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Untersuchung der n-p-Reaktion an Phosphor
von F.Metzger, F. Alder*) und P. Huber.
(19. V. 1948.)

Zusammenfassung. Die Reaktion P31(n, p)Si®! wird an der Verbindung P,0, in
einer heizbaren Ionisationskammer mit 3 MeV-Neutronen untersucht. Fiir die
Energietonung des Ubergangs in den Grundzustand ergibt sich @ = —0,97 -+
0,13 MeV. Ein angeregtes Niveau des Endkerns Si3! liegt etwa 0,7 MeV iiber
dem Grundzustand. Der Wirkungsquerschnitt der n-p-Reaktion steigt mit wach-
sender Neutronenenergie gleichmissig an und erreicht fiir 3 MeV-Neutronen mit
o= (7,4+1,5)-1072% cm? ein Maximum.

1. Einleitung.

Die Reaktion P31(n, p)Si3! weist fir Neutronen von 3 MeV
einen betrachtlichen Wirkungsquerschnitt (W Q) auf, wihrend der
energetisch ebenfalls mogliche Prozess P31(n, «)Al%® nicht merklich
auftritt, weil die Durchléassigkeit des Potentialwalles fiir die a-Teil-
chen etwa 10%mal kleiner 1st als fiir die Protonen. Eine Unter-
suchung der n-p-Reaktion mittels Ionisationskammer und Impuls-
verstirker 1st bisher trotz dieser giinstigen Bedingungen mangels
einer geelgneten gasférmigen Phosphorverbindung unterblieben.
Unsere guten Erfahrungen mit einer heizbaren Ionisationskammer?)
ermoglichten es, die Messungen mit diesem Hilfsmittel auf die Phos-
phorreaktion auszudehnen.

Das einfache Zerfallsschema des Si3! (keine y-Strahlung;
Egnax ~1,8 MeV) und die messtechnisch recht giinstige Halbwerts-
zeit machen die P31(n, p)Si31-Reaktion zu einem niitzlichen In-
dikator fiir Neutronen von 2—4 MeV. REpDEMANNZ) machte von
dieser Tatsache Gebrauch bei der Kontrolle der Neutronenintensi-
tat seines d-d-(Generators, gab aber keinen WQ an. Neben der Mes-
sung der Energieverteilung bei Bestrahlung mit 3 MeV-Neutronen
war deshalb die Bestimmung des WQ 1n dem uns zugénglichen
Intervall der Neutronenenergie (2,3—3,1 MeV) das Ziel dieser Ar-
beit.

*) Brown, Boveri & Cie., Baden.
1) F. MeErzGER, P. HUBER und F. ALDER, H.P.A. 20, 236 (1947).
) H. ReppEMANN, Z. f. Phys. 116, 137 (1940).
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2. Messung der Impulsverteilung mit Hilfe der Ionisationskammer.

2.1 Die Ionisationskammer.

Chromstahl-Keramik-Durchfithrungen der Firma Sécheron?) tra-
gen die Elektroden, welche einen Plattenkondensator mit Schutz-
ring bilden. Der Plattenabstand betrigt 1 cm, der Durchmesser des
aktiven Volumens 4 cm.Ein heizbarer Mantel umschliesst die ganze
Kammer. Die zu untersuchende Substanz wird in einen seitlichen
Stutzen eingefiillt, der eine separate Heizung besitzt. Man kann da-
her die Temperatur des Stutzens etwa 5—10° tiefer halten als die-
jenige der Kammer und so verhindern, dass sich Substanz in der
Kammer oder auf den Elektroden niederschlagt. Der Druck in der
Kammer wird durch die Temperatur des Stutzens bestimmt.
Thermoelemente kontrollieren an mehreren Stellen die Temperatur.
Bei einer Heizleistung von 0,7 kW betrigt fiir eine Endtemperatur
von 200° C die Anheizdauer etwa 2 Stunden.

2.2 Dve untersuchte Phosphorverbindung.

Von den wenigen in Frage kommenden Phosphorverbindungen
schien uns Phosphortrioxyd, P,0,, am geeignetsten. Der prozen-
tuale Anteil an P-Atomen ist recht gross und bei den verwendeten
Neutronenenergien (=3 MeV) sind vom Sauerstoff keine storenden
Kernreaktionen zu erwarten.

Das P,0; wurde nach dem von ScumAcer%) angegebenen Ver-
fahren hergestellt?). Der Schmelzpunkt liegt bei 23,8° C, der Siede-
punkt bei 173°C. Bei 200°C betrigt der Dampfdruck bereits
1,7 ata®). Im Dampf tritt P,O; bimolekular auf, das Bremsver-
mogen ist daher ganz erheblich (ca. 6mal grosser als dasjenige von
Luft).

2.8 ITomisierungsarbeit von Phosphortrioxyd.

Zur Ermittlung der Ionisierungsarbeit bestimmten wir die von
U-a-Teilchen in PyO;-Dampf freigemachte Ladung. Das Uran war
zu diesem Zwecke elektrolytisch in méglichst homogener Schicht
(~10-3 g/ecm?) auf der Hochspannungselektrode abgeschieden und

8) Vgl. Bull. Sécheron Nr.12, 1940. Herrn Priv.-Doz. E. GEREKE der Firma
Sécheron danken wir fiir seine wertvollen Ratschlige beim Bau der Kammer und
fiir sein reges Interesse an unserer Arbeit.

4} H. ScHMAGER, Diss. Berlin, 1929.

5) Herrn Prof. ERLENMEYER und den Herren K. STIER und W. OPPLIGER dan-
ken wir herzlich fiir die Herstellung von P,0,.

6) P. M. vaN DOORMAAL und F. E. G. ScHEFFER, Rec. trav. chim., Pays-Bas,

50, 1100 (1931).
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Sattigungskurven fiir Uran-a-Teilchen in (Py0,),-Dampf.,
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Impulsverteilung der Reaktion P31(n, p)Sisl,
- Kammerfeldstarke 7 kV/em, Kammerdruck 1,55 ata, Neutronenenergie 2,99 MqV,
ca. 1700 Impulse > 5 - 10~15 Clb.
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mit einer diinnen Goldschicht gegen den chemischen Angriff durch
P,0, geschiitzt worden. Die bei drei verschiedenen Drucken auf-
genommenen Sattigungskurven sind in Fig. 1 wiedergegeben. Als
Ordinate steht das Verhéltnis S der gemessenen zur tatséchlich frei-
gewordenen Ladung, als Abszisse ist die Feldstarke I¥ im Platten-
kondensator aufgetragen. Durch Extrapolation?) bestimmten wir die
von einem U234-o-Teilchen (Ey =4,78 MeV 8)) in P,0; frei gewordene
Ladung und erhielten daraus fiir die Ionisierungsarbeit den Wert

I{P203)2 - 29,1 i 1,0 eV.

2.4 Impulsspelktrum der P3Yn, p) Si81. Reaktion.

Wir bestrahlten den Phosphor mit den d-d-Neutronen eines
200-kV - Kaskadengenerators und registrierten die verstirkten
Impulse mittelst eines Schleifenoszillographen. Der Neutronen-
generator, sowie der Verstiirker sind schon an anderer Stelle?) be-
schrieben worden. Fig. 2 stellt eine so aufgenommene Impulsver-
teillung der Reaktion P31 (n, p) Si3! dar.

Bei 10,2 - 10-13 Clb. ist ein Maximum deutlich ausgepriigt, das
bei allen Aufnahmen gefunden wurde. Zwel weitere Maxima sind
bei 6,8 und 4,8 -10-15Clb. angedeutet. Wir fithrten zahlreiche
Messungen bei verschiedenen Drucken durch, mit der Absicht, diese
tiefergelegenen Maxima besser hervorheben zu kénnen. Doch mach-
ten sich einerseits die Impulse der Sauerstoffriickstosse, die bis
etwa 3 -10-1°Clb. hinaufreichen, stérend bemerkbar, anderer-
seits war der Randeffekt der Protonen bei kleinen Drucken ganz
betrichtlich, wihrend bei hohen Drucken Séattigungsschwierigkeiten
und Ladungsverluste infolge der grossen Laufzeit der Ionen auf-
traten. Wihrend uns das Maximum bei 6,8 - 10-15 Clb. recht gut
gesichert scheint, miissten zum eindeutigen Nachweis der Impuls-
gruppe bei 4,8 - 10-15 Clb. Messungen mit grésseren Neutronen-
energien durchgefiihrt werden, um eine bessere Trennung von den
Riickstossimpulsen zu erreichen,

2.5 Enerqietonung der Reaktion P31(n, p)S13L.

Um die tatséchlich frei gewordene Ladung fiir das Maximum bei
10,2 - 10~ Clb. (Fig. 2) und damit die Energie zu bestimmen, nah-
men wir bei konstantem Druck das Impulsspektrum fiir verschie-

") Nach G. JArr®, Ann. d. Phys. 42, 303 (1913).

8) F. ALDER, P. HuBER und F. METZGER, H.P.A. 20, 234 (1947).

%) A. SteBLEr und P. Hueer, H.P.A.2l, 59 (1948); E. BALDINGER u. a.,
H.P.A. 19, 423 (1946). '

*®
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dene Kammerspannungen auf. Durch Extrapolation der so erhal-
tenen Sattigungskurve fanden wir fir die tatséchlich frei gewor-
dene Ladung 11,4 -10-2% Clb. Mit dem Wert 29,1 eV fir die
Tonisierungsarbeit von P,05 ergibt sich fiir die Reaktionsenergie
E,. s = 2,08 MeV.

Da die Maxima (siehe Fig. 2) recht breit sind, und von der Sat-
tigungskurve nur ein kleines Stiick aufgenommen werden konnte,
ist diese Extrapolation nicht sehr zuverldssig. Wir schiatzen deshalb
das Sattigungsdefizit noch mn anderer Weise ab. Nach Jarrg (1. c.)
héngt das Verhaltnis S der gemessenen zur tatséchlich frei gewor-
denen Ladung u.a. von der spez. Ionisation der Teilchen ab. Es
gilt, wenn Druck und Feldstérke konstant gehalten werden:

§=—1 1, )
1+k' ""d"'

wo E die Energie des ionisierenden Teilchens, d seine Reichweite
und % eine Konstante [k(p, )] bedeuten. Diese Beziehung gestattet,
aus dem Sattigungsdefizit fiir a-Teilchen auf das entsprechende De-
fizit von Protonen zu schliessen.

Bel1 7TkV/em und 1,55 ata hat S fir Uran-a-Teilchen (E/d =
1,5 MeV/jem) den Wert 0,85 (aus Fig. 1). Damit ergibt sich k = 0,18
und aus (1) erhélt man fir 2-MeV-Protonen (E/d =0,28) S =0,97.
In gleicher Weise lidsst sich die Sattigung fir die von den Si3l-
Kernen erzeugten Ionen auf etwa 709, schiatzen, so dass man eine
mittlere Sattigung von 959, erhilt. Unsere Abschétzung liefert
daher fiir die dem Hauptmaximum entsprechende Ladung 10,7 - 10-15
Clb., d. h. eine Reaktionsenergie von 1,95 MeV.,

Fassen wir dieses Resultat mit dem ersten Wert (2,08 MeV) zu-
sammen, so finden wir als Mittelwert

Fir das Maximum bei 6,8 - 10-15 Clb. (Fig. 2) ergibt sich entspre-
chend
p’_|_ 8i & 1,32 j: 0,1 1\’18\7.

Verwendete man fir die Wiarmetonung der d-d-Reaktion den
Boxxer’schent?) -Wert 8,31 MeV, so betrug die Neutronenenergie

19) T. W. BoNNER, Phys. Rev. 59, 237 (1941).
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bei unseren Messungen 2,99 MeV (vgl. Anmerkung). Damit erhalten
wir fiir die Energieténung der Reaktion P31(n, p)Si3!:

, Qo = —0,97 4+ 0,13 MeV.
Tiir die f-Energie von Si3! (Neutrinomasse = 0 gesetzt) folgt daraus
| Eg = 1,73 MeV.

Kurig!?) u. a. fanden mit Wilsonkammermessungen Eg = 1,8 MeV.
Der Vergleich mit dem aus ), erhaltenen Wert zeigt, dass das ober-
ste Maximum der Impulsverteilung von Fig. 2 dem Ubergang in den
Grundzustand von Si3! entspricht. ‘

Das Maximum bei 6,8 - 10-15 Clb. kann entweder einem Niveau
des Zwischenkerns P32, oder einem angeregten Niveau von S1®!
entsprechen. Im ersten Fall miisste bei Bestrahlung mit einer Neu-
tronenquelle kontinuierlich verteilter Energie eine Verstarkung

) 6)

4 6,8 702

IR T S NN NN N SN TN N DO S N N N R S "
5 6789w 0%k 567 891071 1210 Ch.
Fig. 3.
Impulsverteilung der »-p-Reaktion.
a) bei homogener Neutronenenergie (ca. 13700 Impulse)
b) bei verwaschener Neutronenenergie (ca. 4200 Impulse).

dieser Impulsgruppe erfolgen. In einem Graphitmoderator wurden
daher die d-d-Neutronen gegen kleinere Energien hin verwaschen.
Fig. 3 zeigt das Impulsspektrum bei homogener und bei verwasche-
ner Neutronenenergie. Das Ergebnis spricht eindeutig gegen eine
Einfangresonanz. Das gleiche Ergebnis folgt aus dem monotonen

Anmerkung. Neuere Messungen deuten darauf hin, dass der BoNNERsche @-Wert
etwas zu gross ist. Nach Fussnoten 1),12) und 13) scheint 3,25 MeV richtiger zu sein.
Dies wiirde fiir die Warmetonung der n-p-Reaktion — 0,94 MeV ergeben.

11) ALLEXN u. a., Proc. Roy. Soc. 192, 121 (1947).

12) 1. S. LAUGHLIN u. a., Phys. Rev. 73, 197 (1948).

13) A. SteBLER und P. Huser, H.P.A. 21, 59 (1948). ‘

14) Kurie, RicHARDSON und PaxTow, Phys. Rev. 49, 368 (1936).
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Verlauf des WQ in Abhingigkeit von der Neutronenenergie (vgl.
Abschnitt 8.2). Zudem liegt dieses Maximum so welt vom oberen
entfernt, dass der kleinen Halbwertsbreite!®) des Neutronenspek-
trums wegen die Anregung eines solchen Niveaus sehr unwahr-
scheinlich 1st. Das Maximum bei 6,8 - 10-15 Clb. betrachten wir da-
her als einen Ubergang in ein 0,7 MeV iiber dem Grundzustand lie-
gendes Niveau des Endkerns.

3. Bestimmung des Wirkungsquerschnitts.

8.1 Der WQ der P31(n, p)Si131- Reaktion fiir Neutronen von 3 MeV.

Der WQ der n-p-Reaktion kann durch Aktivitdtsmessungen er-
mittelt werden. Iiir die Halbwertszelt von 5131, die von SEABORG )
mit 170 Min., von Cicocu1 und SorTan'?) mit 157,3 Min. angegeben
wird, fanden wir 156 +2 Min.

Die Neutronenintensitit bestimmten wir aus der Zahl der in einer
mit Stickstoff gefiillten Ionisationskammer registrierten =, « und
n, p-Reaktionen, unter Verwendung der von BALpINGER und
Huser!®) fiur diese Reaktionen gemessenen WQ.

P-Schicht Al-Trdger

R LLATLAIEETENS RwY
"

EENSSONNNNAN N i i a2, o B TN N AN

SRR e

- LAl

Fig. 4.
Zihlrohr zur Bestimmung absoluter Aktivitaten.

Zur Aktivitdtsmessung wurde ein Zihlrohr beniitzt, dessen
Langsschnitt in Fig. 4 wiedergegeben ist. In die Zéhlrohrwand ist
eine 36 mm lange und 8 mm breite Offnung eingefriist, in die ein
Aluminiumtréiger so eingesetzt werden kann, dass seine innere Fli-
che mit der Zihlrohrwand biindig ist. Ein Deckel mit Gummi-
dichtung schliesst das Zihlrohr luftdicht ab. Wird auf den Alu-
miniumtriger eine diinne Phosphorschicht gebracht, so gelangen
alle in einen Raumwinkel 2 & emittierten Elektronen in das Z#hl-
rohr, ohne vorher eine absorbierende Folie durchsetzen zu miissen.

15) Vgl. A. SteBLER und P. Huser, H.P.A. 21, 59 (1948).
16) G. T. SEABORG, Rev. Mod. Phys. 16, 1 (1944).

17) CrcocHI und SorTawN, Comptes rendus 207, 423 (1938).
18) E. BaLpIiNGER und P. HuBEr, H.P.A. 12, 333 (1939).
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- Die Riickstreuung vom Aluminiumtriger und die Absorption in der
Phosphorschicht miissen beriicksichtigt werden.

Die Riickstrenung hingt vom Material und von der Dicke des
Praparattragers ab. Die Dicke des verwendeten Aluminiumtrégers
war grosser als die Reichweite der priméaren f-Strahlung. Den rela-
tiven Anteil der Rickstreuung des Triigers an die Gesamtintensitat
ermittelten wir auf folgende Weise:

Auf ein 5 p-Aluminiumfenster eines gewdhnlichen Zahlrohrs
brachten wir eine Spur UX,; und verglichen die Zunahme der Z#hl-

Tab ella 1.
mg Phosphor % Riickstrenung
pro cm? von Al-Unterlage
.17 14
30 7
100 0

rohrimpulse, wenn UX; einmal mit Aluminium und einmal mit Blei
bedeckt wurde. Wir erhielten daraus fiir das Verhiltnis der Riick-
streustrahlung von Blei zu Aluminium 4,2, Hierauf brachten wir auf

Akt /mg Phosphor
A (relativ)

o b
100

80
60

50 F
20 =

1 i ] I )
20 40 60 80 100 120 mg /em?
. Fig. 5.
Spezifische Aktivitat als Funktion der Schichtdicke:
a) mit Riickstreuung, b) Riickstreuung der Unterlage abgezogen.

je einen Blei- und einen Aluminiumtriiger eine gleich dicke Schicht
aktivierten Phosphors. Die Differenz der gemessenen Aktivitédten
muss demnach dreimal die Riickstreuung an Aluminium ausma-
chen. In Tabelle I ist die Riickstreuung an Al bei verschiedenen
Phosphorschichten wiedergegeben,
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Zur Ermittlung der Absorption in der Phosphorschicht verfer-
tigten wir aus einer aktivierten Phosphorprobe mehrere Schichten
verschiedener Dicke und bestimmten ihre Aktivitdt, bezogen auf
gleiches Gewicht (Fig. 5, Kurve a). Diese Messungen enthalten noch
die Rickstreuung. Der vom Aluminiumtréger herrithrende Anteil
kann aus Tabelle I entnommen werden. Korrigiert man die Mes-
sungen um diesen Betrag, so erhilt man eine Kurve, die nur noch
die Riickstreuung in der aktiven Schicht enthilt (Fig. 5, Kurve b).
Dieser Anteil strebt aber mit abnehmender Schichtdicke gegen
Null, so dass die Extrapolation der Kurve b die gesuchte absclute
Aktivitit wiedergibt.

In Tabelle II sind der unkorrigierte und der nach Fig.5 kor-
rigierte WQ der n-p-Reaktion fir verschieden dicke Phosphor-
schichten wiedergegeben, wie sie aus mehreren Bestrahlungen
erhalten wurden.

Tabelle II.

Schichtdicke - o - 1028 o - 1028
in mg/cm? unkorrigiert korrigiert nach Fig. 5
10,8 8,4 7,7
23,3 6,4 6,7
63,7 5,3 7.4
122 4,3 7,6

Als Mittelwert fiir den WQ der n-p-Reaktion mit 8 MeV-Neutro-
nen ergibt sich
6(3 MeV) — (7,4‘ i ].,5) - 10_26 sz.

3.2 Abhingigkeit des W von der Neutronenenergie.

Fir die Deutung der Protonengruppe bei 6,8 - 10-15 Clb. (vgl.
Fig. 2) ist die Kenntnis des Verlaufs des WQ in Abhiingigkeit von
der Neutronenenergie wichtig.

Eine Relativinessung von o gestaltet sich sehr einfach. Die Ener-
gie der d-d-Neutronen ist gegeben durch:

]/ET,R=Tﬁp/jﬂ—d~cos@+]/(—i—+%cosz@) -Ed—}«ji—Q.

Es bedeuten: E, Neutronenenergie.
E; Energie der auf die Eisschicht auftretenden Deuteronen.
@ Wirmetonung der d-d-Reaktion.
©® Winkel zwischen Neutronenstrahl und Beobachtungsrichtung.
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d-d-Targef

FPhosphorprobe

Ringsegment

Fig. 6.
Anordnung zur Untersuchung der Energieabhingigkeit des Wirkungsquerschnitts.
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Fig. 7.

Wirkungsquerschnitt der Reaktion P31(n, p)Si3! in Abhingigkeit von der
Neutronenenergie,
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Werden Phosphorproben unter verschiedenen Winkeln @ be-
strahlt, so erhilt man aus der Aktivitat ein Bild {iber den Zusam-
menhang zwischen dem WQ und der Neutronenenergie. Die von
uns verwendete Messanordnung ist in Fig. 6 angegeben. Ein Ring-
segment als Triager fiir die Phosphorproben umschliesst die Target
des Neutronengenerators derart, dass der Auftreffpunkt der Neu-
tronen auf die Eisschicht im Zentrum liegt. Wenn der Beobach-
tungswinkel @ zwischen 0° und 120° variiert, &ndert sich die Neu-
tronenenergie von 2,3 bis 3,1 MeV. Gleichzeitig mit dem Beobach-
tungswinkel #ndert auch die Neutronenintensititl?), so dass die
gemessenen Aktivititen noch mit folgendem Faktor korrigiert

werden miissen:
- 1
9= 1+0,8 cos2 ® °

Das korrigierte Ergebnis unserer Messungen ist in Fig. 7 wieder-
gegeben. Der Verlauf des relativen WQ wurde bei 8 MeV nach
Abschnitt 3.1, zu 7,4 -10-26 cm? festgelegt. Zwischen 2,3 und
3 MeV steigt der WQ mit zunehmender Neutronenenergie an und
erreicht bei 3 MeV ein Maximum?2?).

Der Kommission des Bundes zur Férderung der wissenschaft-
lichen Forschung danken wir fiir finanzielle Unterstiitzung. Ferner
danken wir den Herren Dr. W. Hire und Dr. A. STEBLER fiir ihre
Mithilfe bei der Ausfithrung der Messungen.

Physikalische Anstalt der Universitat Basel.

19) KemproN, BROWN und Maasporp, Proc. Roy. Soc. 157, 396 (1936).

20) In Ubereinstimmung mit den kiirzlich publizierten Ergebnissen von E. BRET-
SCHER, Rev. Mod. Phys. 19, 272 (1947).
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