil der Verteﬂungs-.
kurven wurde nach der Methode der Iogarlthmlschen :

leferentlatlon [16] auf eine Gaquerteﬂung analysmrt

Den Verlauf der berechne’oen Gaquerteﬂung geben'

die gestrichelten Linien der Abb. 47 wieder. Die damit
teilweise zusammenfallende experlmentelle Vertellung

~ ist als ausgezogene Linie dargestellt, Im- Fall des 1278h.

L 25

35—

. i }‘qu _7

R.=.3.11mg/cm?

S'=200%

fowss 4989,
tot

30~

o N

Abb 4 Isobare R,elchweltevertellung des 14°Ba, aus Ex- P

perlmen‘ol ‘
35 .14“ ‘
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K 'l SEE
) 127Sb 7 ::: H
) :30‘»: R =36mg/ém?” "
' "8=231% 1 plo
F. L R
| s e502% T
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Abb 5 Isobare Remhwel’cevertellung des 127Sb aus Experl- =
E mentl ' e :

'13 J A DAVIES, G C BALL F BR.OWN und B DOMEJ

- Canad. J. Physics 42, 1070 (1964).: " N
14.: M. McCazrco, “J. A.. DAVIES und F. BROWN Canad J -

Physms 41, 1231 (19631

15D A. CHANN.[NG und J. L. WHTTTON, Physms Letters 13 : .

27 (1964). -

16. L: G. PB.EUSS und J P ESCARFAIL Nucl Instr Meth 9 PIEI

212 (1960)
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Abb. 6. Isobare Reichweitevertei,lung» des 4Ba, aus Experi-
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Abb. 7. Isobare Reichweiteverteilung des “Ba, aus Experi-
" ment 3

wurde eine Korrektur fiir die Aktivititsverschleppung
beim Stripping-ProzeB nach Formel (1) mit & = 0,80
durchgefiihrt. Die korrigierte Verteilung ist in Abb. 5
punktiert gezeichnet. Det strichpunktiert wiederge-
gebene Verlauf des Untergrundes ergibt sich durch
- Subtraktion der berechneten GauBverteilung von der

s

145

-die experimentellen Punkte verbindenden Kurve. Die

Ergebnisse der drei Reichweiteverteilungsexperimente
sind in Tab. 2 zusammengestellt.

Tabelle 2. Ergebnisse der Experimente 1-3

Experi- Spalt-

ment produkt Feaus/Fot [%]

B[mg Alfem®]  S§[%]

3.6 +0,2

3,11 + 0,15
wBa 2,95 + 0,10 20,5 + 1,0 4.2
WBa 2,84 + 0,10 20,5 + 1,0 32,7

Mittelwerte fiir 40Ba: R = (2,95 + 0,10) mg Al/em?
8 =(203 £ 1,0) %

127Sb
140:B a

23,1 + 1,7
20,0 + 1,0

50,2
48,8

wl\')b-“)—l

Die fiir die mittlere Reichweite B angegebenen Fehler
setzen sich zusammen aus dem Fehler der GauBanalyse
(Lage des Maximums), des mittleren Flichengewichts
einer Stripping-Fraktion und des Flichengewichts
aller vor dem Hauptfinger vorhandenen Absorber.
Der Fehler der relativen Reichweitedispersion §=H g/ R
besteht aus dem Fehler der GauBanalyse (Halbwerts-
breite H z) und der mittleren Reichweite R. Die in der
Tabelle enthaltenen Quotienten Fg, s/ Fyo; stellen den
relativen Flichenanteil der GauBverteilung an der
Gesamtverteilung dar.

Eine Untersuchung der 50 Stripping-Fraktionen des
Experiments 1 ergab fiir "'Ag als Folge der Stripping-
Verschleppung keine wesentlich iiber der Nullrate
liegenden Zshlraten. Durch eine Aktivitdtsbilanz
konnte ein Verlust von Ag ausgeschlossen werden.
Das berechnete Verhiltnis der absoluten Spaltprodukt-
aktivititen im gesamten Fanger (Vorfinger, Stripp-
ing-Fraktionen und Fingerrest) zeigt eine gute Uber-
einstimmung mit den experimentellen Werten:

berechnet  experimentell
0B /MAg - 18,7 18,1
1278b/1Ag 2,8 2,6

31,29, - der gesamten MAg-Aktivitit wurde in den
beiden Vorfingern gefunden, die iibrige Aktivitit
befand sich im Fangerrest.

Die aus den Verteilungskurven des 2Sb und 149Ba
erhaltenen Werte fiir die mittleren Reichweiten stim-
men innerhalb der Fehlergrenzen mit den entspre-
chenden Werten anderer Autoren iiberein. Rechnet
man die von KATcoFrF et al. [1] bei der Spaltung von
29Pu mit thermischen Neutronen in Luft bestimmten
Reichweiten auf Reichweiten in Aluminium um®, so
kommt man zu folgender Gegeniiberstellung :

cm Luft mg Al/cm? mg Al/em?
: (15 °C;
: 760 mm Hg) (diese Arbeit)
1278b 2,09 + 0,03 3,40 4+ 0,15 3,6 +02
180Bg, 1,92 + 0,03 3,12 + 0,15 2,95 + 0,10

* Nach der Bragg’schen Regel, sowie nach den Ergebnissen
von ALEXANDER und Gazpik [17] kann fiir den hier beschrie-
benen Massenbereich gesetzt werden Ra;= 1,35 Brust
[mg/em?].

17. J. M. Arexa~pER und M. F. Gazpig, Physic. Rev. 120,
874 (1960).
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Die Reichweite von °Ba in Aluminium bei der Spal-
tung schwerer Kerne mit thermischen Neutronen be-
triagt in mg Alfem? nach:

Browx und OLIVER [4]: 2,82 + 0,11 (*0)
Arrxaxper und Gazpik [17]: 2,98 + 0,01 (2%0)
FINKLE et al. [18]: 2,76 + 0,03 (*U)
Mitnzer und Isarmors [19]: 3,04 + 0,03 (3*°Pu)

Beim Vergleich ist zu beriicksichtigen, daf mnach
FinkLe et al. [18] die Reichweiten schwerer Spalt-
produkte bei der Spaltung von 2°Pu um ungefihr 59,
hoher liegen als bei der Spaltung von 25U.

Die gegeniiber dem *Ba um rund 149, erhdhte relative
Reichweitedispersion des 1?7Sb kénnte in ursichlichem
Zusammenhang mit dessen niedrigerer Spaltausbeunte
stehen. Es ist jedoch nicht sicher, ob dieser Unterschied
signifikant ist, da der in der Tab. 2 fiir die Reichweite-
dispersion des 127Sh angegebene Fehler moglicherweise
durch systematische Fehler bei der Korrektur fiir die
Stripping-Verschleppung vergréfert wird. Fir eine
Untersuchung des Zusammenhanges zwischen Reich-
weitedispersion und Bildungswahrscheinlichkeit der
Spaltprodukte ist die bei der Verwendung von Alu-
miniumfingern in Verbindung mit der Stripping-Me-
thode erzielbare Genauigkeit zu gering. Leider liegt
der groBite Teil der Spaltprodukte in einem Bereich der
Spannungsreihe, bei dem mit einer starken Stripping-
Verschleppung zu rechnen ist. Moglicherweise hingt
die Reichweitedispersion ferner von der Nukleonen-
und Ladungszahl des Targetkernes ab. So ist die
Reichweitedispersion fiir °Ba bei der Spaltung von
239Py nach dem Ergebnis dieser Arbeit um den Faktor
1,16 groBer als der von BrowN und OLIvER [4] fir
dasselbe Spaltprodukt bei der Spaltung von 25U an-
gegebene Wert. Die von Karcorr et al. [1] bei der

Spaltung von 229Pu ermittelten Dispersionen liegen um.

den Faktor 1,12 hoher als die entsprechenden Werte
von PrTrzHAK et al. [3] bei der Spaltung von 23U.

Abgesehen von dem Problem, einen Fanger direkt oder
indirekt in diinne, uniforme Schichten genau bekannter
Stirke zu unterteilen (Folienpakete oder Stripping-
Methode), wird die Genauigkeit der Ergebnisse differen-
tieller Reichweiteverteilungs-Experimente aus anderen
Griinden wesentlich verringert. Das Ziel derartiger
Untersuchungen ist, Aufschliisse iiber die vom Spalt-
prozeB herrithrende Dispersion der kinetischen Energie
primédrer Fragmente zu erhalten. Diese Dispersion
kann aber aus den experimentellen Ergebnissen nur
unter Beriicksichtigung mehrerer Korrekturen be-
rechnet werden. So ist zu korrigieren fir die bei der
Verdampfung prompter Neutronen auftretende Ener-
giedispersion und fiir die Anteile an der experimentel-
len Reichweitedispersion, die durch Abbremsen der
Spaltprodukte in Target und Fénger, sowie durch die
spezifischen Eigenschaften des Kollimators zustande
kommen. Die GroBe der einzelnen Korrekturen ist auf
direktem Wege nicht zu erhalten. Sie kann nur abge-
schitzt oder bestenfalls theoretisch berechnet werden.
Wie wesentlich zum Beispiel der durch den Abbrems-
prozeB verursachte Dispersionsanteil in die Breite der

experimentellen Reichweiteverteilung eingeht, zeigt
ein Vergleich der Ergebnisse von Experimenten mit
festen und gasformigen Féangern. So betrégt die fir
Targetdicke und Kollimatorgeometrie korrigierte rela-
tive Reichweitedispersion des '4Ba nach PETRzZHAK
et al. [3] bei Luft bzw. Argon als Absorber 9,9%, bzw.
11,4%,, nach BrRowN und OLIvER [4] und den Ergeb-
nissen dieser Arbeit bei Aluminiumféngern zwischen
169%, und 209,. Als Ursache dieses Unterschiedes
kommen zwei Moglichkeiten in Betracht. Einerseits
werden bei differentiellen Reichweiteexperimenten mit
gasformigen Fangern nicht alle zwischen den zur Ab-
grenzung der Fingerschichten verwendeten Kunst-
stoff-Folien gestreuten Spaltprodukte erfallt. Dazu
wire es nétig, auch die Spaltprodukthéufigkeit auf der
Kollimatorwand zu untersuchen. Bei festen Féngern
werden hingegen alle im Absorber gestreuten Spalt-
produkte in die: Analyse einbezogen. Daher wird
moglicherweise bei Versuchen mit gasférmigen Fingern
eine kleinere Reichweitedispersion vorgetduscht. An-
dererseits kénnte die Abbremsung von Spaltprodukten
in festen Absorbern generell zu einer groBeren Reich-
weitedispersion fithren als in gasférmigem Material.
Diese Annahme wird durch die Ergebnisse von GILAT
und ALEXANDER [20] gestiitzt. Sie fanden bei der Un-
tersuchung schwerer RiickstoBkerne fir Aluminium-
absorber eine gegeniiber Helium um den Faktor 1,5
erhéhte Reichweitedispersion. Bei Spaltprodukten
liegt dieser Faktor nach den Resultaten von BrOwN
und OLIVER [4] sowie PETRZHAK et al. [3] bei 2,3.

3. Niederenergetischer Untergrund

Die Eigenschaften des Kollimators bestimmen wesent-
lich die Form der Reichweiteverteilungskurven im
niederenergetischen Bereich. Sowohl in den von
BrowN und Oriver [4] als auch in den von uns er-
haltenen Verteilungskurven tritt ein sich bis zur mitt-
leren Reichweite erstreckender, niederenergetischer
Untergrund auf. Er ist in den Abb. 4-7 strichpunktiert
dargestellt. Sein relativer Anteil U an der Fliche unter
der experimentellen Gesamtverteilung betrigt

Fgaus

U =100 —
Fiot

[%].

Abb. 8 gibt den Verlauf dieses Untergrundes bei der
Reichweiteverteilung des 4Ba fiir die Experimente
1-3 wieder. Die Kurven @ (Experiment 1) und b
(Experiment 2) sind hinsichtlich Fliche und Reich-
weite auf die Kurve ¢ (Experiment 3) normiert. Die
Form der Untergrundverteilung o unterscheidet sich
grundlegend von den Kurven b und c. Transformiert
man jedoch die Ordinatenwerte der Verteilung b der-
art, daB ihr Maximum mit dem von a zusammenfillt,

18. B. FivxrE, E. J. Hoacraxp, S. Karcorr und N. SUGAR-
MAN, NNES IV, 9, McGraw-Hill, New York, 1951, S. 463—471.
19. H. MtwzeL und T. Ismmvori, Verdffentlichung in Vorbe-
reitung.

20. J. Grnar und J. M. ALEXANDER, Proc. 3rd Conf. fon Reac-
tions between Complex Nuclei, University of California Press,
1963, S. 387.
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S0 zeigt der rechte Ast beider Verteilungen einen iden-
tischen Verlauf. Der linke Ast der transformierten
Kurve b ist in der Abbildung mit d bezeichnet. Sub-
trahiert man ihn von der Verteilung a, so erhilt man
den annéhernd linear verlaufenden Teil e.

35+

25—

20—

horm

L

10~

— mg AL/(:m2

Abb. 8. Niederenergetischer Untergrund der Reichweitever-

teilungen des '*“Ba aus den Experimenten 1-3, auf gleiche

Flichen und Reichweiten normiert. o = Experiment 1;
b = Experiment 2; ¢ = Experiment 3

Die Entstehung des niederenergetischen Untergrundes
konnte auf folgende Ursachen zuriickgefiihrt werden :

1. Kontamination des Kollimators und Fingers mit
Targetmaterial.

2. Streuung der Spaltprodukte im Target, in dessen
Abdeckung und im Gas zwischen Target und Fanger
(,,direkte Streuung*‘).

3. Streuung der Spaltprodukte an der Kollimatorwand
(,, Wandstreuung*).

Auf eine Kontamination durch 2*Pu wurde der im
Experiment 3 verwendete Kollimator aktivierungs-
analytisch untersucht. Das Resultat zeigte, daB die
Aluminiumoxidfolie weniger als 2-107%9, und der
erste Blendenring weniger als 2 - 1049/ des gesamten
Target-Plutoniums enthielten. Demnach 148t sich eine
Kontamination durch eine Targetabdeckung von be-
reits 20 ug Al/cm? weitgehend verhindern. Daher ist eine
Kontamination auch bei den Experimenten 1 und 2
mit groBer Wahrscheinlichkeit auszuschlieBen. Der
Effekt der direkten Streuung ist quantitativ schwierig
zu erfassen. Er hingt sowohl vom Flichengewicht als
auch von der Nukleonen- und Kernladungszahl des
Absorbers ab. Die Wandstreuung sollte von der effek-
tiven Oberfliche O, der Kollimatorwand und von der

Targetoberfliche O abhingen. Die GroBe Opgr wird
durch denjenigen Teil der Kollimatorwandung be-
stimmt, von dem aus Spaltprodukte durch Streuung in
den Fanger gelangen konnen. Definiert man W als
Parameter der Wandstreuung (mit dem Radius r des
Kollimators und dessen Héhe %) folgendermaBen :

Oeft

so ist der Anteil Uy des durch Wandstreuung hervor-
gerufenen Untergrundes an der gesamten Untergrund-
verteilung Uy = f (W). Der wesentliche Unterschied
zwischen dem Experiment 1 und den Experimenten 2
und 3 besteht darin, daB bei letzteren eine Wandstreu-
ung weitgehend ausgeschlossen wurde. Der Wert des
Parameters W war gegeniiber dem Lochkollimator des
Experiments 1 (W =20) auf 0,49, reduziert (W=0,08).

Die Analyse der in Abb. 8 dargestellten Untergrundver-
teilungen 148t folgende Deutung zu. Der niederener-
getische Untergrund ist bei den Experimenten 2 und 3
fast ausschlieBlich durch eine direkte Streuung ver-
ursacht worden. Beide Verteilungen zeigen einen sehr
ahnlichen Verlauf. Der Untergrund beim Experiment 1
dagegen kann als komplex angesehen werden. Er ist zu
ungeféihr gleichen Teilen durch direkte Streuung
(Kurve d) und durch Wandstreuung (Kurve e) ent-
standen. Bezieht man die Ergebnisse von BrRowx und
OLiver [4] in die Auswertung ein, so zeigt sich, daB
der Quotient Uy, /W fiir die Experimente mit Loch-
kollimatoren innerhalb des Bereiches W = 12-20 kon-
stant ist. Sein Wert betrigt ungefihr 1,3. Demnach
ergibt sich fiir die Wandstreuung folgende empirische
Beziehung: Uy = 1,3 W = 2,6 hjr. Eine Reduzierung
der Wandstreuung durch Verringerung des Verhilt-
nisses A/r verschlechtert jedoch die Kollimjerung, die
mit steigendem A/r giinstiger wird.

Der vom Experiment 1 bis zum Experiment 3 zu-
nehmende Anteil der direkten Streuung an der Gesamt-
verteilung kann auf die steigende Massenbelegung
zwischen Target und Féanger zuriickgefiihrt werden. Die
GréBe dieses Effektes ist jedoch unerwartet hoch. So
nimmt zum Beispiel der Anteil der direkten Streuung
beim Experiment 3 gegeniiber dem Experiment 2 um
rund 209, zu. Dabei entspricht die Erhohung der
Massenbelegung nur ungefihr 6%, der mittleren Reich-
weite. Im Gegensatz dazu beeinfluBt die zunehmende
Massenbelegung nicht die Aktivitatsverteilung auf den
Blendenringen der ,,streuarmen‘‘ Kollimatoren. Bei den
Experimenten 2 und 3 wurden die 49Ba-Aktivititen
in den jeweils vier mittleren Blendenringen bestimmt.
Wie Tab. 3 zeigt, stimmen die auf die Gesamtaktivitit
24z in allen vier Ringen und im Finger bezogenen
Aktivitétsanteile fir jeden Blendenring sehr gut tiber-
ein. Zum Vergleich mit den experimentell bestimmten
Werten sind in Tab. 3 auBerdem die berechneten Ak-
tivitdtsanteile aufgefiihrt. Sie wurden durch eine
graphische Integration der von verschiedenen Target-
punkten iiber alle einen bestimmten Blendenring ein-
schlieBenden Raumwinkel emittierten Fragmente er-
halten. Den EinfluB der Kernladungszahl des zwischen
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Tabelle 3. Aktivititsverteilung im Kollimator bei den Experimenten 2 und 3. Die Blendenringe sind vom Target aus fortlaufend

numeriert
Blendenringe Fénger
x 1 2 3 4 5
Experiment 2 68,7 + 3 194 + 1 7,1 + 04 2,9 +0,2 1,9 +0,2
34 (%]  Experiment3 68,0 3 19,6 + 1 7,1 40,4 2,8 + 0,2 2,5 +02
° berechnet 58 +9 25 +3 9,6 +1,2 47 4+ 0,7 2.7 + 0,4

Target und Fanger vorhandenen Materials auf den
Anteil der direkten Streuung an der experimentellen
Reichweiteverteilung macht ein Vergleich des Ex-
periments 2 mit dem von BrRowN und OLIVER [4] deut-
lich. In beiden Fillen war das Fldchengewicht des
Targets praktisch gleich. Der Kollimator enthielt bei
Browx und Oniver Wasserstoff, dessen Massenbe-
legung 40 ug H,/em? betrug. Beim Experiment 2 be-
fand sich Luft im Kollimator, und zwar 15 ug/em?.
Der fiir das Experiment von BRowN und OLIVER ab-
zuschitzende Anteil der direkten Streuung entspricht
ungefahr 6%, beim Experiment 2 dagegen betrigt
dieser Anteil 559,.

Auf Grund der Kollimatorabmessungen sollte die Aus-
beute der nicht gestreuten Spaltprodukte, also der
Anteil unter der GauB-Kurve, im Féanger ungefihr
0,5% der in 27-Geometrie vom Target isotrop emit-
tierten Fragmente betragen. Nach der Analyse des
niederenergetischen Untergrundes beim Experiment 1
liegt daher die Ausbeute aller durch Wandstreuung in
den Finger gelangten Spaltprodukte bei 0,25%, (be-
zogen auf die isotrope Gesamtemission vom Target
in 2 7-Geometrie). ENeELREMEIR und WALTON [21]
fanden bei speziell auf das Problem der Strenung von
Spaltprodukten ausgelegten Versuchen, daf von den
aus einem UyOy-Target (60 ugfem?) in 2 s-Geometrie
isc;trop emittierten Fragmenten 0,25%, an Aluminium
unter vorzugsweise kleinen Winkeln (um 3°) gestreut
werden. Obwohl die unterschiedlichen experimentellen
Anordnungen einen quantitativen Vergleich nicht ohne

weiteres zulassen, ist zumindest in der GroBenordnung
der Wandstreuung eine Ubereinstimmung vorhanden.

4. SchluBbemerkung

Fiir Untersuchungen der Reichweiteverteilung von
Spaltprodukten ist die Stripping-Methode nur be-
grenzt anwendbar. Bei der Isolierung von Spaltpro-
dukten, deren Normalpotential positiver ist als das des
Fingermaterials, tritt eine Aktivitatsverschleppung
auf, fiir die bei nicht zu groBen Potentialdifferenzen
korrigiert werden kann.

Die Verteilungsbreite der Reichweiten ist in festen Ab-
sorbern erheblich groBer als in gasférmigen. Da fiir
die Berechnung der Energiedispersion priméirer Frag-
mente ohnehin mehrere Korrekturen betréchtlicher
GroBe anzubringen sind, ist die Verwendung gasfor-
miger Finger bei Untersuchungen der Reichweitever-
teilung vorteilhaft. Werden feste Finger benutzt, so
sollten die Kollimatoren ein Gas moglichst niedriger
Ordnungszahl enthalten. Durch einen entsprechenden
Aufbau der Kollimatoren ist eine Wandstreuung weit-
gehend auszuschalten.

Herrn Professor Dr. W. SEELMANN-EcGEBERT mochten
wir unseren Dank fiir die grofziigige Forderung dieser
Arbeit aussprechen. Wir danken ferner Fréulein B.
Paury fir ihre Mithilfe bei der Durchfithrung und
Auswertung der Experimente.

21. D. ExcerkemMerR und G. N. Warrow, AERE-R 4716
(1964).






