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Die kiinstliche Alphaaktivitit gammaangeregter Atomkerne
von P. Erdés*), P. Scherrer und P. Stoll (ETH., Ziirich).

(12. VIII. 1957.)

Summary. Photon induced alphaemission of nuclei has been investigated with
a 32 MeV betatron. The servo-stabilized energy of the betatron was calibrated by
means of the reaction O%(y,n)0!%. The following new reactions have been disco-
vered: O18(y,ne)Cll, K39y, na)Cl3¢, Rb®(y,na)Br8o™, Rb87(y,ne)Brs2, Sb12(y,u«)
In11m, Talsl(y e) a1, T1205(p ) Au?l-und T1%0%(y, no)Aull, The yields of 15(p,e)-
reactions have been determined. Special emphasis was laid on heavy nuclei, where
the peak of the (y,o)-cross section does not coincide with the giant resonance of
photon absorption. The cross section vs.photon energy was measured for the reac-
tions Sb1%(y,0)In®t7, TI205(p,e) Au?9t and T120%(y,no)Au?09. The energy spectrum
of alpha particles emitted from Cl and Br has been determined by nuclear emul-
sion techniques. The alpha spectra with a single peak show a low energy tail
below the Coulomb barriere height, similar to that observed in cosmic ray spalla-
tion stars, thus indicating a lower Coulomb barriere height than calculated
using a sharp nuclear boundary at r = 1,5 1071 41/ cm.

The yield of (y,x)-reactions, together with the yield of (y,n)- and (y, p)-reactions
has been plotted as a function of the nuclear charge. In contrast to earlier belief
the (y,p) and (y,a) yields are fairly constant above Z = 50.

I. Problemstellung.

1. Wechselwirkung von Gammagquanten mat den Atomen.

Ein Gammaquant tritt wie folgt in Wechselwirkung mit der
Materie:

In der Elektronenhiille der Atome kann das Gammaquant (a)
seine Energie in lonisationsarbeit eimnes KElektrons umwandeln
(Photoeftekt) oder (b) an den einzelnen Elektronen inkohirente
Compton-Streuung erleiden und schliesslich (¢) im elektrischen
Felde eines Elektrons ein Positron-Negatron-Paar erzeugen (Tri-
plett-Erzeugung).

*) Auszug aus der Promotionsarbeit zur Erlangung der Wiirde eines Dr. sc. nat.
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Im (teilweise durch die Elektronenhiille abgeschirmten) elektri-
schen Felde des Atomkerns kann das Gammaquant (4) Positron-
Negatron-Paare erzeugen oder (B) am Kern kohiirente (Thomson)
oder inkoh#rente (Compton) Streuung erleiden oder schliesslich (C)
durch den Kern absorbiert werden.

Die unter €' aufgefithrten Absorptionsprozesse werden als Kern-
photoeffelite bezeichnet. Ist die Energie des Gammaquantes kleiner
als etwa 100 MeV, so tritt es nicht in Wechselwirkung mit dem
Mesonenfeld der Nukleonen.

Die Kernphotoeffekte unter Ausschluss mesonischer Prozesse
bilden den Gegenstand des vorliegenden Berichtes. Um von den
experimentellen Moglichkeiten zur Untersuchung solcher Kern-
photoeffekte ein Bild zu vermitteln, sollen im folgenden die Grossen-
ordnungen der aufgefithrten Wechselwirkungen (a, b, ¢, 4, B, C)
miteinander verglichen werden.

Der Anteil der verschiedenen Wechselwirkungen éndert sich stark
mit der Kernladungszahl der Atome, welche die durch Gamma-
strahlen durchdrungene Materie bilden, sowie mit der Energie der
Gammastrahlen.

Aus diesem Grunde soll der Vergleich der Grossenordnungen der
verschiedenen Wechselwirkungen in einem begrenzten Energie-
bereich und zunéchst auch nur fiir eine bestimmte Kernladungszahl
erfolgen.

Der betrachtete Energiebereich soll nach wunten durch die
Schwellenenergie der meisten Kernphotoeftekte abgegrenzt werden.
5—10 MeV ist der entsprechende Wert. Eine Ausnahme bildet die
melastische Streuung von Gammaquanten an Kernen: Der Schwel-
lenwert dieses Prozesses 1st durch die tiefsten Anregungsniveaus
der Kerne gegeben, kann somit unterhalb 1 MeV liegen.

Nach oben soll die Grenze des betrachteten Energiebereiches
dorthin gelegt werden, wo das Einsetzen mesonischer Prozesse den
Kernphotoeffekt zu beeinflussen beginnt. Diese Energie wird auf
70—80 MeV geschitzt). Es soll darauf hingewiesen werden, dass
mesonische Prozesse nicht erst dann auftreten, wenn die Energie
des Gammaquants die Bildungsenergie der m-Mesonen (140 MeV)
tiberschreitet (d.h. Gammawellenlinge < Mesonenwellenlinge),
sondern sobald die Wellenldnge der Gammastrahlung von der
Grossenordnung der Dimensionen der Mesonenwolke des Nukleons
wird. Die Polarisierbarkeit der Mesonenwolke beginnt in diesem
Falle schon emne Rolle zu spielen, und demzufolge &ndern sich die
Wirkungsquerschnitte der Kernprozesse?). ‘
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In dem so abgegrenzten Energiebereich 5—70 MeV gelten fiir das
Element Sn mit Kernladungszahl 50 folgende Werte:

Tabelle 1.
Wirkungsquerschnitte verschiedener Gammareaktionen fiir Z = 50 in millibarns-

E a b ¢ A B C

. Compton Paar elast. Kern.

MeV PR EL Faar B; Kerne | Kernstr. | photoeff.

5 90 4000 77 3310 0.09 0.5
10 45 2560 147 6280 ! 1
20 22 1430 219 9350 5 120
30 15 1070 253 10800 20
70 6.5 530 341 14600 0.01 10

Abhéng. Z° Z Z Z? 7 &N

Die Formeln fir die Berechnung dieser Wirkungsquerschnitte
sind der zusammenfassenden Arbeit von BETHE und ASHKIN im
., BExperimental Nuclear Physics” Wiley, New York 1953, entnom-
men. Aus ihnen geht auch die Abhéngigkeit der einzelnen Effekte
von der Kernladungszahl hervor. Diese Abhéangigkeit 1st in der
letzten Zeile der Tabelle angedeutet. Sie gestattet die Abschitzung
der Wirkungsquerschnitte fiir andere Elemente als Sn mit Z = 50.

2. Expervmenteller Nachweis des Kernphotoeffektes.

Tabelle 1 zeigt, dass der Kernphotoetfekt hochstens wenige Pro-
zente der gesamten Gammaabsorption ausmacht. Aus diesem
Grunde ist es dusserst schwierig, die Kernabsorption von Gamma-
quanten direkt nachzuweisen. Ein direkter Nachweis besteht in der
Feststellung der Zahl der Gammaquanten, die aus dem direkten
Strahl durch Kernabsorption entfernt werden.

1948 stellten Barpwin und KraiBer?) fest, dass der Kernphoto-
effekt bei Ey = 15—20 MeV eine sogenannte Riesenresonanz auf-
weist (5. Tab. 1). 1954 gelang es Kocr und Wyckorr?), in diesem
Energiebereich Intensititsminima des Absorptionsspektrums von
Betatron- Gammastrahlen festzustellen, welche mehrere Meter dicke
Proben durchquerten. Die Experimente von Kocu und Wyckorr
sind das einzige uns bekannte Beispiel eines direkten Nachweises des
Kernphotoeffektes. Indirekte Methoden haben sich zur Untersuchung
dieses Effektes als wirkungsvoller erwiesen. Diese bestehen darin,
dass an Stelle des Verschwindens des absorbierten Gammaquantes

(I) die Emission eines Teilchens oder Quantes aus dem absor-
bierenden Kern registriert wird, oder
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(II) das Zurickbleiben eines neuen Kernes nach der Teilchen-
emission festgestellt wird.

Das Vorgehen (I) liefert die vollstindigsten Informationen iiber
den Kernphotoeftekt, indem es die Energie- und Winkelverteilung
der emittierten Teilchen zu bestimmen gestattet. Bei der Unter-
suchung der durch den Kernphotoeffekt induzierten kiinstlichen
a-Radioaktivitat [(y,e)-Prozesse] ist man jedoch auf die Methode
(IT) angewiesen, wie aus dem folgenden Abschnitt hervorgeht.

3. Emassionswahrschenlichlkeiten
fiir Nukleonen und Teilchengruppen.

Durch Absorption eines Gammaquantes gerit der Kern in einen
angeregten Zustand. Die Lebensdauer dieses Zustandes ist meistens
so gering, dass die Absorption zu einer unmittelbaren Teilchen- oder
Quantenemission Anlass gibt. Der Absorptionsquerschnitt o, kann
tolglich als eine Summe von Emissionsquerschnitten geschrieben
werden:

Oy = Oyt T Oy T 0, p T 0pq T 0y T 0020 Oy T Oy 7 (3.1)

Mehrfachprozesse von der Art (y,an) und (y,an) lassen sich ex-
perimentell nicht unterscheiden. Aus diesem Grunde sollen sie 1m
folgenden als 1dentisch betrachtet werden. Ob die betreffenden
Wirkungsquerschnitte dementsprechend mit Gewichtsfaktoren zu
versehen sind oder nicht, bleibe dahingestellt.

Die Emission mehrer Teilchen erfordert die Uberwindung gros-
serer Bindungs- und Coulombenergien. Es 1st daher eine allgemeine
Regel, dass die Emissionswahrscheinlichkeiten um so kleiner wer-
den, je grosser die Zahl der emittierten Teilchen 1st.

Tabelle 2 orientiert iber die Grossenordnung der verschiedenen
Wirkungsquerschnitte. Wirkungsquerschnitt soll vm folgenden mat
WQ) abgeliirzt werden.

Tabelle 2.

Charakteristische WQe einiger Kernphotoeffekte in millibarn fiir Z = 50.
Die Werte geben das Maximum von o, , (H,) im Energiebereich 10—70 MeV an.

oy Gy o Oy n Oy p Oy ¢ Oy o

100 10 90 0.1 — 0.0005

Ber Gammaenergien, die von der Griossenordnung der gesamten
Bindungsenergie der Kerne sind, verliert die Aufspaltung des W)
des Kernphotoeffekts in einzelne Emissionsquerschnitte gemiss
(3.1) thren Sinn. Es treten ndmlich ,,splitting*‘-Prozesse auf. Dieser
Ausdruck bezeichnet das Auseinanderbersten des Kerns in eine
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arosse Zahl von Neutronen, Protonen und Alphateilchen, eventuell
auch grossere Teilchengruppen.

Unsere Untersuchungen betrafen den (y,«)-Prozess. Aus den Ta-
bellen 1 und 2 gewinnt man fiir dessen Grossenordnung folgende
Werte:

0, o/ 0, atom =9 x10-8 (Z = 50) (3.2)

Y, ol Ty
) o]0y e = D x 1078 (Z = 50) (3.8)

4. Abhingighkeit der Emissionswahrscheinlichkeiten
von der Kernladungszahl des angeregten Kernes.

In Tabelle 2 wurden die Emissionswahrscheinlichkeiten ver-
schiedener Teilchen am Beispiel eines Kernes mit Z = 50 (4 = 120)
verglichen. Betrachtet man Kerne mit verschiedenen Kernladungs-
zahlen, so 1st folgendes Verhalten zu erwarten:

Der Wirkungsquerschnitt fiir die gesamte Kernabsorption nimmt
proportional zum Atomgewicht A4 zu. Dieses Verhalten folgt aus
den Summenregeln von LeviNceer und Brrur?).

Die Bindungsenergie fiir Neutron, Proton, Deuteron, Triton und
Alphateilchen nimmt mit wachsendem Z ab, wahrenddem die Hohe
des Coulomb-Walles fir die geladenen Teilchen mit wachsendem Z
zunimmt. Das Zusammenspiel dieser zwel Grossen wird fiir das
Verhiltnis der KEmissionswahrscheinlichkeiten massgebend sein.
Dazu kommen noch die Finfliisse der Schalenstruktur des Kerns.
Der monotone Verlauf der Photoneutronen- und Photoprotonen-
wirkungsquerschnitte (s. Fig. 17) zeigt aber, dass diese Kinfliisse
gering sind.

Unterhalb Z = 30 &ndern sich die Verhaltnisse vollig: Die Bin-
dungsenergien sind keine monotone Funktionen der Kernladungs-
zahl mehr, sondern sind erheblichen Schwankungen unterworfen.
Die Emissionswahrscheinlichkeiten sind nicht mehr durch stocha-
stische Prozesse im angeregten Kern bestimmt, sondern durch die
Auswahlregeln der Quantenzahlen der einzelnen angeregten
Niveaus.

II. Festlegung der Messmethode.

5. Darekster Nachweis von Neutronen, Protonen und
Teilchengruppen.

Es sei die Aufgabe gestellt, die Teilchen zu registrieren, welche
aus einer Probe mit Z = 50 durch den Kernphotoeffekt von 30 MeV-
Gammagquanten ausgelost werden.

In einer Richtung, die nicht mit der des primiren Gammastrahles
zusammenfillt, werden Streuquanten, sowie Compton- und Paar-
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Elektronen storend auftreten. Unter der Annahme, dass alle Teil-
chen 1sotrop aus der Probe emittiert werden, zeigt Tabelle 3, mit
wie vielen storenden Teilchen pro Beobachtung zu rechnen ist.

Tabelle 3.
Anzahl storender Teilchen pro Beobachtung des Kernphotoeffektes
senkrecht zur einfallenden Gammastrahlrichtung.

7u Ferner liefen

beobachten | protonen | Neutronen | Elektronen Gammaquanten

1 Neutron = = 500 25
1 Proton - 103 5 x10° 25 %103
1 Alpha 200 2.>< 105 108 5108

In der Richtung des priméren Strahles und fiir eine Probe solcher
Dicke, die die Gammaintensitit auf die Hilfte reduziert*) (Z = 50:
d = 1,5 cm), wird die Anzahl stérender Gammaquanten sogar das
Hundertfache des Tabellenwertes erreichen.

Zum Nachwels von Neutronen stehen mannigfache Mittel zur
Verfiigung. Zu erwahnen sind Ziahlkammern verschiedener Art der
Reaktortechnik, Szilard-Chalmers-Kammern (z. B. KMnO,-Lo-
sungen) und Stoffe, die durch Neutronen aktiviert werden (In, Rh
usw.), sowle alle Mittel die zum Nachweis von Riickstossprotonen
dienen.

Protonen konnten mit Ionisationskammern und Kernphoto-
platten nachgewiesen werden. Erstere sind beil geeigneter Fiillung
unempfindlich gegeniiber Neutronen, und die Diskrimination gegen
Gammaimpulse 1st gut. Deuteronen und Alphateilchen aus dem
Kernphotoeffekt konnten bis heute ausschliesslich mit Kernphoto-
platten nachgewiesen werden. Nur diese gestatteten eine einwand-
freie Unterscheidung von Protonen, Deuteronen und Alphateilchen.
Die Elektronen werden durch magnetische Ablenkung von der
Platte ferngehalten. Die Kernphotoplatten sind gegeniiber Gamma-
quanten relativ unempfindlich: Teilchenspuren in einem millionen-
fachen Gammauntergrund lassen sich gut nachweisen.

Die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass ein Neutron, welches 1 cm
Emulsionsdicke passiert, ein Riickstossproton auslost, 1st etwa 0,06.
Somit 1st auch ein hoher Neutronenuntergrund ertriglich.

In 17. werden die Ergebnisse von Messungen mit Hilfe von Kern-
photoplatten besprochen.

*) Nur zur Auslosung von (y,n)-Prozessen benutzt man derart dicke Proben.
Fir (y,p)- und (y,a)-Prozesse wahlt man die Proben diinner als die Reichweite der
Protonen bzw. Alphateilchen.
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6. Aktrwerungsmessungen.

Die Gegenwart einer iiberwiegenden Anzahl storender Teilchen
bedingt, dass die direkten Untersuchungen von (y,«)-Prozessen mit
orossen, oft kaum abschétzbaren Fehlern behaftet sind. Es 1st des-
halb ein dusserst willkommener Fall, wenn ein stabiles Isotop durch
einen (y,o)-Prozess in ein radioaktives Tochterprodukt verwandelt
wird.

Die Radioaktivitit lisst sich bei geeigneter Halbwertszeit nach
Beendung der Gammabestrahlung messen. Diese Methode hat fol-
gende Eigenheiten:

a) Kein storender Untergrund von Gammaquanten, Elektronen,
Neutronen, Protonen usw.

b) Eventuelles Auftreten von stérenden Beta- und Gamma-
aktivitdten infolge von (y,7"), (y,n)- und anderen Prozessen.

Ferner ist zu erwéhnen, dass die Gammastrahlen von Elektronen-
schleudern oft durch starke Neutronenstrahlen begleitet sind. s
kénnen daher Storaktivititen auch durch (n,y), oder (n,p)-Pro-
zesse entstehen.

Vor der Messung der Aktivitiat wird das radioaktive Tochter-
produkt des (y,oa)-Prozesses von der Muttersubstanz meistens che-
misch abgetrennt. Einerseits befreit man sich dadurch von Stor-
aktivititen, andererseits gelingt es auf diese Art die volumen-
miissige Konzentration der Aktivitit zugunsten der Zahlstatistik zu
erhohen.

Aktivierungsmessungen konnen auch im Falle von (y,n), (y,p),
oder (y,y")-Prozessen mit Erfolg angewandt werden. Sie bieten so-
gar das einzige Mittel, um (y,y")-Prozesse nachzuweisen?).

I11I. Dur.ehﬁihrung der Messungen.

Im Abschnitt IV werden die Untersuchungen der kiinstlichen
«-Radioaktivitdt an den einzelnen Elementen beschrieben. Die ge-
meinsamen Merkmale dieser Untersuchungen sollen im folgenden
dargelegt werden.

7. Bestrahlung mat dem Betatron.

Das 32-MeV-Betatron des Ziircher Kantonsspitals wurde zu den
Bestrahlungen verwendet. Die Dauer der Bestrahlungen erstreckte
sich von einigen Minuten bis auf 10 Stunden. Die zu bestrahlenden
Proben wurden in etwa 20 em Abstand von der Antikathode im
homogenen Strahlenfeld des Betatrons in diinnwandigen Alumi-
niumbehiltern von 80 mm Durchmesser und 10—50 mm Linge be-
festigt. Vorne und hinten am Aluminiumbehilter waren je eine
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kreisformige Cu-Folie von 20 pm Dicke und 22 mm Durchmesser
sowle eine kreisformige T'a-Scheibe von 0,3 mm Dicke und 23,5 mm
Durchmesser als Monitor befestigt.

Es wurden die folgenden Monitorreaktionen verwendet:

Cub3(y,n) Cub 12,8 h
Cub3(y,n) Cub? 10,0 min
TatbL{y. %) Tale0m 8,1 h

Der Tantalmonitor wies ausser der 8,1-h-Zerfallsperiode noch eine
langlebige Aktivitat auf (> 10 d), welche vermutlich durch Neu-
troneneinfang entstand. Diese Aktivitit wurde jeweils von der
Monitorzihlrate in Abzug gebracht.

8. Messung der Grenzenergue.

Die Grenzenergie des Betatrons kann dadurch variiert werden,
dass die Zeitdauer der Beschleunigung der Elektronen veridndert
wird. Werden die Elektronen zur Zeit t =0 in die Rohre einge-
spritzt, so konnen sie nach einer einstellbaren festen Zeit v durch

- V—a—

Impuls zur Impuls des vom Verschiebung
Messpule| |Zeit der E- | |Gammastrahl ge- der Expansi-
lektronenein-| |troffenen Photo- onszeit des
spritzung vervielfachers Betatrons
Stab. Netzg.

I grob
Einstellung
der

Grenzenener.
I fein

Fig. 1.
Blockschema der Energiestabilisierung des Betatrons.

einen [xpansionsimpuls auf die Antikathode geworfon werden und
erzeugen dort Gammastrahlen.

Die Grenzenergie wird nach folgendem Prinzip gemessen: Am
Magnetjoch der Elektronenschleuder 1st eine Messpule I, ange-
bracht (s. Fig. 1), deren n = 9-Wingungen konzentrisch zur Elek-
tronenbahn in der Kreisrohre verlaufen. In dieser Spule wird eine
Spannung V induziert, so dass gilt:

ﬂ=—%/V@ﬁ, (8.1)
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Es ist @ (t) = magnetischer Fluss durch eine Windung der Mess-
spule zur Zeit 7. Es ist @ (0) = 0.

Aus der Theorie des Betatrons 1st bekannt, dass der Maximalwert

der kinetischen Spannung®) der beschleunigten Elektronen den
Wert

U () = ]l/(mj)+ (32 @) — ™% 0% 0) = 0. (8.2)

hat. Daber bedeuten:

m, = Elektronenmasse

e = Elektronenladung

¢ = Lichtgeschwindigkeit

I, = Radius der Elektronenkreisbahn

@* () = Magnetischer Fluss durch die Elektronen-

kreisbahn am Ende der Beschleunigungsperiode

Der magnetische Fluss @, der die Messpule durchsetzt, 1st nicht
identisch mit dem magnetischen Fluss @*, welcher durch die
Elektronenkreisbahn umschlossen wird. Der Quotient @/@* wurde
durch eine kernphysikalische KEichmessung ermittelt (s. weiter
unten), und es ergab sich

D (1)
D*(7)

— 1,377 (8.3)

Die Beziehungen (8.1), (8.2) und (8.3) ergeben einen eindeutigen
Zusammenhang zwischen dem Zeitintegral der in der Messpule in-
duzierten Spannung und der maximalen kinetischen Spannung der
Elektronen, somit der Grenzenergie der Gammastrahlen.

Zur naherungsweisen Bestimmung des Zeitintegrals der in der
Messpule induzierten Spannung dient der BBC.-Megavoltmeter,
dessen Schema in Figur 1 als Teil des Blockdiagramms der Energie-
stabilisierungsanlage dargestellt 1st**). Durch die Verwendung
zweier Thyratrons wird erreicht, dass die Integration vom Zeit-
punkt der Elektronenemspritzung in die Kreisrohre bis zu jenem
Moment durchgefiihrt wird, bis die Bremsstrahlungsquanten eine
im Strahlengang aufgestellte Photomultiplierrohre treffen. '

Fine genaue Durchrechnung des Megavoltmeters®) zeigt, dass der
zeitliche Mittelwert des Messtromes durch das Milllampéremeter
durch den folgenden Ausdruck gegeben ist:

) Q 8 @

*) Kinetische Spannung = kinetische Energie dividiert durch Elektronen-
ladung.
**) Mit Erlaubnis von PD. Dr. R. WineroE, BBC., Baden, veroffentlicht.

;3 (1) = — W (z)— Yo ((3_5(1))2_ Y@ (@(t))4+”‘ L 0(,0) (8.4)



648 P. Erdéss, P. Scherrer und P. Stoll. H.P.A.

Dabe1 bedeuten 7 die Beschleunigungszeit der Elektronen, @ (r)
den Induktionsfluss am Ende der Beschleunigungsperiode und @
den Scheitelwert des Induktionsflusses, d. h. dessen Wert am Ende
eines Viertels der Wechselstromperiode der Magnetspeisung. W, Y
und 2 sind Konstanten, welche von 7, () und den Daten der Schalt-
elemente auf komplizierte Weise abhéngen.

Gl. (8.4) tritt nun an Stelle von (8.1). Kombiniert mit (8.2) und
(8.3) und nach Einsetzen aller numerischen Werte erhiilt man den
Zusammenhang von Grenzenergie F,, = eU und gemessener Strom

Strom des Megavoltmeters i3 (pya =10)
T

T T T T 1 T 1 T
28 1]
z
- 24 e
(2]
- 20 -§
©
- 16 4 &
[1:]
[T
L 12 4©
1]
=
| s 1
[J]
N
c
- 4 4@
[L]
1 2 3 4 5 8 7 8 9
1 1 1 1 1 i 1 1 1

Fig. 2.
Zusammenhang zwischen Ausgangsstrom i, des Megavoltmeters und
Grenzenergie des Betatrons.

13 des Megavoltmeters: E,,, = F'(i3). Dieser Zusammenhang ist in
Figur 2 graphisch dargestellt.

Fine Kontrolle ergab, dass der gemessene und berechnete Strom
iy innerhalb 29, Fehlergrenzen iibereinstimmen. Ferner wurden
durch Kathodenstrahloszillogramme vollige Ubereinstimmung von
berechneten und gemessenen Spannungsverldufen festgestellt.

Als besondere Eigentimlichkeit ging aus den Rechnungen her-
vor, dass das Megavoltmeter ausserstande ist, héhere Grenzenergien
anzuzelgen als diejenigen, die um 0,1 MeV unterhalb der maximalen
Grenzenergie liegen. Dieser Tatsache wurde bei der Auswertung der
Messungen Rechnung getragen.

9. Eichung der Grenzenergie.

Die Beziehung zwischen dem Strom des Megavoltmeters und der
Grenzenergie der Gammastrahlen enthilt einen unbestimmten
numerischen Faktor @/@*. Erst nach Bestimmung dieses Faktors



Vol.-30, 1957. Die kiinstliche Alphaaktivitat. 649

konnte der in Figur 2 dargestellte eindeutige Zusammenhang zwi-
schen den beiden Grossen angegeben werden.

Die Bestimmung von @/®* besteht darin, dass man fir einen
bestimmten Ausschlag des Megavoltmeters die zugehorige Grenz-
energie der Gammaquanten absolut misst. Diese Absolutmessung
1st eine der schwierigsten Aufgaben, welche sich bei kernphysikali-
schen Messungen an einem Betatron stellt. Sie hat noch keine Lo-
sung gefunden, welche allen Anforderungen beziiglich Genauigkeit
gentigen wiirde®).

Fir das Ziircher Betatron wurde die maximale Grenzenergie
durch Ausmessung des magnetischen Steuerfeldes durch die Her-
stellerfirma, zu 31,5 + 0,5 MeV bestimmt?). Zum selben Ergebnis
gelangten TrELEGDI und EpER®) durch Messung der Energie, welche
bei der Aufspaltung von Kohlenstoffkernen in drei Alphateilchen
durch Gammastrahlen frei wird. Bei diesen Untersuchungen sind
allerdings auch Kohlenstoffspaltungen beobachtet worden, welche
einer Gammaenergie von 32,5 MeV entsprechen.

Die maximale Grenzenergie ist linear proportional zur erheblich
schwankenden Kraftnetzspannung. Es ist nicht bekannt, bei wel-
cher Netzspannung obige Messungen durchgefiihrt worden sind.

Ferner kann auch nicht angenommen werden, dass das Verhilt-
nis @/@* beim Einsetzen einer neuen Kreisrohre erhalten bleibt, Da
seit 1951 mehrmals Rohrenwechsel vorgenommen worden sind und
keine neue Hichmessungen vorlagen, wurde eine solche mit Hilfe
der Reaktion

016 (y,n) 015 2,1 min
durchgefihrt. '

Figur 3 zeigt die zur Eichmessung verwendete Anordnung?®). Eine
Glasfilternutsche Schott und Gen., Jena 25 G383, von 500 ml Inhalt
wurde im Gammastrahlenkegel aufgestellt. Die Nutsche war gefiillt
mit destilliertem Wasser. Am unteren Ansatz der Nutsche wurde
unter geringem Uberdruck Heliumgas eingeleitet, mittels eines Re-
duzierventils einer Druckflasche entnommen. Das Helium, welches
durch die Gammastrahlen nicht aktiviert wird, perlt durch die un-
zahligen Poren der Filternutsche und reisst das radioaktive O mit

*) In der Literatur liegen Berichte vor itber Messungen mit Paarspektrometern,
Comptonspektrometern und kernphysikalischen Methoden. Letztere, die als die
zuverldssigsten angenommen wurden, sind in letzter Zeit ebenfalls einer Kritik
unterzogen worden. Insbesondere hat sich gezeigt, dass Schwellenwertmessungen
systematischen Fehlern ausgesetzt sind, weil die Reaktionsquerschnitte bei der
Schwelle sehr flach anwachsen und das Einsetzen der Reaktion wegen dem Unter-
grund erst bei zu hohen Energien bemerkbar wird. Am zuverlassigsten erscheinen
heute Messungen des Resonanzeinfangs in Kernniveaus bekannter Energie.

*



650 P. Erdds, P. Scherrer und P. Stoll. H.P.A.

sich®). Am eingeschliffenen Deckel der Nutsche ist ein 9 m langer
Plastikschlauch angeschlossen, welcher das Gas zum Zahlrohr fithrt.
Der kleine Innendurchmesser der Schlauchleitung (1,8 mm) ge-
stattet bel eitnem Durchfluss von 10 ml/sec das aktive Gas mit einer
Geschwindigkeit von 8,5 m/sec zum Zahlrohr zu bringen.

Kath, folger

Zum Scale
u, Hochsp, Gerdt
i
%, =T
HesO" HesO
_— —>

k|

Reduzierventil
He+O 1

BaTonwund
% Manometer | He

Flg 3.
Experimentelle Anordnung zur Eichung der Grenzenergie des Betatrons
mittels der Kernreaktion O15(y,n)015.

—=> Exit

Durchfluss -
messer

diinnwandiges
Al= Zghirohr

DN

/

Das diinnwandige Aluminiumzahlrohr befand sich in emnem Mes-
singrohr, das emer Orgelpfeife dhnlich ausgebildet war und eine
gleichméssige Umspiilung des Zahlrohrs gewihrleistete. Diese Pfeife
war ausserhalb des Bestrahlungsraumes in emer 0,1 m dicken Blei-
abschirmung aufgestellt, wodurch eine betrachtliche Herabsetzung
des Untergrundes erzielt wurde. Der am Ausgang der Pfeife mon-
tierte Gasdurchflussmesser und ein an der Gasflasche angebrachtes
Quecksilbermanometer ermoglichten es, das regelméssige Funk-
tionieren der Apparatur zu kontrollieren.

Bei konstanter Strahlintensitdt war die Zahlrate wihrend meh-
rerer Stunden innerhalb 0,5%, unverdnderlich.

*) Auf die Frage, in welcher chemischen Form das aktive Sauerstoffatom im
Gasstrom mitgeschleppt wird, ist nicht nidher eingegangen worden. Es handelt sich
dabei sicherlich nicht um aktiven Wasserdampf und auch nicht um Wasserstoff-
peroxyd, denn das Zwischenschalten eines Trocknungsrohres und einer Ausfrier-
falle in die Schlauchleitung verminderten die Zihlrate nicht. Es kann angenommen
werden, dass das aktive O%-Atom durch einen SziLARD-CHALMERS-Effekt aus dem
Wassermolekiil geworfen wird und in einem 1-, 2- oder 3atomigen Sauerstoffmole-
kill in den Gasstrom gelangt, denn nach Abschalten der Gammabestrahlung hort
der Zustrom von aktivem Sauerstoff auf, obwohl die Halbwertszeit von 015 2,1 min
betragt.
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Schrittweise wurde nun die Grenzenergie des Betatrons von
16 MeV bis zum Maximum variiert und in jeder Einstellung einige
Minuten lang verharrt. Zu Beginn der Stosszahlregistrierung bei der
jeweiligen Energie wurde ein Tantalmonitor in den Strahlengang
geschoben. Die Aktivitat dieser Monitoren wurde nach Beendigung
der gesamten Messreihe gemessen und daraus die Strahlungsinten-
sitdt ermittelt.

Die Auswertung der Sauerstoffaktivierungsmessungen erfolgte
nach der Photondifferenzenmethode (s. weiter unten) und ergab den
in Figur 4 dargestellten Verlauf.

Gammaenergie in MeV
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Fig. 4

Wirkungsquerschnittsverlauf der Reaktion O1%(y,n)0O15, ermittelt am Ziircher
Betatron zwecks Eichung der Grenzenergie.

Aus Absolutmessungen der Saskatchewan-Betatrongruppe (Can.
J. Phys., 1950—1954) geht hervor, dass das Maximum des W) der
Reaktion O (y,n) 0% bei 24,0 4+ 0,2 MeV liegt. Dieses Maximum
konnten wir bei 79,09, der Hochstanzeige des MeV-Meters fest-
stellen. Daraus ergab sich

Die maximale Grenzenergie des Betatrons wird

.. =321+ 0,3MeV.
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Als Kontrolle wurde die Einsatzenergie E, der Reaktion 016
(y,m) 015 bestimmt, definiert durch o (k,) = 0,16 barn = 1/100 0,y.
Es ergab sich F, = 16,1 + 0,1 MeV, in volliger Ubereinstimmung
mit dem von der Saskatchewan-Gruppe gemessenen Wert.

10. Dre Stabilisierung der Grenzenergie.

Die Grenzenergic des Betatrons wird durch die Lénge der Be-
schleunigungsperiode der Elektronen sowie durch die Amplitude des
Netzstromes bestimmt, welche das Beschleunigungsfeld des Ma-
gneten erregt.

Die Dauer der Beschleunigungszeit wird durch den Expansions-
stromkreis bestimmt. Dieser besteht im Prinzip aus einer Serie-
schaltung der Expansionswicklung am Magnetjoch des Betatrons
sowie einer Kapazitit und einer Thyratronréhre. Im Ziindmoment
des Thyratrons umlédt sich der Kondensator durch diesen Kreis in
dem Sinne, dass der Stromstoss durch die Expansionswicklung das
induzierte Magnetfeld verstiarkt, das Fiithrungsfeld aber schwicht,
somit eine Expansion der Elektronenbahn bewirkt.

Der Ziindmoment des Thyratrons wird mittels eines Phasen-
schiebers variiert, welcher durch eine drehbare Achse betéatigt wird.

Die Anderung der Netzstromamplitude verursacht auch bei fest
eingestellter Expansion Schwankungen der Grenzenergie, die kurz-
zeitig einige 100 keV, auf die Dauer bis auf 1 MeV betragen kinnen.

Es wurde eine Stabilisierungsvorrichtung gebaut, welche eine
Konstanthaltung der Grenzenergie tiber die langste Bestrahlungs-
dauer (~ 10 h) auf 4 30 keV gestattete. Das Blockschema der Sta-
bilisierung ist in Figur 1 dargestellt.

Die Ausgangsspannung von etwa 15V des Megavoltmeters
(s. Fig. 1, Punkt A) und die Ausgangsspannung eines stabilisierten
Netzgerites ergeben an einer rein Ohmschen Briickenschaltung eine
positive oder negative Spannungsdifferenz. Bei einer Grenzenergie
von 80 MeV und einer Energieschwankung von 10 keV betrigt
diese Spannungsdifferenz 5 mV. Diese wird durch einen Brown
Converter in ein 50-Hertz-Wechselspannungssignal umgewandelt,
welches durch einen Brown-IX-Verstirker®) vergrossert zur Erre-
ogung des einen Feldes eines Zweiphasenmotors dient. Das andere
Feld wird durch den Netzstrom erregt. Zu diesem zweiten Feld in
fester Phasenbeziehung arbeitet der Converter, welcher als ein me-
chanischer Umpoler wirkt. Dadurch wird erreicht, dass zwischen
den zwei Feldern des Motors eine Phasenverschichung von ca. 0°

*) Herrn Prof. Ep. GrereckE danke ich herzlich fiir die Uberlassung des Ver-
starkers.
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bzw. 180° besteht, je nach dem Vorzeichen der Spannungsdifferenz
an der Briicke. Durch diese Phasenverschiebung wird der Drehsinn
des Motors bestimmt. Der Motor dreht durch eine Gummikupplung
die Achse des Phasenschiebers, der den Expansionszeitpunkt be-
stimmt.

Es sei darauf hingewiesen, dass der beschriebene Energiestabili-
sator darauf beruht, dass das Zeitintegral einer an einer festen Mess-
spule induzierten Spannung als ein Mass der Grenzenergie der Elek-
tronen verwendet wird. Ein solches System — sel es servomecha-
nisch, wie 1im vorliegenden Fall, oder elektronisch — eignet sich
vorziiglich zur Bestimmung von Aktivierungskurven, wie sie in die-
ser Arbeit durchgefithrt werden. Diese Stabilisierung reicht aber
nicht aus, falls man die Feinstruktur von Aktivierungskurven unter-
suchen, d. h. emnzelne Kernniveaus feststellen will. Die Elektronen-
bahn fiihrt ndmlich im Gegensatz zur Messpule eine radiale Bewe-
ogung aus und erfihrt — insbesondere wihrend der Expansion —
emen Zuwachs des beschleunigenden magnetischen Flusses, welcher
durch die Messpule nicht erfasst werden kann®),

11. Due Photon-Differenzmethode.

Das Betatron strahlt gleichzeitig Photonen verschiedener Energie
aus. Es ist daher unmoglich den W) eines Kernphotoeffektes fiir
eine wohlbestimmte Photonenenergie direkt zu bestimmen. Fihrt
man Bestrahlungen mit schrittweise verdnderten Grenzenergien
durch, so lasst sich die Aktwierungskurve y(I,) der Reaktion be-
stimmen (ftir die Definition der Aktivierung siehe Gl. (11.7)).

Aus dieser Aktivierungskurve ldsst sich durch die Photondiffe-
renzenmethode der Wirkungsquerschnittsverlauf der Reaktion né-
herungsweise berechnen.

Es sind zwei Photondifferenzenmethoden ausgearbeitet wor-
den1)12). Die Methode von Katz und Cameron 1st fiir unsere
Ziwecke am besten geeignet. Die von diesen Autoren angegebenen
Tabellen enthalten Faktoren, die durch die Ansprechwahrschein-
lichkeit einer speziellen Ionisationskammer bedingt sind, und zu-
dem erstrecken sie sich nur bis 27 MeV. Wir haben deshalb Tabellen
berechnet??), die sich direkt auf das Schiff’sche Bremsstrahlungs-
spektrum beziehen und in Verbindung mit einer beliebigen Strah-
lungsintensitiatsmessmethode verwendet werden konnen. Sie sind
bis zu einer Grenzenergie von 32 MeV berechnet worden.

*) Einem Vorschlag von v. ARX und Jamnik folgend, wird gegenwértig ein
Integrator-Expansionssystem mit Superexpansion konstruiert, welches diesen
Mangel zum grossten Teil beheben soll.
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Die rechnerische Bestimmung eines WQ-Verlaufs zerfillt in zwei
Teilprobleme. Das erste besteht in der Berechnung der Gamma-
strahlintensitdt aus der Anzeige eines Monitors, das zwelte in der
Berechnung des W{)-Verlaufs.

Verwendet man als Strahlenmonitoren die Aktivitaten von Tal80
8,2 h; Cu%? 10,1 min; und Cub% 12,9 h, so ldsst sich die Strahlen-
intensitdat mit den folgenden rechnerischen Hilfsmitteln bestimmen :

Die Intensitdt der Bremsstrahlung in der Strahlrichtung wird
durch die Formel von ScrIFr wiedergegeben!?):

f(B, E,) = const.[2(1—¢) (lna—1) + &2In (e —4)]  (11.1)

2., ., 2
%y " Uy

. ‘

o = T (11.2)
1
a0y =28, f (11.3)
oy = O Z-113 (11.4)
B ~
f(E,E,) = stellt die Anzahl der pro cm?, MeV und sec einfallenden Photonen der
Energie E, bei der Grenzenergie E, des Gammaspektrums dar

s = Ruheenergie des Elektrons

E = Energie des Photons

B = Energie des Elektrons

Z = Kernladungszahl des Antikathodenmaterials

C = 191

Bei der Herleitung dieses Ausdrucks sind die Vielfachstreuung und
die Strahlungsverluste in der Antikathode vernachlassigt worden.
Der Wert der Konstanten C wurde durch Scurrr aus der Bethe-
schen Theorie der Bremsstrahlung bei vollstiandiger Abschirmung
genauer zu C = 111 bestimmt. Trotzdem stimmt f(E,F,) in der
obigen Form sehr gut mit den gemessenen Spektren tiberein. Da
unsere Antikathode aus Platin bestand, wurde Z=78 angenommen¥*).

Die Tabellen®?) konnen auch dann unverindert angewandt wer-
den, wenn fiir Z und C andere Werte angenommen werden. JoHNS
et al. haben am Beispiel der Reaktion Cub3(y,n)Cub? gezeigt, dass
die Wirkungsquerschnitte nicht empfindlich von C abhingen!?).

Im Laufe der Berechnungen zeigte es sich, dass die Formel (11.1)
tir B> K,—1 MeV ungenau wird, da die Voraussetzungen fiir ihre
Giiltigkeit nicht mehr erfillt sind**). Die berechnete Intensitét

*) Es ist gefunden worden (E. Hispar, Phys. Rev. 105, 1821 (1957), dass die
obige Form des Spektrums eine bessere Approximation an das fiir Vielfachstreuung
korrigierte Spektrum darstellt, als das sog. integrierte Spektrum.

*¥) Herrn Prof. L. I. ScaIFF verdanke ich aufklirende Bemerkungen iiber die-
sen Punkt.
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sinkt schon 0,4 MeV unterhalb E, auf Null (15 MeV < K, < 22
MeV). Um Ubereinstimmung mit den experimentellen Spektren zu
erreichen, wird deshalb als Grenzenergie I, im folgenden die Null-
stelle der Intensitat betrachtet.

Unter I(l,E,) verstehen wir die flachennormierten Schiff’schen

Spektren
I(E,E,) = m;n(E’ Tnt
(1B, B,) a8
0
Gammaenergie in MeV ——
40
CUGS
Jall R
4 ™
/ ~
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/
/ cu®
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Fig. 5.

(11.6)

Aktivierung Yy(E) in mb

Aktivierung der Monitorreaktionen, durch graphische Integration bestimmt.

I(E,E,) ist in Figur 5 dargestellt. Ist o (H) der W des Kernphoto-
effekte, und E, die Grenzenergie, so soll als Aktivierung die Grosse

En

y(B,) = [o(B) 1(B, E,) dE

0

(11.7)
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bezeichnet werden. Sie hat die Dimension einer Fliche, wie der W().
Sie ldsst sich experimentell bestimmen.

Das Integral (11.7) wird in eine Summe umgewandelt. Zu diesem
Zweck teilen wir das Energieintervall 0— F, in n gleiche Teile AE.
Dann 1st

y(B,) =AE nf’la (E,) I(E.E,) (11.8)
k=o
AE=22 Ey—(k+0AE 0>¢)1 11.9)
k=0,.,n—1

Die Differenz zweier Aktivitdten mit den Grenzenergiewerten K,

und E,—AK 1st:
AYpy=y(B,) —yE.,—AE)=AE 3 o(l,) x
k=0

x {1(Ey, E,) — I(Ey, B,—AE)}+ AE6(E,_,) I(E,_,, E,) (11.10)

Daraus ergibt sich mit der Definition

n—2
Op1 =AYy 1@ p1— ng Din (11.11)
k=o
1 ;
Qn——l A EI(E, ,,B,) (1112)
I1(E,,.E,)-1(E,,E,—ARE)
bon = = T, ) (11.13)

Wir benutzten Tabellen der Werte @ und b, zusammengestellt fir
AE =1MeV, =%, als0 E,_; =(n—Y%)AE,k=0,--.-n.n =15,...31.

12. Expervmentelle Bestimmung der Aktiverunyg.

Es bezeichne:

N () = (Gesamtzahl aktivierter Kerne in der Probe zur
Zeit t.
o(E) = Wirkungsquerschnitt des Ausgangskernes fir die

Produktion des aktiven Kernes.

Ty Anzahl Kerne in der Probe.

A =In2/t Zerfallskonstante des aktiven Kernes.

[(E,E,;t) = Strahlungsintensitat zur Zeit {, definiert im Ab-
schnitt 11.

A = Bestrahlungsdauer.

I

I
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Mit Hilfe dieser Bezeichnungen schreibt sich die Entstehungsrate
der aktiven Kerne in der bestrahlten Probe als

G = o[ o(B) f(B, B,; ) AE —2-N (i) (12.1)

Integrale iiber die Energie F sind im folgenden immer von o bis E,,
zu erstrecken.

Unter der Annahme, dass die Grenzenergie und die Form des
Bremsstrahlungsspektrums zeitlich unveréindert sind, ergibt die
Integration dieser Differentialgleichung

N(f) = nge™ f [ o(E) (B, B, w) e du d E (12.2)

Die Aktwierung, ausgedriickt mit der momentanen Intensitit, ist

y(B) = (A8 B 0aB)" [oB) (BB a8 (123)

Das Energieintegral in (12.2) kann somit durch

y(E.) - [{(BE,;1) dE
ersetzt werden und ergibt
N(t) = noe~* y(B,) [ JHEB,; ) e du dE (12.4)

Die zur Zeit t > T gemessene und auf die Zeiteinheit bezogene
Stosszahl der aktivierten Kerne betragt

S(Bat) =—2 K (12.5)

wobel in der Konstanten K die Ansprechwahrscheinlichkeit des
Zihlrohrs, Raumwinkel, Quellenabsorption und Riickstreuung be-
riicksichtigt werden.

Die Stosszahl ist nach (12.4):

E,
S(Hy; ) =— K = Kange y(B,) [ [f(BE,;w)dudB  (12.6)
00

Bei zeitlich konstanter Strahlungsintensitit
fE, By t) = (B, B,)

vereinfacht sich (12.6) und ergibt folgenden Zusammenhang zwi-
schen Aktwierung und Stosszahl

S(B,, t
y(E,) !

N Kngye—t[edr —1] ff(E, E)IE

(12.7)



658 P. Erdés, P. Scherrer und P. Stoll. H.P.A.

Die Formeln (12.1) bis (12.7) gelten auch fir die mitbestrahlte
Monitorsubstanz, welche mit dem Index m bezeichnet werden soll. Fiir
die Monitoren Tal81, Cu®® und Cu5 ist ¢ (K) fiir den (y,n)-Prozess
bekannt, somit konnte die Aktivierung y,,(E), geméss (12.3) durch
graphische Integration berechnet werden. Sie ist als Funktion der
Grenzenergie F, in Fig. 5 dargestellt. Damit wird die Aktivierung
der zu untersuchenden Photospaltung

S(E,,, t) 0y K Fll)
Y (Ba) = Ym (Ba) - —5 17t 05 (12.8)

wobei folgende Abkiirzung eingefithrt wird:
F(t) = e~ #[e"—1] (12.9)

Als erster Strahlenmonitor wurde eine 15 pm dicke Cu-Folie be-
niitzt und deren Stosszahl in derselben Geometrie gemessen, als die
des zu untersuchenden Priaparates. Letzteres lag von der bestrahl-
ten Substanz chemisch abgetrennt als diinne Schicht vor: Selbst-
absorption und Riickstreuung traten keine auf. Die Selbstabsorp-
tion und Riickstreuung der Cu-Folie kompensieren sich gerade'®),
so dass gilt

nCuX-Keux  icuX foux Neux __ [ Cu®®
vk =y CuX= e (1210)

N = Gesamtzahl Atome des bestrahlten Elementes
t = Isotopenanteil
f = Anteil der registrierbaren Strahlung des Isotops, welches durch den Kern-

prozess entsteht

Folgende Werte wurden verwendet:

g f
Cut? 0,69 1
Cu®s 0,31 0,58

Als zweiter Strahlenmonitor wurde die Aktivitat von Tal80 be-
niitzt, erzeugt durch Tal8l(y,n)Tal80, Fir die sittigungsdicke Ta-
Scheibe gilt15):

’ngTaKTa _ 2<PTaQTa E’l‘a 1Ta fTaL
N G yrn N (12.11)

Da bedeuten:

Die dem Zahlrohr zugewandte Fliche der Monitorscheibe
Atomgewicht des Monitors

Loschmidt’sche Zahl

Experimentell bestimmte Proportionalititskonstante!?)

Mittlere Reichweite der g-Strahlung

e NRS
[

Il
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Es wurden nur die Elektronen der 0,61- und 0,71-MeV-g-Spektren?é)
registriert, somit gilt:

) g A a R
Tat$t 1 021 181 0,23 0,052 gr/cm?

13. Korrektur der Aktwierung wegen Intensititsschwankungen.

Da die Photonenintensitdt wiahrend der Bestrahlung schwankt,
ist der Ubergang von Gl. (12.6) zu Gl. (12.7) nicht zuldssig. Die
mittels dem Ausdruck (12.7) berechnete Aktivierung y(E,) bedarf
einer Korrektur.

Zur relativen Intensitdtsmessung verwendeten wir eine Ionisa-
tionskammer, deren Strom in Zeitabstinden von 4 man notiert wur-
de. Mittels dieser Werte berechnet sich die Korrektur wie folgt:

Die Bestrahlungszeit T' wird in N Intervalle 7 von der Lange der
Halbwertszeit der bestrahlten Substanz plus ein erstes Intervall
der Lange 0 < z < 7 eingeteilt

T'=z+N+< (13.1)

Bezeichnen wir mit X, den abgelesenen Mittelwert der Anzeige
der Ionisationskammer im k-ten Zeitintervall x + (k—1)7 =<t <

T+ kt;
x+ kT

Xo= Xu(E,) / du f (B, E,; u) dB (12.2)

zl:-l— (k Dz
C = C(E,) = Proportionalititskonstante

Dann wird (12.6) zu
N
S(E,, 1) = Kinge " y(E,) C{e’txz 21 X+ (e*—1)X,| (13.8)
k=1
Damit wird die Aktivierung

S (En, t
y (B,) = Caiia

Knge—#C [e** X 2F Xy 4 (e2—1) X,]

(18.4)

Analoge Ausdriicke gelten fiir den Monitor, wobei jedoch die Inter-
valleinteilung eine andere ist: M Zeitintervalle der Linge 7, be-
ginnend mit O = y < 7, und der Mittelwert der Anzeige soll im
Intervall 7,,; mit Y, bezeichnet werden. Dann ist

S (En, t) e—mt K’m Nom glmyz 21—1 YZ + (e/’]_'m,y__ ]_) YO
S, (B, t) e—2 Ky edx 3] 26—1 X + (ebe—1) X

(13.5)
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Vergleicht man diesen Ausdruck mit Formel (12.8), so erhilt man
den Faktor, womit die Aktivierung y(F,) zu multiplizieren ist, um
wegen den Intensitdtsschwankungen zu korrigieren. Die Aktivie-
rung wird :

etr—1  elpy 321 Y, +(eMm¥—1)Y
VB olsors, = Y(Br) g o ey e o r - (186)

Es ist zweckmissiger, die Bestrahlungszeit als ganzzahliges Viel-
faches der Halbwertszeit des Préparats (oder des Monitors) zu wih-
len: dann wird die Korrektur einfacher.

14. Die Bestimmung der Ausbeute.

Mit der Methode der Aktivierungsmessung bestimmt man das
Verhiltnis (s. Gl. (12.8)):

S(E, )1y KnFot) [ olB)[E,E,)dE

Sy Bptyng  KF() — [o,/(B) {(E.E,)dE

(14.1)
Unter der Ausbeute A der Realktion verstehen wwr die Anzahl Kern-
photospaltungen pro Mol und pro rontgen:

_ Lfa(E)f(E,En) dly
~ [g\B,E,)dE

(14.2)

g(E,E,) = Intensitidt der Photonen der Energie K in rontgen pro
sec und MeV.
f(E,E, = (Def.s. Abschnitt 11).

Die Ausbeute A entspricht dem von vielen Autoren gebrauchten
yield/mol r. Aus Gl. (14.1) folgt durch Einsetzen in Gl. (14.2)

BB 8 g Eop Bl Lf c.E) {(E, E,)dE

A=—g on, KF®)  [gB.B,)dE

Der Quotient

(14.8)

 L{0,(B){(E.E,)dE

Om = f9(B.E,)dB (144)

ist fiir eine bestimmte Grenzenergie eine Konstante des betreffen-
den Monitors. Fir die Grenzenergie 32 MeV erhélt man durch gra-
phische Integration folgende Zahlenwerte

m Ces
Cubs 7,35 % 10%/Mol r
o 4,72 x108/Mol r
Taltl 3,27 x 108/Mol r
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Die in Tabelle 11 angegebene Ausbeutewerte sind mit C,, von Cu$3
erhalten.

Als integrierten W() bezeichnet die Literatur den Wert des Inte-
orals

E’n
J= [ o(B)dE | (14.5)
0

Dieser Wert besitzt ein grosses kernphysikalisches Interesse, kann
aber nur dann ermittelt werden, wenn der WQ-Verlauf o(H) be-
kannt ist. In den meisten der hier behandelten Fille ist das nicht
bekannt. Aus Aktivierungsmessungen geht (s. Gl. (14.1)) das Inte-
gral

J - f o (E)f(E,E,)dB — G f o (B)f (E,E)AE  (14.6)

hervor, wo G die durch das Experiment bestimmte Grosse

S(Env t) o m KmFm(t)

O = SulBpiing  KF()

(14.7)

und der Index m den Monitor bezeichnen. Um aus J’ einen Aus-
druck zu erhalten, welcher den integrierten W@ J approximiert, be-
niitzen wir die Tatsache, dass ¢ (K) und o,,(F) Glockenkurven #ahn-
lich sind und I(E,L,) emne langsam verdinderliche Funktion von E
1st, und schreiben

~

f o(B) (B, E,) dE = f(B) | o(E)dE
/ AB) {(E, E,) dE = j(&) f E) dE (14.8)

wo B die Ener gle bedeutet, bei der o (E) sein Maximum annimmt.
Setzt man die Naherungen (14.8) in (14.6) ein, so erhélt man:

G 1@
Gyt = / E) dli = G L f o () dE (14.9)
Fiir den Monitor Cu®® bentitzten wir die folgenden Werte
32 MeV
/ oeuss(E) dE = 1,1 MeV mb (14.10)

0

B =18 MeV

Die vm nachfolgenden Text als o, angegebenen Werte sind durch
die Ndherung (14.9) und mit Cus5 als Monitor berechnet worden. Sue
stellen den integriertens WQ auf 20%, genau dar.
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15. Die automatische Entuicklungsanlage fiir Kernphotoplatten

Die Alphaspektren sind mit Hilfe von Kernphotoplatten be-
stimmt worden. Kernphotoplatten, deren Emulsionen dicker sind als
200 um, erfordern eine totale Entwicklungs-, Fixier- und Wasch-
zeit von insgesamt mehr als 20 Stunden. Drei Bader miissen dabel
mit Fis gekiihlt werden, ein Bad mit einem Thermostat auf einer
Temperatur von 20° C gehalten werden. KEs wurde eine Entwick-
lungsanlage gebaut, welche die sukzessiven Schritte der Tempera-
turentwicklungsmethode automatisch durchfithrt. Es lassen sich
zwel Platten gleichzeitig entwickeln (1 x 3”"). Wie aus Figur 6 er-
sichtlich 1st, werden die Platten durch eine Laufkatze und Kran

Fig. 6.
Automatische Entwicklungsanlage fiir Kernphotoplatten.

vom einen Bad ins andere transportiert. Der Zeitpunkt der einzel-
nen Bewegungen ldsst sich auf eine min. genau innerhalb 22 h ein-
stellen. Die horizontale Transportweglange betragt jeweils ein be-
liebiges Vielfaches von 10 em. Die Automatik besteht aus nicht
mehr gebriduchlichen PTT-Telephon-Schrittwithlern und Relais®).
Eine Minute nach jedem Badwechsel tastet ein Kontrollmechanis-
mus die Lage der Platten ab, und bei unrichtigem Funktionieren
ertont ein kraftiges Glockensignal in verschiedenen Rédumen des
Instituts. ‘

*#) Der PTT-Verwaltung in Ziirich danke ich fiir die Uberlassung dieses Materials.
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IV. Einzelmessungen.

Li7 (y, o) H3.

Eine frihere Veroffentlichung befasste sich eingehend mit der
Untersuchung dieser Reaktion4). Der Wirkungsquerschmttsverlauf
zeigt die Feinstruktur, welche das typische Merkmal der Kernphoto-
effekte der leichten Kerne 1st. Die Maxima entsprechen den.diskre-
ten Niveaus des angeregten Kernes. In Tabelle 4 sind einige Daten
der wichtigsten Kernphotoeffekte an 117 zusammengestellt.

Tabelle 4. :
Bindungsenergie Q der emittierten Teilchen und Wirkungsquerschnittsmaximum
des Kernphotoeffektes an Li7 unterhalb 32 MeV.

' Reaktion Li7(y,n)Li® Li?(y, p)He" Li?(y,00)H?
l Q MeV 7,24 10,01 2,46
D 0D 319) 220) _ g21) 0,522)

B0 (y, o) I8 und B (y,a) L.

Diese Reaktionen kinnten neben den Prozessen B°(y,d)He?* +
He? und B! (y,t)He* + Ie?* auftreten. Die Beobachtung wvon
B (y,a) 147 setzt insbesondere voraus, dass Li7 im Grundzustand
entsteht, da bereits der erste angeregtere Zustand den Zerfall
Li™*— H3 + He?* erleidet. Obige Reaktionen sind fir die Li-y-
Strahlung mit einem Wirkungsquerschnitt von 2,1 mb fir B! bzw.
0,018 mb fiir B® gefunden worden23). Diese Untersuchung erfolgte
mit Hilte von borgeladenen Photoplatten. Die dabei ermittelte
Energie-Reichweitebeziehung fiir L[i®- und Li7-Ionen ergab um
einen Faktor 2 grossere Reichweiten, als die von Ctrr bestimmten
Werte*).

Tabelle 5.

Wirkungsquerschnitte der bekannten Photoprozesse an B1? und B!
fir By = 17,6 MeV. Nach ErD0Os, SCHERRER und STOLL?%).

Reaktion B1%(y,np)2Het | B1oy,d)2Het Bll{y t)2He*
Q MeV 8,15 5,93 11,13
0-17,6 Mevmb 0,3 1,5 0,2

Eine Neusichtung des Materials ergab, dass die beobachteten
Riickstosspuren nicht vom Lithium, sondern von N (y,«) B1® und
016 (y, ) C12 stammten. Somit ergibt sich die Richtigkeit der Cier-
schen Energiereichweitebeziehungen der Li-Ionen sowie die Fest-

*) Herrn Prof. CiEr danke ich fiir seinen freundlichen Hinweis auf diesen

Punkt.
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stellung, dass die (y,a)-Reaktionen an Bor, welche auf den Grund-
zustand des 117 fithren, einen wesentlich kleineren, noch unbekann-
ten W) haben, als die in der Tabelle 5 zusammengestellten Photo-
prozesse.

N14(y, o) B0 ynd 016 (p,a) C12,

Diese Reaktionen wurden von MiLrar und Cameron??) in Kern-
emulsionen entdeckt und spater von diesen Autoren?®) sowie durch
SToLL??) eingehend untersucht. Die integrierten WQe bis 32 MeV
wurden durch Stort bestimmt und ergaben 1,4 MelV mb fiir Stick-
_stoff und 1,6 MeV mb fiir Sauerstoff.

Der O (y,4a)-Prozess wurde durch Gowarp und Winkins2$)
analysiert. Vom 016 (y,na«)-Prozess haben wir??) in einer fritheren
Publikation berichtet. Zusammenfassend erhilt man den Eindruck,
dass die drer Reaktionstypen bei zunehmender Gammaenergie sich
gegenseltig ablosen :

| B,~ 21 MeV E, ~ 30 MeV
018 (y,q) (12— Q18 (y,40) ————> O (y,na)C12

Das Energiespektrum der a-Teilchen aus dem (y,a)-Prozess am
Sauerstoff und Stickstoff wurde durch Aussetzen von Kodak-
NT1a-Kernphotoplatten der 17,6 MeV Li-p-Strahlung erhalten.
Diese monoenergetische Strahlung wurde der Betatrongammastrah-
lung vorgezogen, um das Auftreten einzelner C'2- und B'%-An-
regungsniveaus beobachten zu konnen.

Die Entwicklung der Platten erfolgte nach der Temperatur-
methode mit den tblichen Entwicklungszeiten und Temperaturen,
jedoch mit einem Spezialentwickler. Dieser von Rocmar und
Locuer??) angegebene pI-5,5-Entwickler gestattet eine emnwand-
freie Unterscheidung der «-Spuren von den C!'%- und B1°-Riick-
stossen. Die Zusammensetzung des Entwicklers 1st die folgende:

pH 5,5-Entwickler
Amidol . . . . . . .. 0,24 ¢
NogBOp: « ¢ o o + 5 2 1,65 g
1n-Essigsiure . . . . . 12 ml
HO &« s o ¢« o ¢« 4 5 3 70 ml

Das Energiespektrum der Alphateilchen ist in Figur 16 dargestellt.
Trotz der geringen Spurenzahl ist das Auftreten verschiedener An-
regungsniveaus ersichtlich. Besonders deutlich treten Grundzustand
und 4,43-MeV-Zustand in C'2 hervor.
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C3? (yya) P33 gl C195(p, ) P51,

Durch Gammabestrahlung am 82-MeV-Betatron kénnen am
natiirlichen Chlor-Isotopengemisch folgende Reaktionen mit Alpha-
emission auftreten:

: S-Energie | Q-Wert
\j 1
Nr. Reaktion T 1 MeV MeV
1 CiP%(y ey Poe 24 d p~ 0,26 7,9
2 CL%7(y, no) P32 14 d f~ 1,71 18,0
3 ClI35(y,0) P51 stabil - 7,0
4 CI®%(y,no) P30 | 25min | Bt 3,0 19,4

HorrzmanNy und Sucarman®l) beobachteten nach Bestrahlung
mit einem 50-MeV-Betatron die Reaktionen 1 und 2 und fanden
nach chemischer Abtrennung des aktiven Phosphors, dass beide
Reaktionen etwa dieselbe Ausbeute hatten. Der integrierte WQ er-
gab sich zu ¢ = 14 MeV mb zwischen 0 und 50 MeV. Dieser Wert
kann allerdings wegen energetisch ebenfalls moglichen Konkurrenz-
reaktionen um einen Faktor 4 zu gross sein.

Zur Untersuchung dieser Reaktionen bedienten wir uns in erster
Linie der Kernphotoplatten sowie der Aktivierungsmessungen.

AgCl-Kernphotoplaiten.

Zum Nachweis der (y,a)-Reaktionen an Chlor und zur Bestim-
mung des Energiespektrums der emittierten Alphateilchen wurden
Kodak-NTA-Kernphotoplatten von 200 um Dicke beniitzt, die an
Stelle des tiblichen AgBr das Halogenid AgCl enthielten*). Die
Platten wurden nach einer Untergrundabschwichung mit H,0, mit
dem 82 MeV Betatron bestrahlt. Die Bestrahlungsdosis wurde
durch Vorproben so festgelegt, dass die Plattenschwirzung noch
gute Messungen erlaubte.

Entwicklung der AgCl- Platten.

Der Amidol-Entwickler oder der Kodak-D 163-NaCl-Entwickler
ergaben bei Anwendung der iiblichen Temperaturentwicklungs-
methode schlechte Ergebnisse, indem #usserst grosse Korndurch-

*) Herrn Dr. R. W. BERRIMAN von den Kodak Research Lab., Harrow (Eng-
land), méchte ich fiir die Herstellung der Spezialemulsionen herzlichst danken.

*
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messer auftraten (> 0,5 um). Gute Entwicklung wurde wie folgt
erreicht:

Entwickler Stammlosung (D 163)
Stammlosung (D 163). . . 25 ml Metol . . . 220 mg
NaCl 20%, wassr. . . . . 25 ml Na,SO; . . . 75 ¢g
KBr 209% wéssr. . . . . 25 ml Hydrochinon 1,7 g
HaF . o 2 w35 5 6 5 % 3 350 ml Na,CO;. . . 6,56 ¢g

H,0 . . . . 100 ml

Entwicklungsvorschrift :

Bezeichnung Inhalt Zeit in min. Temp. °C
Vorbad H,0 30 3
Kaltbad Entwickler 30 -5
Warmbad Luft 10 19
Stopbad 2%, Essigsdure 15 3
Fixierbad Fixateur 1400 Zimmer
Waschbad Wasser 240 Zimmer

Auswertung der Platten und Iirgebnisse.

Die Auswertung ergab 502 Alphaspuren auf 111 Sterne der Re-
aktion C13(y,3a). Letztere wurde als Monitor der Strahlungsinten-
sitéat beniitzt, indem der integrierte W() der Kohlenstoffspaltung
als o't = 3,1 MeV mb angenommen wurde und aus Fabrikangaben
bekannt war, dass in der Emulsion 0,80 Chloratome pro Kohlen-
stoffatom anwesend waren.

Mehr als 91%, der Alphaspuren stammten sicher von der (y,a)-
bzw. (y,na)-Reaktion am natiirlichen Chlor-Isotopengemisch. Aus
den bekannten Ausbeuten der (y,o«)-Reaktionen an N4 und O
lasst sich berechnen, dass hochstens 89, der Spuren diesen Reak-
tionen zugeschrieben werden kénnen. Der Anteil von Silber-Alpha-
spuren 1st kleiner als 1%. Es ergaben sich die folgenden Alpha-
Ausbeuten am natiirlichen Chlor-Isotopengemisch (C137/C135 =
24,6/75,4)

A = 11250 «/Mol r

oint = 17 4+ 2 MeV mb

Das Energiespektrum der Alphateilchen ist in Figur 5 darge-
stellt und wird im Abschnitt 18 diskutiert.
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Aktivierungsmessungen.

Es war schwierig, die Reaktionen 1, 2 und 4 voneinander zu tren-
nen, weshalb die Aktivitdten auf drei verschiedenen Arten gemes-
sen wurden. Jedesmal wurden die Proben zusammen mit Cu- und
Ta-Monitoren am 32 MeV Betatron bestrahlt. Die Bestrahlungszeit
varnerte zwischen 1—6 Stunden.

a) 60 mg LiCl wurden nach der Bestrahlung in einer 10mg/cm?
dicken Schicht unter dem Zahlrohr gemessen. Die Aktivitiat hatte
eine Halbwertszeit, die linger als zwei Wochen war. Unter der An-
nahme, dass diese von den Reaktionen 1 und 2 herriihre, ergab sich
eine Ausheute, die das Doppelte der mit der Photoplatte bestimm-
ten 11250 «/Mol r betrug. Es wurde daher eine Absorptionskurve
des Praparates aufgenommen. Diese zeigte neben den 0,26 MeV und
1,71 MeV Betaspektren noch eine Komponente von geringerer Beta-
energie, aber etwa gleicher Intensitit. Sie rihrte vermutlich von

Al-Absorberdicke in mm —
ME=r=1T"T T T 7T T T T T

3\ T~

L \\1\\ o Pa\z\
L\
\535\P33

\l X I | | l l [ l I l [—

1
0 O1 02 03 04 G5 06 07 08 09 10 1 12 13 ¥

Fig. 7.
Al-Absorptionskurve des Riickstandes, welches nach Bestrahlung von CCl,
am Betatron durch Eindampfen erhalten wurde.

Stosszahl pro min

535 her, das in der Reaktion CI37(y,d) 335 entstand. Die Aktivitit
war zu schwach, um diese Vermutung zu bestdtigen, weshalb der
folgende Versuch unternommen wurde.

h) 16 g CClywurden in einem Glaskolben bestrahlt und anschlies-
send in einem Uhrenglas eingedampft. Der nicht sichtbare Riick-
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stand wies eine hohe Aktivitit auf und ergab die in Figur 7 gezeigte
Absorptionskurve. Diese zeugt deutlich von den Prozessen 1 und 2
sowle von

CI37 (y, d) S35

Nach Abzug der Schwefelaktivitit aus dem unter a) bestimmten
integriertem Wirkungsquerschnitt ergab sich als Summe der inte-
grierten W) der Reaktionen 1 und 2

ot 4 gt — 11,3 MeV mb

Wir haben angenommen, dass es fiir die Riickstandsbildung beim
Eindampfprozess keine Rolle spiele, ob es sich um das durch den
(y,2)-Prozess entstandene P33 oder um das durch den (y,na)-Pro-
zess entstandene P32 handle. Dann ergibt sich aus dem Verhiltnis
der auf Absorberdicke Null extrapolierten Intensitéiten (s. Fig. 10)

A, = 11000 /Mol r A, = 66000 o/Mol r
ot — 1,6 MeV mb ol = 9,7 MeV mb

¢) Um das merkwiirdige Verhiltnis zwischen den Ausbeuten der
(y,a)- und (y,na)-Prozesse an Chlor zugunsten des letzteren zu tiber-
priifen, ist versucht worden, grossere Mengen LiCl zu bestrahlen
und den Phosphor ohne Mitnahme des Schwefels chemisch abzu-
trennen. Kine diinne Priparatschicht war wegen der geringen (-
Energie von 0,26 MeV unerlédsslich. Folglich musste mit dusserst
wenig Trager gearbeitet werden. Keine der versuchten Trenn-
methoden ergab reproduzierbare Absorptionskurven wie unter b),
weshalb der Versuch aufgegeben wurde.

Daskussion.

Aktivierung und Kernphotoplattenmessungen ergaben tiberein-
stimmend am Chlor die grossten gemessenen Alphaausbeuten unter
allen Elementen. Wahrenddem der (y,a)-Prozess an Cl137 eine Aus-
beute besitzt, die unter der des Cu$5 liegt, scheint der (y,na)-Pro-
zess den (y,a)-Prozess bei 32 MeV Grenzenergie um einen Faktor 6
zu tberwiegen. Dieses Verhalten kann man verstehen, wenn man
Figur 17 betrachtet und dort die Q-Werte dieser Reaktionen, ver-
mehrt durch 5—6 MeV Coulombenergie, ber Z = 17 eingetragen
denkt (die ¢)-Werte sind in Tabelle 6 angegeben). Man sieht dann,
dass der (y,na)-Prozess durch die Riesenresonanz des Gamma-
einfangs eher begiinstigt ist als die (y,o)-Reaktion.
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K39 (y,no) C134,

Die (y,a)-Prozesse an den zwei stabilen Isotopen K3° und K4
fithren zu stabilen Cl-Isotopen, sind daher mit der hier angewandten
Methode der Aktivierungsmessung nicht nachweisbar. Die (y,na«)-
Reaktion konnte dagegen am K39 gefunden werden. Da schon in
einer fritheren Verdffentlichung dariiber berichtet wurde??), soll
hier nur die Ausbeute fiir die 32 MeV Betatron-Gammastrahlung
angegeben werden.

A = 2000 4+ 1700 o/Mol r
ot = 0,3 + 0,25 MeV mb

V51 (y,a) Sct?.

Diese Reaktion wurde von GrREeENBERG, TAaAvrnor und Hastam
entdeckt?®?). Sie bestrahlten NazV0,-16 H,0 am 23-MeV-Betatron.
Neben der 3,43 d Sc47-Aktivitit erhielten sie eine unbekannte Akti-
vitat von 72 d Halbwertszeit, welche zu Beginn der Messung schon
3,7mal intensiver war als die Sc47-Strahlung. Die Autoren schrieben
diese Aktivitiat dem Ti%! zu, welches durch V& (n,p)Ti5! entsteht.
Ausserdem erhielten sie die 15-h-Na?24-Aktivitat beigemischt.

Bestrahlung.

Es wurden 18,19 g V,0, zusammen mit Cu-Monitorfolien 4,64 h
am 32 MeV Betatron bestrahlt.

Chemye.

Das Vanadiumpentoxyd wurde in heisser konz. HCl aufgelost,
40 mg Lat+3-Triger als La(NO,); zugefiigt und mit Wasser auf
150 ml verdiinnt. Der siedend heissen blauen Lésung wurde nun
Oxalsiure bis zur volligen Sittigung zugefiigt, worauf das Scan-
dium zusammen mit dem Lanthanoxalat als weisser Niederschlag
ausfiel. Der Niederschlag wurde abfiltriert und mit heissem Wasser
kriftig gewaschen. Die chemische Ausbeute betrug ca. 709%,.

Die Aktwitdten und ihre Messung.

In Figur 8 ist die Zerfallskurve der so erhaltenen Aktivitat dar-
gestellt. Sie zeigt einzig die 3,42-d-Sc47-Aktivitét und keine andere.
Die Aktivitiat wurde 24 d lang verfolgt, wonach sie sich im Unter-
orund verlor, ohne auf die 0,36 MeV B-Aktivitit des 85-d-Sc%8 hin-
zudeuten, welches im (y,na)-Prozess am Vanadium entstiinde.
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Nimmt man an, dass diese Reaktion eine Stosszahl hervorruft, wel-
che gleich den statistischen Schwankungen des Untergrundes ist,
so folgt daraus die Abschitzung:
A (V51 (y,na) Sct8) < 0,5 4 (V51 (y,a) Sct7)
Als Ausbeute des (y,a)-Prozesses ergab sich
4 = (40 + 20) x 103 «/Mol r
Ot = 9,0 + 2 MeV mb
Zeit in Tagen ——
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Fig. 8.
Abfallkurve des Sc?, erhalten durch V& (yp,x)Sc?.

Zur Kontrolle wurde aus Vanadiummetall eine Pille gepresst,
unter den gleichen Bedingungen bestrahlt wie das Oxyd, und aus
ihrer Aktivitdt die Ausbeute berechnet. Da es sich in diesem Falle
um ein sdttigungsdickes Priaparat handelte, wurde nach HrinTzE
und FrscoBreck!S) vorgegangen (Sc besitzt ein erlaubtes pg-Spek-

trum). Es ergab sich o = T.2 & 2 MeV mb

Cu®5 (y,a) Cobl,

Der WQ-Verlauf bis zu 24 MeV Gammaenergie ist von HasnAM
et al.3%) mit grosser Prézision ermittelt worden. Diese Reaktion be-
sitzt die griosste Ausbeute aller (y,a)-Prozesse. Diese Tatsache ha-
ben wir benutzt, um das wenig bekannte Coél-Isotop herzustellen
und seinen ersten angeregten Zustand mit dem Scintillations-
spektrometer zu ermitteln®t). Eine Bestimmung der Ausbeute bel

32 MeV ergab A = 68000 + 14000 /Mol r
Ot = 10 4+ 2 MeV mb

Diese Werte iibertreffen diejenigen von Hasnam et al. Die Differenz
entspricht der Ausbeute zwischen 24 und 32 MeV.




Vol. 30, 1957. Die kiinstliche Alphaaktivitat. 671

BBy, &) As™7,

Diese Reaktion ist von Tavyrnor und Hasnam®5) bereits unter-
sucht worden. Sie bestimmten den Verlauf des W sowie die Aus-
beute be1 28 MeV. Die Ausbeutebestimmung wurde nun fiir 32 MeV
wiederholt. Ferner wurde mit Hilfe von Kernphotoplatten die «-
Ausbeute am natiirlichen Brom-Isotopen-Gemisch sowie die Ener-
gieverteilung der Alphateilchen bestimmt.

Bestrahlung.

20 g KBr wurden zusammen mit den Cu- und Ta-Monitoren
wahrend 8 h mit 32 MeV Grenzenergie am Betatron bestrahlt.

Chemue.

Das KBr wurde in Wagser aufgelost und 5 mg As~ in Form von
Na,HAsO, und Na,HAsO, als Triger zugefiigt. Durch KEinleiten
von Schwefelwasserstoff wurde As,S; gefallt. Die Ausbeute der
Trennung betrug 80%,.

Die Aktwititsmessung.

Die B-Aktivitdt des Arsensulfids wurde wahrend 100 h verfolgt.
Sie wies eine Halbwertszeit von 88,7 4= 0,5 h auf. Die Halbwerts-
zelt von As77 ist als 40 4 2 h bekannt. Es ist deshalb nicht ausge-
schlossen, dass das As?? durch eine 5—109%,-Beimischung von
26,8 h As76 begleitet war. Das letztere entsteht bei der Reaktion
Br8l(y, na) As?6,

Die Ausbeute.

Die Ausbeute und der integrierte W() ergaben sich zu

A =8800 4 3400 o/Mol r
Ot = 1,3 + 0,5 MeV mb

in guter Ubereinstimmung mit dem von Tavror und Hastam
genauer gemessenen Wert. Der eventuellen Beimischung des
(v,ma)-Prozesses wurde bei der Bestimmung der Fehlergrenzen
Rechnung getragen.

Messungen mat Kernphotoplatten.

Kodak-NT1a-Kernphotoplatten enthalten ber 509, relativer
Luftfeuchtigkeit 35 Gew.%, Brom der natiirlichen Isotopenzusam-
mensetzung : 50,69, Br7? und 49,49, Br81. 200 ym dicke Kernphoto-
platten wurden am Betatron mit 32 MeV Grenzenergie bestrahlt.
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Die Dosis wurde so gewahlt, dass der durch Photonen verursachte
Untergrund die Auswertung gerade noch ermdoglichte. Die Platten
wurden Amidol-temperaturentwickelt und auf Alpha-Spuren sowie
auf ,,Kohlenstoffsterne’* aus der Reaktion C!2(y,3a«) abgesucht.
C12(y,8a) diente als Monitorreaktion, da ihr W() genau bekannt
ist22) und nach Fabrikangabe 0,80 Silberatome pro Kohlenstoff-
atom in der Emulsion anwesend waren. Die Energieverteillung der
Alphateilchen aus Brom wird im Abschnitt 17 besprochen. Nimmt
man fiir die Reaktion C'2(y,8«) den integrierten WQ als o, =
3,1 MeV mb an, so ergibt sich als mittlerer integrierter W) der
(y,o) und (y,no)-Prozesse an beiden Bromisotopen der Wert

o = 1,5 4 0,5 MeV mb.

Vergleicht man diesen Wert mit dem oben fiir Br8! angegebenen, so
folgt, dass beide Bromisotope etwa denselben (y,e)- Querschnitt be-
sitzen.

Rb87 (y,a) Bres,

Die Anregungskurve dieser Reaktion wurde von Haszam und
SKARSGARD3S) bis zu 28 MeV bestimmt. Diese’ Autoren haben die
Reaktion auch zum ersten Mal nachgewiesen. Um eine Kontrolle
unserer Messungen zu erhalten und um die Ausbeute bei 32 MeV
zu ermitteln, haben wir diese Ausbeutebestimmung wiederholt. Es
bot sich dabei Gelegenheit, auch die (y,n«)-Reaktion an Rb87 und
Rb85 nachzuweisen.

Bestrahlung.

12,12 RbNO; wurden zusammen mit den Cu- und Ta-Monitoren
4 h lang mit 32-MeV-Grenzenergie am Betatron bestrahlt. Es wur-
den zwel Bestrahlungen durchgefiihrt.

Cheme.

Das RbNO,; wurde in 100 ml H,O aufgelést und 20 mg Br--
Triger als KBr zugefiigt. Durch Zugabe eines vierfachen Uber-
schusses an TINO; wurde das gelbe T1Br gefiillt und abfiltriert. Die
Fallung mit TINO, an Stelle des tiblichen AgNO; gestattete die Aus-
beute der chemischen Trennung nach der Aktivititsmessung gravi-
metrisch zu bestimmen: TIBr zersetzt sich beim Stehen im Gegen-
satz zu AgBr nicht. Die Ausbeute betrug 829, bzw. 1009%,.

Die Aktuntdten und thre Messung.

Die Messung begann 15 h nach Bestrahlungsende und wurde 8 d
lang gefiihrt. Nach Abzug der 19 d Rb86-Aktivitat, welche von der
Reaktion Rb87(y,n) Rb#® herithrt und durch die chemische Tren-
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nung nicht vollstandig entfernt werden konnte, blieb eme Abfall-
kurve zuriick, welche dreir Halbwertszeiten aufwies. Diese waren:
35 h Br824,4 h Br8®™und 2,4 h Br83. Die Messung nach der zweiten
Bestrahlung konnte 5 h frither begonnen werden. Es trat cine zu-
satzliche vierte Aktivitat auf, welche als 18 min Br8® angesehen
wurde, jedoch wegen der geringen Stosszahl nicht mit Sicherheit
1dentifiziert werden konnte.

Die Ausbeuten.

Die drer mit Sicherheit festgestellten Reaktionen lieferten die
folgenden Messergebnisse:

Reaktion A (x 103«/Mol r) ont(MeV mb)
Rb87(y,0) Brés 3,56 +04 0,52
Rb&7(y, no) Bré? 0,34 + 0,10 . 0,05
Rb85(y, not) Brsom 2,0 +0,8 0,3

Die Reaktion Rb®3(y,«) Br8t fithrt auf ein stabiles Isotop, konnte
somit nicht nachgewiesen werden. Die Ausbeute der Reaktion
Rb85 (y,ne) Br8? (18 min) konnte nur abgeschétzt werden. Sie ist
von der gleichen Gréssenordnung als der Alphaiibergang zum Iso-
mer desselben Kerns.

Ag1o9 (v, &) Rh105,

Dieser Photoprozess ist im gleichen Jahr von GREENBERG et al.??)
sowle von DE LAaBourays und Breypon3®7) untersucht worden.
Erstere bestimmten die Ausbeute zu 50 «/Mol », letztere zu 4400
a/Mol r. Mangels iibereinstimmender Ergebnisse wurde eine Neu-
bestimmung vorgenommen.

Bestrahlung.

Um einen eventuell sehr kleinen W nachweisen zu kénnen
(50 a/Mol r) wurden 100 g metallisches Silber in Form von Blech-
stiicken zusammen mit den Cu- und Ta-Monitorfolien wihrend
10 h mit einer Grenzenergie von 32 MeV Betatron bestrahlt.

Cheme.

Es wurde das von BEypox37) ausgearbeitete Trennverfahren an-
gewandt. Das Silber wurde in heisser konz. Salpetersidure aufge-
16st und mangels Rhodiumtriger 50 mg des chemisch analogen
Fe+3 zugefiigt. Mit Ammoniak wurde das aktive Rh zusammen mit
Fe(OH), gefillt. Durch Wiederauflésen in Salpetersdure und noch-
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malige Féllung mit Ammoniak wurde der Niederschlag von Silber-
spuren gereinigt. Die chemische Ausbeute an Fe betrug 759%,. Die
Ausbeute des Rh allein konnte nicht bestimmt werden. Sie wurde
als ebenfalls 759, angenommen, kann aber kleiner gewesen sein.

Die Aktivititsmessung.

Die nach der chemischen Trennung verbliebene Aktivitit wies
die Halbwertszeit von 89 4~ 4 h des Rh1% guf. Die Ausbeute und
der integrierte W¢ waren

A = 1360 «/Mol r
Oy = 0,2 MeV mb

Wegen der Unbestimmtheit der chemischen Ausbeute kann der
W) um einen Faktor 2—3 hoher sein — aber nicht niedriger — als
der oben angegebene Wert. Aus Messungen mit Kernphotoplatten
ergab sich jedoch dieser Wert als zutreffend. AgBr-haltige Kern-
photoplatten wurden mit dem 32-MeV-Betatron bestrahlt und die
Anzahl Alphaspuren von Br und Ag in der Emulsion verglichen.
Erstere besitzen Energien um 10 MeV, letztere um 15 MeV. Die
Spurenzahlen verhielten sich wie « Ag/a Br < 1/10.

Der von GrREENBERG et al. gemessene Wert ist zehnmal kleiner
als unser Resultat. Dies ldsst sich auf die Mingel ihrer chemischen
Trennmethode zuriickfiihren, auf die die Autoren besonders hin-
weisen. Es gelang ihnen nicht, die chemische Ausbeute zu be-
stimmen.

Der zehnfach griossere Wert von Dr LABournave und Brypon
kann auf einen Fehler in der Bestimmung der Gammastrahlinten-
sitét beruhen*).

Sbi2i(y, o) Inllmm,

Von der Entdeckung dieser Reaktion konnte in einer kurzen Mit-
teillung schon friither berichtet werden.

Bestrahlung.

10 g Sb,0O; wurden zusammen mit den Cu- und Ta-Monitor-
scheiben 90 min lang bestrahlt. Es wurden 11 Bestrahlungen bei
verschiedenen Grenzenergien des Betatrons vorgenommen.

*) H. DE LABOULAYE, private Mitteilung.



Vol. 30, 1957. Die kiinstliche Alphaaktivitit. 675

Chemae.

Die Shy04-Probe wurde in 30 ml heisser konz. HCl aufgelost und
20 mg In*3 als Trager zugefiigt. Die Lésung wurde mit heissem
Wasser zu 600 ml verdiinnt, worauf das Antimon in Form des
Hydroxyds ausfiel. Durch dreimalige schnelle Filtration durch den-
selben Papierfilter von 11 em @ wurde die Liésung bis auf Spuren
von Antimon befreit. Mit konz. Ammomak wurde neutralisiert und
das ausfallende In(OH); + Spuren von Sb(OH); mit einer Glas-
filternutsche G4 aufgefangen. Der Riickstand wurde in 5 ml heis-
ser konz. I1J gelost und durch die Nutsche gesaugt, worauf diese
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Fig. 9.
Abfallkurve der vom bestrahlten Antimon chemisch abgetrennter Indiumfraktion.

mit 20ml 1 n HJ gespiilt wurde. Die Losung, welche nun 25 ml
ausmachte und 2 n in HJ war, wurde zweimal mit je 25 ml Athyl-
dther ausgeschiittelt, worauf das Indlumjodld in die Atherphase
tibertrat. Es wurde hierauf aus dem Ather in 100 ml 1:100 verd.
Salpetersiure extrahiert. Nach Hinzufiigen von 2,5 ml einer
50 mg/ml 8-Hydroxychinolin-Lisung wurde mit NaOH ungefiihr
neutralisiert und der pH-Wert durch die Zugabe von 30 ml 3n
Na-Acetat und 15ml 3n Essigsdure auf das Fillungsoptimum
von Indiumoxinat eingestellt. Das zitronengelbe In-Oxinat wurde
durch ein 30-mm- @ -Filter filtriert und mit etwa 100 ml heisser
pH-5-Losung (0,06 M Essigsidure + 0,13 M Na-acetat) gespiilt. Die
Ausbeute wurde direkt als In-Oxinat In(CyH ON),; gravimetrisch
bestimmt und schwankte zwischen 70 und 80%,. Wihrenddem in
der In(OH),-Féllung noch eine stérende Antimonaktivitit auftrat,
konnte nach der Extraktion im Oxinatniederschlag kein Antimon
mehr festgestellt werden. Die Trennung nahm 80 min in Anspruch.
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Dre Aktwnidten und thre Messung.

Die 117 min B—-Aktivitdt des In''?” wurde in jedem Fall iiber
6 Halbwertszeiten verfolgt. Figur 9 zeigt eine typische Abfall-
kurve. Neben der 117 min In''? trat jeweils eine unbekannte
36 4+ 6-min-Aktivitat auf. Die Identitdt dieser Aktivitidt konnte
noch nicht abgeklidrt werden und bildet den Gegenstand gegen-
wiartiger Untersuchungen. Sie setzt sich vermutlich aus den Strah-
lungen des 17,5 min In'19, des 66 min In''?, des 54 min In''® und
des 89 min Sn'?® zusammen.
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Fig. 10. Wirkungsquerschnittsverlauf der Reaktion Sbh121(y,qa) In117m,

Wirkungsquerschnitt in mikrobarns (107*°cnf) ——

Der Wirkungsquerschnitt.

Der aus der Aktivierungskurve mittels Photondifferenzen-
methode gewonnene WQ-Verlauf ist in Figur 10 dargestellt. Die
Wichtigsten Reaktionsdaten ersieht man aus Tabelle 7. Als Einsatz-
energie wurde diejenige betrachtet, bei der W) 1/100 des Maximal-
wertes tiberschreitet.

Tabelle 7.

Reaktionsdaten von Sb121(y,e)In117m,
Bindungsenergie Q (MeV) 3,4 + 1,0
Coulomb-Barriere B¢ (MeV) 14.9
Q+ B¢ (MeV) 18,3 4+ 1,0
Einsatzenergie (MeV) 19,0 41,0
Omzx bel (MeV) 25,0 + 1,5
Omax (ub) 65 4+ 15
Oint (MeV mb) 0,35 + 0,07
Ausbeute A (o/Mol r) 2400 -+ 500

Der Prozess Sb'?l(y,na«)Inl'® konnte wegen der kurzen Halb-
wertszeit (13 sec) von In'1® nicht nachgewiesen werden.
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Tal®t (y,o) Lut?7.

Wie 1im folgenden berichtet wird, gelang es, diese Reaktion nach-
zuweisen und die Alphaausbeute zu bestimmen.

Bestrahlunyg.

20 ¢ fein pulverisiertes Ta-Metall wurden zusammen mit den
Cu- und Ta-Monitorscheiben 10,5h lang mit einer Grenzenergie
von 32 MeV bestrahlt. Es wurden zwel Bestrahlungen durchgefiihrt.

Chemue.

Das Ta wurde zusammen mit 30 mg La-Trager (als Nitrat zuge-
figt) mit Kalilumpyrosulfat in einem Pt-Tiegel aufgeschlossen. Der
Kuchen wurde in Hy,50, aufgeweicht und Oxalséure zugefiigt. Die
Oxalate der seltenen Erden (Lu und La) fielen aus, wahrend der
sehr stabile Oxalkomplex des Ta in Lésung blieb. Der Filterriick-
stand wurde caleiniert und als La,O, gewogen. Die Ausbeute betrug
55%, bzw. 70%. Durch eine Vorprobe mit Neutronen-aktiviertem
TLa wurde festgestellt, dass der Gliuhriickstand zu 959, aus La,O,
bestand.

Zeit in Tagen —
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Fig. 11.
Abfallkurve der vom bestrahlten Tantal abgetrennten Lutetiumfraktion.

Die Aktvwritit und thre Messung.

Die mit dem Stirnzéhlrohr registrierte B-Aktivitidt der ersten
Messung ist in Figur 11 dargestellt. Es zeigte sich zun#chst eine
Aktivitit von 8,3 h Halbwertszeit, welche dem Isotop Tal80 zuge-
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schrieben werden kann. Dieses entsteht in der Reaktion TalS!
(y,n)Ta'8® und konnte durch die chemische Trennung nicht véllig
eliminiert werden. Nach drei Tagen war sie abgeklungen, und die
Aktivitat fiel von da an mit einer Halbwertszeit von 6,4 4 0,6 d
ab. Sie wurde wihrend 18 Tagen verfolgt.

Die Ausbeute.
Diese wurde bestimmt zu
A = 1000 -+ 200 o/Mol r.
Der bis zu 32 MeV imtegrierte W¢) betrug:
ot = 0,145 4 0,03 MeV mb.

T1205(y, &) T1291 und T1295 (p, na) A1 200,

g1 L1 18t das Element mit der héchsten Kernladungszahl, an wel-
chem noch gehofft werden konnte, die kiinstliche Alpha-Radio-
aktivitdt nach Gammabestrahlung nachweisen zu konnen. Denn
die stabilen Isotope der Elemente g¢Pb und gBi fithren durch
Alphazerfall auf ebenfalls stabile Kerne — mit Ausnahme des
Pb207, Das letztere 1st aber zur Untersuchung auch nicht geeignet,
da das Tochterprodukt Hg?°® die lange Halbwertszeit von 51 d
aufweist. Allen tbrigen Elemente am Schluss des periodischen
Systems sind selbst radioaktiv.

Es gelang auch, die (y,a)- und (y,ne«)-Prozesse am T12°5 nachzu-
weisen und den W()-Verlauf zu bestimmen.

Bestrahlung.

10 g TI(NO;), wurden zusammen mit den Cu- und Ta-Scheiben
90 min lang bestrahlt. Es wurden 13 Bestrahlungen bei verschiede-
ner Grenzenergie des Betatrons vorgenommen. Zusatzlich wurde
eine Bestrahlung von 20 g TI(NO,), 7 h lang durchgefiithrt, um das
3,3 d Aul? hervortreten zu lassen. Diese langere Aktivitat wurde
schon von HeInricH et al.?8) beobachtet.

Chemae.

Die TI(NO,)s-Probe wurde in 150 ml heissem Wasser aufgelost
und 20 mg Aut3 als Tréger zugefiigt. Zur kochenden Losung wur-
den 2 g Oxalsdure zugegeben, worauf das Gold als flockiger roter
Niederschlag erschien. Dieser wurde auf einem 30-mm- & -Papier-
filter filtriert und mit 100 ml heissem Wasser gewaschen und durch
Saugen getrocknet. Die Ausbeute wurde nach Beendigung der Ak-
tivitdtsmessung und Calcination des Filters gravimetrisch bestimmt
und schwankte zwischen 97 und 100%,. Die in der Probe vorhandene
starke 11,5-d-Aktivitat des Thalliums konnte durch die Trennung
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in jedem Fall auf weniger als 1,59, der Goldaktivitit zur Zeit des
Messbeginns reduziert werden. Die Trennung nahm 20 min in
Anspruch.

Aus der 7 h lang bestrahlten Probe wurde das Gold elektrolytisch
auf ein Platinnetz abgeschieden, indem das Thalllumnitrat in Was-
ser gelost und das Gold durch die Zugabe von 2 g KCN als Cyanid
wihrend 30 min elektrolysiert wurde.
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Fig. 12.

Typische Abfallkurven des vom bestrahlten Antimon abgetrennten Goldes.

a) Bestrahlt mit 32 MeV Grenzenergie.
al) 26 min Au2°! aus T1%05(y,a) Au20l,
a2) 48 min Au20 aus T12%(y, na) Au200,
b) Bestrahlt mit 27 MeV Grenzenergie: Reines Au?01,

Die Aktwitiiten und thre Messung.

Die Bestrahlungen ergaben die 26 -+ 1-min-f—-Aktivitdt des
Au?%! sowie eine zu Messbeginn etwa 100mal schwichere lang-

lebige Komponente, welche durch das Zusammenspiel des 8,3 d

Aul® aus TI203(y,a) Aul??, des 2,7d Aul?® aus TI1203(p,no) Aul®®
sowie des 11,5 d T1292 aus T1293 (y,n) T122 zustandekam.

Bestrahlungen mit tiber 29 MeV Grenzenergie zeigten die zu-
sitzliche 48-min-g--Aktivitat des Au2°0 aus T1%205(y, na) Au200.

Der Abfall wurde in jedem Fall diber 12 h lang verfolgt. Figur 12
zeigt zwel typische Abfallkurven: Die Grenzenergie ist in einem
Fall unter, im anderen iiber dem Schwellenwert des (y,na)-Pro-
zesses, der die 48-min-Au?9%-Aktivitat hervorruft.
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Diese Messungen wurden mit einem 2-mg/em?2-Stirnzéhlrohr
durchgefiithrt, bis auf die Einzelmessung, welche der 7h langen
Bestrahlung mit 32 MeV Grenzenergie und elektrolytischer Gold-
abscheidung folgte. Diese wurde mit einem diinnwandigen Alu-
miniumzihlrohr durchgefiithrt. Diese Abfallkurve wurde wéhrend

Gammaenergie in MeV
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Wirkungsquerschnittsverlauf der Reaktionen TI2%%(p,«) Au??! und
T1%0%(s, % o) Au?00,

zwel Wochen verfolgt. Die 11,5 d Tl-Aktivitat trat in diesem Falle

nicht auf. Als Halbwertszeit der schwachen Aktivitat ergab sich

3,0 + 0,5 d. Sie konnte nicht in zwer Komponenten aufgelost wer-
Tabelle 8.

Reaktionsdaten von T1295(y,«) Au?°1 und T1205(y, no) Au200.
*: Bei 32 MeV noch am Steigen.

Reaktionstyp V50 Ve
Bindungsenergie Q (MeV) 0,9 -4 3,1 8,1 + 4,0
Coulomb-Barriere B¢ (MeV) 21,9 21,9
Q-+ Bg (MeV) 22.8 + 3,1 30,0 + 4,0
Einsatz (MeV) 19,0 + 1,0 28,5 + 1,0
Omax bel (MeV) 25,0 + 1,0 —
Omax(ub) 95 + 20 65%
oint (MeV mb) 0,35 -+ 0,07 0,16%*
Ausbeute (o/Mol 7) 2400 4 500 1100%*

den, die den Prozessen TI203(y,a)Aut®® 3,2 +-0,1d und TI2%3
(y,no) Aul®® 2,70 4 0,04 d entsprichen®).
*) HrIiNricH, WAEFFLER und WALTER®#) haben die Ausbeute der Reaktion

T1293(p,a) Aul®? firr 31 MeV Gammastrahlen bestimmt. Es handelt sich dabei aber
um die Summe der Ausbeuten der (y,«)- und (p,no)-Reaktionen.
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Die Wirkungsquerszhnatte.

Aus den Aktivierungsmessungen der beiden Reaktionen wurden
thre Wirkungsquerschnitte mittels der Photondifferenzenmethode
bestimmt. Diese sind in Figur 13 dargestellt. Die wichtigsten Re-
aktionsdaten sind 1in Tabelle 8 zusammengestellt. Fiir das leichtere
T1203-Tsotop ergab sich ebenfalls der Wert fiir die Ausbeute der
(y,0)- und der (y,na)-Reaktion zusammen :

A = 920 4 200 «/Mol »
Ot = 0,13 - 0,08 MeV mb

V. Diskussion der Eigenschaiten der (y,«)~Prozesse.

Im folgenden sind diejenigen Eigenschaften der durch Gamma-
bestrahlung hervorgerufenen kiinstlichen Alpharadioaktivitit zu-
sammengestellt, die uns gegenwiirtiz bekannt sind.

16. Der Wirkungsquerschnittsverlauf.

Die funtf Ifélle, in denen der WQ-Verlauf des (y,a)-Prozesses in
Funktion der Photonenergie bekannt ist, sind in Figur 14 aufge-
zeichnet. Die wichtigsten Reaktionsdaten sind in Tabelle 9 zu-

Tabelle 9.
Wichtigste Reaktionsdaten der bekannten (y,x)- WQe.
Cl) 2901165(‘,‘/,&)0061 nach Ref. 33. b) 35BI'81(‘}/,O()A,S77 nach Ref. 35.
¢) 5,Rb37(y,0) Br®? nach Ref. 33. d) 51Sb121(p,a)Intt™m diese Arbeit. .
e) . T1205(y,a)Au0! diese Arbeit.

Reaktion a b c d e
Q; (MeV)n.Massenformel?) 6,1 5.4 5,5 2,4 —4,2
Qs (MeV) n. WarsTrRAY") (6,3 + 0,4{6,4 - 0,3|7,8 - 0,3|3,4 4+ 1,0/0,9 - 3,1
Coulomb-Barr. B¢*) (MeV) 10 114 11,9 14,9 21,9
Q;+ Bc (MeV) 16,1 16,8 17,4 17.3 1773
Q.+ B (MeV) 16,3 17,4 19,7 18,3 82,8
Einsatzenergie (MeV) 13.8 14 14 19 19
Omax bei (MeV) 22 21,5 23,5 25 26
Omax (ub) 1550 300 80 90 80
Neutronenbind. E. (MeV) 10,8 9,7 9,6 9,0 g
Halbwertsbreite (MeV) 7,5 4 7 3,5 3,5

sammengestellt. Man stellt fest, dass die (y,a)-Querschnitte einen
resonanzartigen Verlauf haben. Diese Resonanz ist keine Folge der
Riesenresonanz des Photoneneinfangs: Fiir schwere Kerne findet

*) Siehe Fussnote Tabelle 10.
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die (y,)-Resonanz bei wesentlich hoheren Energien statt, als der
Resonanzeinfang der Photonen (s. z. B. Sb, Tl).

Der Einsatz des (y,«)-W@es fallt zusammen mit der Summe von
Alphabindungsenergie und Coulomb-Energie, kann aber auch um

10
160017 1600
1400 —1400
1200+ —1200
1000 —1000
el
= 3 L —
c
800~ — 800
.‘é
i
:}J} — —
@
Z 600 - 600
o
o]
=)
o s —
.l:
=
400 -] 400
200 — 200
Ot—— i 0

Gammaenergie in MeV
Fig. 14.
Wirkungsquerschnittsverlauf der bekannten (y,x)-Reaktionen.
a) Cub3(y,a)Co®! nach Hastam, SmiTH und TAYLOR33).
b) Bré#i(y,x)As? nach Tavyror und Haspam®3).
¢) Rb®(y,0)Br® nach Hasram und SKARSGARD?3)36),
d) Sb12l(y,a)In1?™ nach dieser Arbeit.
e) TI205(y,0) Au20! nach dieser Arbeit.

12 MeV niedriger sein als diese. Der Abfall des W{Qes findet bel
einer Energie statt, welche der Bindungsenergie des néchsten Neu-
trons im Kern entspricht. Am Beispiel des Thalliums sieht man,
dass der (y,ma«)-Prozess den (y,a)-Prozess tatséchlich ablost. Es
handelt sich also beil den dargestellten Wen nicht um eine echte
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Resonanz und auch nicht um die Wiederspiegelung der Photonen-
einfangsresonanz. Es ist vielmehr zu vermuten, dass die W)summe
der (y,a)-, (y,nea)-, (v, 2na)- usw. Prozesse eine flache, nicht reso-
nanzartige Funktion der Gammaenergie darstellen.

Die in Tabelle 9 angegebene Energien des WQmaximums sowie
die Halbwertsbreite sollen nicht genauer als 4+ 1—2MeV genau
betrachtet werden. Die Photondifferenzenmethode gestattet keine
genauere Bestimmung.

17. Energiespektrum der emittierten Alphateilchen.

In Figur 15 sind die von uns gemessenen Alphaspektren darge-
stellt. Far die leichten Elemente ist noch eine Feinstruktur erkenn-
bar, welche durch die Ubergénge in wenige, wohldefinierte Niveaus

n/bSMev
N14
04 fﬂ
0 Eo
I e e e
5 10 15 Mey
E* ') — T cl> 015
5-
0 ’J_L‘ [J—LL o
0 5 10 15 Mev
304
204
10-
- E
0 —— : ; ]~
204 5 10 15 Mev
79+
Br.981
101
O e S - ol E—. SR -
0 5 10 15 Mey

Fig. 15,
Energiespektrum der Alphateilchen emittiert aus gammaangeregten Atomkernen.
N und O mit 17,6 MeV Li-Gammas, Cl und Br mit dem 32-MeV-Betatron
bestrahlt. Messungen mittels Kernphotoplatten.
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zustande kommt. Bel den schweren Elementen 1st das Alphaspek-
trum emer Gaussverteilung dhnlich. Die Lage des Maximums dieser
Verteilung 1st in Tabelle 10 mit der Hoéhe der Coulomb-Barriere
verglichen®).

Tabelle 10.

Daten der Alphaspektren emittiert aus Kernen, die mit der 32-MeV-Betatron-
Gammastrahlung angeregt wurden.

B, Max I'Y B
Blement | vy (MeV) (MeV)
Chlor 5,5 4 6,7
Brom 10 4 11,4

In anderen Messungend) traten zwei Maxima des Alphaspek-
trums auf. Wir fanden nur eines.

Ein wesentliches Merkmal der Energieverteillung ist die Gegen-
wart vieler Alphateilchen, die eine kleinere Energie besitzen als die
Hohe der klassischen Coulomb-Barriere. In der Tat liegt auch das
Maximum der Verteilung niedriger als die Barrierenhohe. s muss
daher angenommen werden, dass die effektive Coulomb-Barriere
niedriger ist als die klassische. Eine solche niedrige Barriere kann
abgeleitet werden, wenn man nach Tornork und Brussarp48) dem
Coulomb-Potential ein Kern-Topfpotential iiberlagert, dessen Rand
wegen der Verschwommenheit der Kernoberfliche abgerundet ist.

Wird eine niedere Coulomb-Barriere als richtig angenommen, so
lasst sich damit auch die Frage losen, warum bei der Kernverdamp-
fung, die durch hochstenergetische kosmische Strahlung ausgelost
wird, zahlreiche Alphateilchen mit niedrigeren kinetischen Energie
aus dem Kern treten als die Coulomb-Energie. Diese vieldiskutierte
Tatsache kann auf Grund der statistischen Theorie nicht verstan-
den werden.

Auch kann das Auftreten vieler energiearmer Protonen in (n,p)-
Prozessent®)4') durch die Annahme einer niedrigeren effektiven
Coulomb-Barriere erkliart werden.

Einen anderen Hinweis auf die niedrigere Coulomb-Barriere er-
hilt man durch die Betrachtung der Einsatzenergie der (y,«)-Pro-
zesse (Tab. 9). Es ist ersichtlich, dass diese Einsatzenergie niedriger
sein kann als die Summe der Bindungsenergie des Alphateilchens
und die klassische Coulomb-Energie.

*) Diese wurde nach folgender Formel berechnet:
Bo=2Ze*/Rg+ R, By =1,60x1071% 41/,
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18. Abhiingiglkeit der Alphaausbeute (integrierter Wirkungs-
querschnitt) von der Kernladungszahl.

In Figur 17 sind in Funktion der Kernladungszahl die Ausbeuten
der (y,n)-, (y,p)- und (y,a)-Prozesse eingetragen. Tabelle 11 fasst
die Ausbeuten der (y,«)-Reaktionen zusammen.

Tabelle 11.

Integrierte Wirkungsquerschnitte und Ausbeuten der kiinstlichen Alphaaktivitit
von Kernen nach Gammaanregung mit Betatron. (Die [y,o]-Ausbeuten bei 32 MeV
umfassen den gesamten resonanzartigen W-Verlauf. Die (y,no)-Ausbeuten er-
fassen nur einen Bruchteil des WQes, da dieser bei 32 MeV noch im Anstieg ist).

Max.
o Ausbeute |Betatron-
T50t0P | Moy mb)| (a/Mol 7) | energie Beferenz

(MeV)

(y, )
Li7 1 6800 24 TirrerTON und BRINRKLEY22)
(;1a 3.1 21000 31 TeLEGDI und EDERYY)

GowarD und WILKINg®?)
N 1,4 9500 31 STOLL27)
016 1.6 11000 31 STOLL
C137 32 diese Arbeit
Vel 5.5 38000 32 diese Arbeit
Cuts 10 68000 32 diese Arbeit
Brst 1,3 8800 32 diese Arbeit
Rb#7 0,52 3500 32 diese Arbeit
Ag109 0,2 1360 32 diese Arbeit
Shi21 0,35 2400 32 diese Arbeit
Talsl 0,14 950 32 diese Arbeit
T1205 0,35 2400 32 diese Arbeit
(7, ner)
Q16 0,019 130 3l SCHMOUKER, ERDOS,
C137 JorpAN und Srtorrn??) und
diese Arbeit

K3 0,3 2000 32 SCHMOUKER et al.
AR 8.2 15000 32 diese Arbeit
Rb5(*¥) 0,3 2000 32 diese Arbeit
Rb?87 0,05 340 32 diese Arbeit
T1205 0,16 1100 32 diese Arbeit

Besonders zu beachten ist, dass die (y,«)-Ausbeuten bet hohen
Z nicht stark absinken, sondern zwischen 7 = 40 und Z = 90 sta-
tiondr bleitben. Ein dhnliches Verhalten zeigt die Ausbeute der
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(v,p)-Reaktionen. Eine einfache Erklirung dieses Verhaltens bietet
sich durch Figur 16. Darin ist reliefartig der Dipol-Gammaeinfang
— sogenannte Riesenresonanz — in Abhingigkeit von der Kern-
ladungszahl und der Gammaenergie dargestellt. Lings der Grat-
linie 1st der maximale W) des Gammaeinfangs gelegen. Die weite-
ren zwel geraden Linien stellen die Z-Abh#ngigkeit der Energie dar,

Kernladungszahl

Y-

= I I I i l I I 1
= oSb ol

in MeV

Energie

3 I | | I | | | I
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Fig. 16.
Reliefartige Darstellung der Riesenresonanz des Photoneneinfangs in Funktion der
Kernladungszahl und der Gammaenergie. Eingezeichnet sind ferner die Geraden,
lings denen die (y,p)- bzw. (y.&)-Reaktionen ihren maximalen Wirkungsquerschnitt
annehmen.

bei der die (y,p) bzw. (y,«)-Reaktionen ihre maximale W¢e anneh-
men. Die Berechnung der Geraden wird im Anhang angegeben; sie
trigt den Schwankungen der Bindungsenergie keine Rechnung.

Auf Grund dieser Figur 16 erwartet man, dass fiir diejenigen Z,
tir die das W@s-Maximum des (y,a)-Prozesses in die Riesenresonanz
fallt, die hochsten Querschnitte resultieren. Der Bereich der Z-
Werte, wo die Gerade des (y,a)-W@s-Maximums die Riesenresonanz
verldasst, wird durch den steilen Abfall der (y,o)-Querschnitte in
Funktion von Z gekennzeichnet sein.

Durch Vergleich mit Figur 17 sieht man, dass diese Erwartungen
sowohl in bezug auf die (y,a)- als auch in bezug auf die (y,p)- Quer-



Vol. 30,1957, Die kiinstliche Alphaaktivitat. 687

schnitte erfiillt werden: Die (y,«)- Querschnitte sind fiir Z ~ 20—30
am grossten, und nach dem steilen Abfall bei Z ~ 32 sind sie rela-
tiv konstant. Die (y,p)-Querschnitte nehmen ihr Maximum bel
Z ~ 28--86 an, und ihr steilster Abfall liegt ber Z ~ 45.

Kernladungszahl z
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Fig. 17.
Ausbeuten der (y, n)-, (y, p)- und (y,x)-Reaktionen.
0 = (y,n)-Ausbeuten mit 22 MeV Betatron bestimmt, nach PricE und KERrsT®L,
A = (v,p)-Ausbeuten mit 23,5 MeV Betatron bestimmt, nach WEINsTOCK und
HarperN®2). erginzt durch Punkte von DIveN und Army, Toms und
STEPHENS.
O = (y,o)-Ausbeuten mit 24 MeV Betatron bestimmt$, nach GREENBERG,

TavrLor und Haspam®?), erginzt durch Punkte von TrrTeErTON und
BrinkrLey??), TELEGDI und EpEr?®) und STOLL®?).
e = (y,a)-Ausbeuten mit 32 MeV Betatron bestimmt, nach dieser Arbeit.

Auch feinere Einzelheiten werden durch diese Betrachtung
richtig wiedergegeben. Die Bindungsenergie des Alphateilchens im
5, RD87 ist besonders hoch. Sie ist um 1,4 4 0,6 MeV hoher als
die vom benachbarten ,Br®l. Das WQs-Maximum der Reaktion
Rb87(y,«) Bré3 liegt dementsprechend um 2 MeV hoher als das von
Br8i(y,a) As7". Aus Figur 16 ersieht man, dass dadurch das Wg)s-
Maximum von Rb schon weit ausserhalb der Riesenresonanz fillt,
wihrenddem Br noch an deren Grenze liegt. Deshalb ist der (y,«)-
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Querschnitt von Rb um den Faktor 3,6 kleiner als derjenige des Br,
obwohl die Z-Differenz nur 2 betragt.
Fin analoges Beispiel bietet der (y,p)-Prozess an Mo®2 und
Mo100 42),
Anhang.

Die Geraden der WQ-Maxima der (y,o)- und (y,p)-Prozesse wer-
den je durch eine Gleichung folgender Form wiedergegeben:

Eoax=0Q2Z)+ BZ)+ 12T Z > 30
(Z) = Bindungsenergie
B(Z) = Hoéhe der Coulomb-Barriere
1/2 "' = Epax — Eeinsatz = Halbe Breite der W@-Kurve.

Um Q(Z) zu erhalten, errechneten wir die Protonen- und Alpha-
bindungsenergien aller stabiler Isotope aus den Wapstraschen ex-
perimentellen Massenwerten. Trigt man diese Bindungsenergien in
Funktion der Kernladungszahl auf, so streuen diese Werte fiir
Z > 30 um die folgenden Geraden
Qu(Z) = (9,8—0,035Z) MeV
Q,(Z) = (11,7—0,176 Z) MeV
Die Hohe der Coulomb-Barriere wird fir Z > 30 durch
B,(Z)= (2,5+0,116 Z) MeV
B,(Z)= (3,7+0,2247) MeV
wiedergegeben?). V4 I ist fiir Z = 40 zu 5 MeV und fir Z = 80 zu
3 MeV experimentell bestimmt worden?4).

Z>30

Z>30

19. Weitere Evgenschaften.

Es scheint uns unzuldssig, aus den heute bekannten Ergebnissen
der (y,a)-Reaktionen Schlisse iiber die Giltigkeit der statistischen
Theorie zu zehen oder daran die Niveaudichteformel zu priifen.
Es sind hauptséchlich zwel Griinde, welche diese Auffassung recht-
fertigen. Der eine 1st, dass die Coulomb-Transmissionskoetfizienten
nur qualitativ bekannt sind48). Es fehlt eine theoretische Arbeit,
welche diese Koeffizienten fiir eine abgerundete Coulomb-Barriere
mit ausreichender Genauigkeit errechnet fiir Alphateilchen, deren
Energie von der Grossenordnung der Barrierenhohe ist.

Ferner ist jeder Vergleich mit der statistischen Theorie unméog-
lich, solange nichts tiber die Preformationswahrscheinlichkeit von
Teilchengruppen im Kern bekannt 1st. Wir sehen keinen Grund zur
Annahme, dass diese Wahrscheinlichkeit fiir Alphateilchen eins ist.
Tormoek und Brussarp?®) haben gezeigt, wie die Theorie der
natiirlichen Alphaemission modifiziert werden kann, um dieselben
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Ergebnisse zu liefern wie die Gamowsche Theorie — ohne die Pre-
formationswahrscheinlichkeit der Alphateilchen als eins annehmen
zu miissen. Sie setzen diese als ein Uberlappungsintegral der kor-
relationsfreien Wellenfunktionen von vier Nukleonen an. Sobald
weitere Irgebnisse dber die (y,f)- und (y,d)-Reaktionen bekannt
sein werden, sollte es moglich sein, durch Vergleich der Wahr-
scheinlichkeiten der n, d und {-Emission zu priifen, ob die Wahr-
schemlichkeit zur Bildung eines d oder ¢ tatsichlich dem einfachen
Gesetz der Uberlagerung gehorcht oder nicht. Bei Kenntnis der
Transmissionskoeffizienten fiir a-Teilchen wird dann moglich sein,
die (y,a)-Reaktionen in die statistische Theorie einzubeziehen.

Beachtenswert 1st es, dass in allen Fillen, in denen durch die
(v,2)-Reaktion ein Kern auch im isomeren Zustand entstehen kann,
dieses Isomer mit derselben Hiufigkeit entsteht, als der Grundzu-
stand. Dieses Verhalten haben wir auch bei der Untersuchung der
(y,p)-Reaktion festgestellt. Dieser Effekt 1st schon bei (p,n)-Reak-
tionen beobachtet worden®). Er zeigt, dass bei Gammaeinfang und
anschliessender Alphaemission auch Zustinde mit hohem Spin des
Endkerns auftreten, welche durch Gammakaskaden schliesslich auf
das Isomer fithren.
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