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Lebensdauer und Zerfallsschema von U**

von E. Wiirger, K. P. Meyer und P. Huber.
(Physikalisches Institut der Universitiat Basel)
(10. 1. 1957.)

Summary. The half life of U235 with respect to alpha-decay was measured by
comparison of its alpha-activity with the U238 and U?23¢ activities of a source of
natural Uranium. As only one alpha-group of the U235 alpha-spectrum can be
measured without interference from the other Uranium isotopes, some knowledge
of the U235 decay-scheme is necessary for the calculation of its half life. Conse-
quently the decay-scheme of U235, proposed by GaIORSO, has been tested and
verified in a scintillation-spectrometer by « — y coincidences. Furthermore the con-
version of the two y-rays has been measured. The value of 6-84 4- 0-15 <108 years
found for the half life of U235 is in agreement with the value of 7-13 + 0-16 x 108
years found by absolute activity measurement (FLEMING et al., 1952).

1. Einleitung.

Die Kenntnis der Zerfallskonstanten von U235 spielt bei der
‘Altersbestimmung von Uranerzen nach der Methode von Nierl)
eine ausschlaggebende Rolle. Bekanntlich ldsst sich dabei das mas-
senspektrographisch gemessene Verhidltnis der Haufigkeit von Ak-
tinlum-Blet zu Uran-Blei N(Pb2®7)/N(Pb2%) folgendermassen als
Funktion des Alters ¢ des Erzes darstellen®):

N(Pb207)  N(U225) PYIT I |
N(Ph206) N(U288) efomt_1 ’

(1)

Als Parameter gehen nur das gegenwartige Haufigkeitsverhéltnis
und die Zerfallskonstanten von U235 und U238 ein. dy55 und das
Haufigkeitsverhéltnis N(U?23%) /N(U?3%) im natiirlichen Isotopen-
gemisch sind mit hinreichender Genauigkeit bekannt')?)3). Es bleibt
somit nur noch der Wert der Zerfallskonstanten von U235 zu be-
stimmen.

*) N bezieht sich auf das Atomzahlen- und nicht auf das Massenverhaltnis.
%
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Als erster hat N1er?) unter Verwendung von Erzen, deren Alter ¢
anderweitig bekannt war, Ay, aus Gleichung (1) bestimmt. Damit
15t Asg; aber mit der Unsicherheit dieser anderen Altersbestimmun-
gen behaftet.

Der direkte Weg einer absoluten Aktivitdtsmessung an reinem
U23 wurde von Freminag u.a.?) beschritten. Die Schwierigkeit
dieser Messung wird durch die Tatsache illustriert, dass das Préapa-
rat von FLEMING mit einem Gehalt von 99,94%, U?3® immer noch
eine U234-Aktivitat von 84,79, aufwies.

Eine andere Methode, die in der vorliegenden Arbeit bentitzt wird,
schliesst den Wert von 4,5, an den sehr genau bekannten Wert von
A936%) an. Far das Verhéltnis V der a-Aktivitdaten der Uran-Isotopen
235 und 238 resp. 234 im natiirhichen Gemisch gilt*):

N N(U%B)'Azas - N(UZM) 234 )
Es wird daher '

N U238
’1*235 = 2238 14 NEU“’%; 3 (2) )

TV — N(U235) « Agg5 N{ LP%ey- ;“235
A

Die Messung von V 1st somit dquivalent einer Bestimmung von
Aggs. Dabel kommt es aber entscheidend darauf an, dass ber den
Aktivitdtsbestimmungen alle Komponenten der a-Feinstruktur der
Uranisotopen mitberiicksichtigt werden. Ber U238 und U?23¢ wird
die Messung der totalen a-Aktivitat in der Ionisationskammer durch
die Feinstruktur dieser beiden Uranisotopen?)®)%) nicht gestort.
Man misst aber bel beiden Isotopen noch je eine a-Komponente
des U235 mit. Beim U235 dagegen lisst sich nur eine «-Komponente
(Haufigkeit 85,69,) ohne Storung durch die dbrigen Uranisotopen
messen. Die von GHIORS07) bestimmte Feinstruktur der «-Strahlung
des U?3> geht daher entscheidend in die Messung ein. Guiorso hat
sein «-Spektrum mit dem gleichen 99,949, U235-Praparat wie Fre-
MING aufgenommen. Sein Spektrum enthielt somit ebenfalls
34,7% U?23.g-Strahlung. Wir fanden es angebracht, das von
Gurorso einzig auf Grund dieses a-Spektrums vorgeschlagene Zer-
fallsschema von U233 mit Hilfe von w«-y-Koinzidenzen zu iber-
priifen.

Bei der Messung von V selbst, die mit Ionisationskammer und
Impulsspektrograph durchgefithrt wurde, handelt es sich gegen-
tiber fritheren Autoren®)?)'%) um Verbesserungen hinsichtlich Auf-
l6sung des a-Spektrums und der statistischen Messgenauigkeit.

*) U234 und U238 stehen im radioaktiven Gleichgewicht.
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2. Uberpriifung des Zerfallsschemas von U235
mit Hilfe von a-y-Koinzidenzen.

2.1. Einleitung.

In dem von Gmrorso?) vorgeschlagenen Zerfallsschema (Fig. 1)
wurden von ithm die drei «-Linien hinsichtlich Energie und Haufig-
keit gemessen. y; wurde von MackrrLin!) und Scorr?)!?) an Uran-
priparaten mit einer Energie von 162, resp. 167 keV (Absorptions-
messungen) festgestellt. BeLn u. a.%)13) stellten 1m Szintillations-
spektrometer neben yp; (184 keV) vier weitere Linien fest, deren

4.2% 85.6% 10.2 % Y2

—4.66 MeV —

Th237
Fig. 1.
Zerfallsschema von U233, vorgeschlagen von (GHIORS07).
Die Prozent-Zahlen geben die Haufigkeit (g) der einzelnen
Feinstruktur-Komponenten an.

schwéchste y;; entsprechen wiirde. S. A. E. Joransson24) fand eben-
falls verschiedene y-Linien, die nur teilweise mit denen von BrLL
u. a. iibereinstimmen. Bei der im folgenden durchgefiihrten Uber-
prifung des Zerfallsschemas mit Hilfe von a-y-Koinzidenzen sollen
im Szintillationsspektrometer auch die Energien von oy, oy, 1,
vy sowie die Konversionskoeffizienten der beiden p-Linien be-
stimmt werden.
2.2. Apparatur.

2.21. Versuchsanordnung.

Die Versuchsanordnung (Fig. 2) besteht aus zwei einzeln oder in
Koinzidenz geschalteten NaJ (T1)-Szintillationszéhlern zur Regi-
strierung der - und y-Strahlung. Die Energie der a- oder der y-
Strahlung kann wahlweise mit einem photographischen Impuls-
spektrographen4)1€) gemessen werden. Zur Auslosung des Impuls-
spektrographen konnen entweder die «- oder die y-Strahlen oder
deren Koinzidenzen verwendet werden.

2.22. Uranpriparat.

Als Quelle verwendeten wir einen homogenen UzOg-Film (Kreis-
flache von 12 mm Durchmesser), der aus 3 cm? einer 0,1 %-Uranyl-
acetatlosung von 80° C bei einer Stromdichte von 1,5 mA/ecm? in-
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nerhalb von 40 Minuten elektrolytisch auf einer Platin-Kathode
niedergeschlagen wurde. Diese bestand aus einem sorgfiltig ent-
fetteten und polierten Pt-Blech von 18 mm Durchmesser und
0,065 mm Dicke und diente im weiteren als Quellentriager. Um das
UO,(CH;COy)5°2 HyO in Losung zu bringen, musste mit Essig-
saure auf py = 4,7 angesduert werden. Die IHomogenitét der

14 sec Ir !
/\ G Sul- I s;-
/\ v
: ‘ .k 1.4 sec L Lusec
X M\
I L} msec | I
A A
2 12
x 7z v D 12usec LZsec D
| — P — I
Scale
Fig. 2.
Versuchsanordnung.
U U,;04-Quelle. K Xoinzidenzstufe.
Sy Szintillationszahler fiir «-Teilchen. P Photographischer Impulsspektro-
8.. Szintillationszahler fiir y-Strahlung. graph mit den Eingéngen fiir:
M/ Regulierbarer Abschwicher. X Energiemessung.

Y Haufigkeitsmessung
Z  Hellsteuerung.

Schicht konnte durch ein Pt-Rithrwerk, das gleichzeitig Anode
war, verbessert werden. Die Tourenzahl des Rithrwerks betrug 500
Umdrehungen pro Min. Die so erzeugten homogenen und gut
haftenden Schichten zeigten die ,,Farben diinner Blédttchen®.
Das verwendete Uran war auf 5,79, U235 angereichert®).

D Diskriminator und Trigger.

2.23. Anordnung der Szintillationskristalle und der Uranquelle (F1ig. 3).

Das Uranpriaparat wurde so zwischen die Kristalle gebracht, dass
die oben beschriebene Pt-Unterlage auf die y-Seite zu liegen kam.
Zur Registrierung der a-Strahlung wurde ein diinner quaderformiger

*) Siehe Seite 172. Das angereicherte U235-Praparat wurde vom Laboratorium
voor Massaspectografie, Amsterdam, hergestellt.
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NaJ (T1)-Kristall (12 x 12 x 2 mm) verwendet. Um ecine gute
Auflosung des a-Spektrums zu erzielen, war es von entscheidender
Bedeutung, die Kristallfliche, in die die «-Partikel eingestrahlt
werden sollten, als frische Spaltfliche im Trockenschrank (relative
Luftfeuchtigkeit << 109,) herzustellen und unmittelbar darnach den
Kristall in die Fassung (Fig.3) einzusetzen. Nach Zugabe von

rocknungsmittel

Aluminium
1 (4] 6260
uci cit
%
N nprapara
N % Na JTi)
»§ 7t sefiwar

------
LI )
[

‘lzum evakuieren
MaBstab: 5 1 : d Gummi

Tem 2cm
Paraffingl

Fig. 3.
Anordnung der NaJ(Tl)-Kristalle und der Uranquelle zur Registrierung von
o-y-Koinzidenzen.

Natrium als Trocknungsmittel wurde der Hohlraum der Fassung
evakuiert. Als Kitt zur Erzielung des optischen Kontaktes zwischen
Kristall und Lucitunterlage diente eine hochviskose Losung von
Polystyrol, die auch im Vakuum keinerlei Luftblasen bildet'?).
Szintillatoren, die nach diesem Verfahren priapariert wurden, zeig-
ten wihrend ca. 2 Monaten «-Linien unverénderter Halbwertsbreite.
Zur Registrierung der p-Strahlung diente ein zylindrischer NaJ(TI)-
Kristall von 85 mm Durchmesser und 24 mm Héohe. Der Kristall
war mit Paraffinsl umgeben, das gleichzeitig den optischen Kontakt
mit der Lucitunterlage herstellte. Damit keinerlei Kopplung der
beiden Photomultiplier durch das Fluoreszenzlicht des NaJ statt-
finden konnte, wurde die 8 mm starke Wand zwischen den beiden
Zahlern aus schwarzem Lucit hergestellt. Da diese gleichzeitig als
Reflektor dient, war sie beidseitig spiegelnd veraluminisiert. Zur
Herstellung des optischen Kontaktes zwischen den Multipliern und
den beiden #&usseren Lucitplatten diente Silicon-Fett.
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2.24. Photomultiplier.

Um die fiir die x-Spektren erforderliche hohe Auflésung zu er-
zielen, verwendeten wir Multiplier vom Typ EMI 6260 mit aus-
gesucht hoher Photoempfindlichkeit. Impulsspektrogramme mit
kollimierter Cs'37-y-Strahlung und NaJ-Szintillatoren ergaben
Halbwertsbreiten der Photolinie von 7,99, resp. 8,3%, was elner

Impuiszaht pro
Kanalbreite (15keV)

137 L
Cs Photolinie

1600
500
0 : )
m_. Energie
0 0.5 1.0 MeV
Fig. 4.

Spektrum der Cs!37-p-Strahlung, registriert mit Hilfe eines NaJ(T1)-Szintillations-
zihlers (11400 Impulse, Expositionszeit 1,9 Min.). Testaufnahme zur Priifung der
Photokathode des auf der a-Seite verwendeten Multipliers.
Halbwertsbreite der Photolinie 7,99;.

Empfindlichkeit von 1340 resp. 1230 Photoelektronen pro MeV
entspricht (Fig. 4). Auf der «-Seite der Anordnung wurde der bes-
sere der beiden Multiplier verwendet.

2.25. Kownzidenzanordnung.

Die Koinzidenzanordnung besass ein Auflésungsvermégen von
1,2 us. Die Zahl der zufalligen Koinzidenzen wurde direkt durch
Einschalten von Laufzeitketten von 2 us in die Impulskanéle be-
stimmt. Am Ausgang der Koinzidenzanordnung konnten durch
einfache Umschaltung entweder die Impulse der einzelnen Kanile
oder die Zweifachkoinzidenzen abgegriffen werden. Alle wesentlichen
Spannungen und Verstirker waren ausreichend stabilisiert.

2.26. Impulsspektrograph.

Eimn einfacher photographischer Impulsspektrograph®4) diente
zum Aufzeichnen der Spektren. Jeder photographisch aufgezeich-
nete Impuls wurde zudem in einem Zahlwerk registriert. Die Aus-
lésung und die Hellsteuerung der Braun’schen Rohre des Impuls-
spektrographen erfolgte durch die Ausgangsimpulse der Koinzidenz-
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anordnung. Die Energieskala wurde hinsichtlich ihrer Linearitit
mit Testimpulsen gepriift. Die grossten Abweichungen von der
Linearitat betragen (bel grosser Abszisse) 2,5%. Bel allen Zahlen-
angaben (ebenfalls an den Energieskalen der reproduzierten Spek-
tren) sind entsprechende Korrekturen bereits angebracht. Die In-
tensitdt wird in Impulsen pro ,,Kanalbreite® angegeben. ,,Kanal-
breite’* bedeutet hier die Halbwertsbreite einer mit Testimpulsen
erzeugten, kinstlichen monochromatischen Linie. Die Ordinate der
Spektrogramme gibt die Intensitit der Linien angenshert linear
wieder, da statt einem Graukeil!®) eine exponentielle Zeitablenkung
verwendet wurde, die die logarithmische Registrierung der photo-
graphischen Platte naherungsweise kompensiert. Die Linearitit
wurde mit Testimpulsen tberprift. Die maximalen Abweichungen
vom linearen Gang betragen ca. 109, Da die photographische
Haufigkeitsskala nur zur Beurteilung statistischer Schwankungs-
erscheinungen beniitzt wird, ist diese Genauigkeit ausreichend. Fiir
kleinere Impuls-Frequenzen wurden bereits 4 Impulse am gleichen
Ort als Schwiirzung registriert (Agfa Isochrom-Platte 18/10 DIN);
fiir grissere dagegen wurde die Schwellenschwirzung auf 90 Impulse
am gleichen Ort eingestellt (Gevaert Extra Ortho-Platte ca. 4/10
DIN).
2.3. Messungen. -

2.31. a-Spektrum von U235 gemessen in Koinzidenzmat der y-Strahlung
des Th?231, '

GHIORSO0 bestimmte die Energien der U235-a-Teilchen zu:

E(ad®) = 4,58 MeV; E(ad®) = 4,40 MeV; E(af) = 4,20 MeV.

In dem von uns benutzten, an U2?3% angereicherten Préparat, wurde
bei der massenspektrographischen Separierung aus dem nattirlichen
Isotopengemisch das U23* nicht viel schlechter (0,79-fach*)) ange-
reichert als das U235 Wegen der im Vergleich zum U2?3% kurzen
Halbwertszeit des U224, rithrt die a-Strahlung unseres Préparates
zu 829, vom U2?3% her*). Es war deshalb zu erwarten, dass das
Spektrum der a-Strahlung zur Hauptsache aus einer einzigen Linie,
der U23%-q-Linie besteht (Fig. 5). Die «-Linie des U238 fehlt, wie
ein Vergleich mit Fig. 6 («-Spektrum des natiirlichen Isotopen-
gemisches) zeigt.

Registriert man dagegen nur diejenigen a-Teilchen, die in Koinzi-
denz mit y-Quanten auftreten (Fig.7Tb), so tritt eine a-Linie auf,
die relativ zur U23%-a-Linie gegen kleinere Energien verschoben ist
(a7®-Linie). Die U234-o-Linie selbst ist aber verschwunden. Iig. 7a
und 7c¢ geben das «-Spektrum ohne Koinzidenzsteuerung (wie

 *) Siehe Seite 172.
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Impuiszah! pro
Kanalbreite (134 keV)

234

_—DE nergie

6 MeV
4.76

Fig. 5.

Gesamt a-Spektrum des angereicher-

H.P.A.
Impuiszahl pro
Kanalbreite (170 keV] g 224
uu
1000
500
0
Energie
o 2 4 6 MeV
418476
Fig. 6.

e-Spektrum des natiirlichen Isotopen-

gemisches von Uran. (4400 Impulse,
Expositionszeit 40 Min.)

ten Uranpréparates. Nur die U234
Linie erscheint. (2400 Impulse, Ex-
positionszeit 4,5 Min.).

4
U235 U23

Relative
Hdufigkeirt

439 4.76
Fig. 7.
a-Spektrum des angereicherten Uranpraparates.

@ und ¢ Ohne Koinzidenz-Steuerung des Impulsspektrographen*®) (je ca. 750 Im-
pulse, Expositionszeit je 1 Min.).

b Mit Koinzidenz-Steuerung des Impulsspektrographen. Diskriminierung
der y-Energie bei 67 keV, der a-Energie bei 450 keV (ca. 1100 Impulse,
Expositionszeit 260 Min.).

*) Beim Energiewert der Koinzidenzlinie sieht man auch in Aufnahme a eine
merkliche Schwérzung. Diese rithrt von der Summation der unterschwelligen Vor-
belichtung in @ mit der ebenfalls unterschwelligen Nachbelichtung durch & her.
In Aufnahme ¢ fehlt die Nachbelichtung durch b; dementsprechend tritt die frag-
liche Schwirzung nicht auf.
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Fig. 5) vor und nach Aufnahme 7b wieder. Das Verhaltnis der Expo-
sitionszeiten von 260 Min. fiir Fig. 7b (Koinzidenz) gegeniiber 1 Min.
tiir die Aufnahmen 7a und 7¢ (ohne Koinzidenz-Steuerung) zeigt,
in welchem Ausmass die U234-g-Linie mit der Koinzidenzanordnung
unterdriickt wird.

Die Eichung der Energieskala erfolgte mit Iilfe der a-Linien von
U234 und U228, Die Energie der in Koinzidenz erscheinenden of*°-
Linie ergibt sich hieraus zu 4,390 + 0,015 MeV, was unter Bertick-
sichtigung der Energie des Riickstosskernes von 76 keV eine Niveau-
differenz zwischen dem Grundzustand des U233-Kernes und einem
ersten angeregten Zustand des Th231-Kernes (Fig. 1) von 4,466 -+
0,015 MeV bedeutet. Dies stimmt mit der von Grrorso fiir die Linie
«% angegebenen Niveaudifferenz von 4,48 MeV sehr gut iberein.
Um die o2*®-Linie in Koinzidenz zu erhalten, wurde auf der y-Seite
bei 67 keV diskriminiert. Eine Erhéhung der Diskriminierung auf
233 keV bringt die Linie bei sonst unveréanderten Versuchsbedin-
gungen zum Verschwinden, was mit der Energie von 180 keV fiir
y$3% 4)7) konsistent ist. Dass es sich wirklich um o«-y-Koinzidenzen
des U235 handelt, zeigte eine Messung mit Uran im natiirlichen
Isotopengemisch, bei der praktisch keine Koinzidenzen auftraten.

Im weiteren wurde nun versucht, die von (GHIORSO gemessene
schwache Linie of3® (4,29) in Koinzidenz nachzuweisen. Zu diesem
Zwecke wurden analoge Aufnahmen wie Fig. 7, nun aber mit lan-
gerer Belichtungszeit (560 Min.) und mit empfindlicherem Platten-
material ausgefithrt. Um die Linie o® auszuschliessen, wurde auf
der p-Seite bei 300 keV diskriminiert. Die Resultate zeigt Fig. 8.
Hier sind die statistischen Schwankungen in der Linienform bereits
sehr erheblich, da schon 4 Impulse am gleichen Ort eine Schwirzung
ergeben. Insgesamt enthilt die in Koinzidenz gemessene of-Linie
(Fig. 8b) nur 131 Impulse. Fig. 8a und 8¢ zeigen mit einer Belich-
tungszeit von je 0,18 Min. (zeitlich vor und nach Aufnahme 8b) das
a-Spektrum ohne Koinzidenz-Steuerung. Die in Koinzidenz auf-
tretende «i2%-Linie erscheint hier noch stirker nach kleineren Ener-
gien verschoben wie die of%-Linie (Fig.7Db). Ihre Energie ergibt
sich zu 4,175 4 0,044 MeV, sodass die entsprechende Niveau-
differenz zwischen dem Grundzustand des U235-Kernes und einem
zwelten angeregten Zustand des Th231-Kernes (Iig.1) 4,251 +
0,044 MeV betragt, in Ubereinstimmung mit dem von GHIORSO ge-
messenen Wert von 4,28 MeV. Analog wie bei der «°*-Linie konnten
die a-y-Koinzidenzen auch fiir die «f3*-Linie zum Verschwinden
gebracht werden, indem fiir die y-Strahlung oberhalb der von
Gurorso vorgeschlagenen Energie der y#°-Linie von 380 keV dis-
kriminiert wurde, ndamlich bei 418 keV.
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U235 U234

Relative
Hauf igkeit

Energie
MeV

Fig. 8.

«-Spektrum des angereicherten Uranpréiparates.

@ und ¢ Ohne Koinzidenz-Steuerung des Impulsspektrographen*) (je ca. 100 Im-
pulse, Expositionszeit je 0,13 Min.).

b Mit Koinzidenz-Steuerung des Impulsspektrographen. Diskriminierung
der y-Energie bei 300 keV, der «-Energie bei 450 keV. (131 Impulse,
Expositionszeit 560 Min.)

Impulszah! pro -
Kanatbreite (17 keV' )

400
200
0
0 lIJ,.? CI),4 0.6 MeV
0.177 0.367
Fig. 9.

Spektrum der p-Strahlung von Th23! in Koinzidenz mit x-Strahlung von U?235,
Diskriminierung im y-Kanal bei 67 keV, im «-Kanal bei 450 keV. (1336 Impulse in
290 Min.). Schwellenschwérzung durch 4 Impulse am gleichen Ort.

*) Siehe Fussnote auf Seite 164.
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2.82. y-Strahlung von Th?3' gemessen in Koinzidenz mit der «-Strah-
lung des U233,

Die Eichung der Energieskala erfolgte mit den Photolinien von
Cs137 und In''. Eine Messung des Th231-y-Spektrums ohne Hilfe
von Koinzidenzen war von vornherein unmoglich. Beim Volumen
des benutzten NaJ-Kristalls von 23 c¢cm?® war ein Nulleffekt von
2100 Impulsen pro Min. zu erwarten, gegeniiber einem y-Effekt von
ca. 10 Impulsen pro Min. '

Fig. 9 zeigt das Spektrum der y-Strahlung des benutzten Uran-
priaparates, das in Koinzidenz mit der «-Strahlung festgestellt
wurde. Die Diskriminierung im a-Kanal lag bei 450 keV, 1m y-Kanal
bei 67 keV, so dass die 53 keV y-Strahlung des U234 4)5) nicht mehr
in Erscheinung trat. Man erkennt zwei yp-Linien, eine intensivere
bel 177 4 23 keV und eine schwachere bei 867 + 31 keV. Damit

sind die im Zerfallsschema von Guiorso erwarteten Linien y3°

und 3?° in Koinzidenz nachgewiesen. Seine y-Energien von 180 resp.

380 keV stimmen gut mit unseren Messungen iiberein.

Im Gegensatz zu der in Fig. 4 aufgenommenen Cs'37-y-Linie ist
die Auflosung fiir das oben angegebene y-Spektrum viel schlechter.
Um eine hohe Koinzidenz-Ausbeute zu erhalten, musste ein schlech-
tes Energieauflosungsvermogen fiir die y-Strahlung in Kauf genom-
men werden. Dies ist in der Hauptsache bedingt durch die nicht
kollimierte Einstrahlung, die flaichenhafte Quelle und den grossen
NaJ(Tl)-Kristall. Der Zweck der Messung war eine Identifizierung
der beiden y-Linien in Koinzidenz. Hierfir reicht die erzielte Ge-
nauigkeit der Energiemessung von 139, resp. 8,59%, aus.

Ferner wurde die Anzahl der «-y-Koinzidenzen in Abhéngigkeit
von der y-Diskriminierung gemessen (Fig. 10). Das so erhaltene in- -
tegrale y-Spektrum zeigt einen nahezu energieunabhéngigen Unter-
grund von 0,296 4 0,020 Koinzidenzen pro Min., der auch nach
Entfernen des Uranpraparates verblieb. Das der 380 keV y-Linie
zuzuordnende Plateau ist zwischen 220 und 320 keV deutlich zu er-
kennen. Das zur 180 keV y-Linie gehorende Plateau zeigt sich
zwischen 50 und 120 keV. Unterhalb 50 keV tritt ein weiterer
Anstieg auf, der der 53 keV-Linie des U234 zugeordnet werden muss.
Es handelt sich bei diesem Anstieg weder um Untergrund-Koinzi-
denzen, noch um zufillige Koinzidenzen. Letztere sind in Fig. 10
bereits subtrahiert und betragen maximal 1,79, der wahren Koinzi-
denzen. Der Anstieg der Kurve unterhalb 50 keV ist somit wahren
a-y-Koinzidenzen zuzuordnen und nach den iber den a-Zerfall von
U234 bekannten Daten?))®) auch zu erwarten, wie folgende Ab-
schiatzung zeigt: Die fragliche Feinstruktur-Komponente von
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U234 tritt mit 269, Héufigkeit auf. Mit dem verwendeten Uran-
praparat sind in unserer Anordnung ohne Berticksichtigung der
Konversion der 53 keV y-Linie rund 15 zugehorige Koinzidenzen
pro Min. zu erwarten. Die y-Linie ist stark'%), aber nicht véllig#)?)13)
konvertiert. Der von uns beobachtete Anstieg von mindestens einem
Koinzidenzimpuls pro Min. fithrt daher zu keinem Widerspruch, falls
der Konversionskoeffizient der 53 keV y-Linie kleiner als 14 1st.

Koinzidenzen pro Minute
8.0 -
6.0 __Overes Plateau
-

4.0 4,922 0,16
2,0 -
1.0 —
0.8 -
0.6 __Unteres Plateau

| 0.517 * 0.025
0.4 — T

_________________ __Untergrund
f 0,296 * 0,020

0‘2 -

| 1 LI 1 I I 1
40 60 80100 200 400 600 800 Ep keV

Fig. 10.
a-y-Koinzidenzen des U235 in Abhingigkeit von der Diskriminierung im y-Kanal.
Ep ist die Energie der Compton- oder Photoelektronen, bei der im y-Zahler diskri-
miniert wird.
O Messpunkte mit Uranpriparat. x Messpunkte ohne Uranpriparat.

Die Begrenzung unserer Messungen gegen kleinere y-Energien hin
war durch die Absorption des Quellentragers (Pt-Folie) vorgegeben.
Beim tiefsten Messpunkt (40 keV) sowie am Ort der K-Absorptions-
kante (78,6 keV) war die y-Durchlassigkeit in der Normalrichtung
nur noch 299%,. Die 53 keV y-Linie des U?34 fillt gerade zwischen
die K- und L-Kante des Pt und kommt daher zu 58%, durch, wih-
rend die beiden U233-y-Linien zu 879%, (180 keV) und zu 97,5%
(380 keV) durchgelassen werden. Figur 10 zeigt weiterhin, dass die
Diskriminierung der yp-Strahlen ber 67 keV, wie sie in der Fig. 7
und 9 angewendet wurde, die U23% a-y-Koinzidenzen des 53 keV-
Niveaus unterdriickt. Das zweite angeregte Niveau des U234 wird
bel 170 keV erwartet?)?)®) und muss a-y-Koinzidenzen mit E,, =
118 + 2 keV liefern, die sich in Fig. 7, 9 und 10 den U23%-Koinzi-
denzen iiberlagern. Die Storung ist aber aus Intensitétsgriinden be-
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langlos: VALLADAs®) schitzt die Haufigkeit dieses seltenen Uber-
ganges zu 3—4 Promille ab; relativ zu den U235-a-Zerfillen in un-
serem Préparat wiirde das (unter Beriicksichtigung eines Konver-
sionskoeffizienten von 0,5) 4—59, ausmachen. In Fig. 7 sieht man
nichts von einer entsprechenden «-Linie bei 4,59 MeV. Auch in
Fig. 9 kann dieser Beitrag bei 118 keV den Schwerpunkt der 180 keV
y-Linie nicht merklich beeinflussen. In Fig. 10 dagegen ist mog-
licherweise die leichte Neigung des oberen Plateaus, das gerade bei
120 keV beginnt, zum Teil durch diesen Effekt bedingt. Die Fehler-
schranke der verwendeten mittleren Plateauhohe (4 3,259;) wurde
- 50 gewdhlt, dass das Plateau in seiner ganzen Ausdehnung einge-
schlossen 1ist.

Um aus den Plateauhohen in Fig. 10 auf die Konversionskoeffi-
zlenten der beiden y-Linien schliessen zu kénnen, benétigen wir noch
deren Ansprechwahrscheinlichkeiten.

2.33. Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeiten des NaeJ-Zihlers
fiir y-Strahlung.

Die Ansprechwahrscheinlichkeit (e} gut kollimierter, weicher y-
Strahlung aus einer punktformigen Quelle lésst sich fiir einen gros-
sen zylindrischen NaJ-Kristall bei axialer Einstrahlung recht genau
berechnen®). Durch Messung unter diesen Bedingungen konnte die
Quellstéarke eines In'!!-Priparates auf 59, genau bestimmt werden.

Eine zweite Indiumquelle, deren Form gleich war wie diejenige
der Uranquelle, wurde durch Relativmessung an die erste ange-
schlossen und dann an Stelle des Uran-Priaparates in die Versuchs-
anordnung eingebracht. Als Quellentriger musste natirlich eine
genau gleiche Pt-Folie wie bei den Uranversuchen verwendet, wer-
den. Auf diese Weise lisst sich das Raumwinkel-Integral der An-
sprechwahrscheinlichkeit 4, = [edw fiir die In1-y-Strahlung bei
1dentischer geometrischer Anordnung wie in den Uranexperimenten
bestimmen. Schliesslich miissen die so gewonnenen 4,-Werte noch
auf die Energie der U235-y-Strahlung umgerechnet werden.

Umrechnungen von Ansprechwahrscheinlichkeiten ¢ auf andere
Energien lassen sich wegen der erheblichen Absorption der Compton-
Streustrahlung in grossen Kristallen nur fiir zwel spezielle Diskrimi-
nierungen des Zahlers durchfiihren. Entweder muss so diskriminiert
werden, dass nur die Photolinie registriert wird. Fir diesen Fall gibt
MarepERr'®) den ,effektiven’ Anteil des Koeffizienten der Photo-
absorption up . am totalen Absorptionskoeffizienten py, in Ab-
hangigkeit von den Kristalldimensionen und der y-Energie an. Oder
aber es muss nahe bei der Energie Null diskriminiert werden. Dann
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setzt sich der Absorptionskoeffizient fiir die untersuchten y-Ener-
gien aus den Koeffizienten fiir die Photoabsorption gp und die
Compton-Streuung u, zusammen. Solange man keine Absorption
der Compton-Streustrahlung betrachtet, ergibe sich u, einfach
durch Integration des differentiellen Compton- Querschnittes®) iber
das Gebiet zwischen der diskriminierenden Energie E; und der
,,Compton-Spitze”“. In Wirklichkeit spielen aber Mehrfachprozesse
in grossen Kristallen eine erhebliche Rolle!®), so dass der Beitrag
an den Wert von ug, der durch die Integration zwischen den Gren-
zen K; und Null hinzukommt, beriicksichtigt werden muss; dies
allerdings mit einem Gewicht, das je nach Form und Grosse des
Kristalls irgendwo zwischen Null und Eins liegt. Da in unserem
Falle nicht kollimierter Einstrahlung eine Berechnung dieses Ge-
wichtes vollig aussichtslos ist, filhren wir je die Halfte des fraglichen
Beitrages als Korrektur und als Fehler in unseren Absorptions-
koeffizienten ein. Je tiefer man E; wihlt, um so kleiner kann man
diesen Fehler machen, der im iibrigen entscheidend von der y-Ener-
gie, das heisst vom Verhaltnis uq/up abhéngt.

Tabelle 1.
Integrale Ansprechwahrscheinlichkeit des y-Zahlers. 4, = [edw.
Fiir das Verhaltnis von zwei 4,-Werten ist der Messfehler erheblich kleiner, als wie
es einem Quotienten aus 2 Tabellen-Werten entsprechen wiirde. Ep bedeutet die
Energie der Compton- oder Photoelektronen bei der im y-Zahler diskriminiert wird.

Integrale Ansprech-
wahrscheinlichkeit
des y-Zihlers A,

) Bezeichnung | y-Energie
p-Sitrabler der y-Linie (keV) (ke ]

Intit 172 67 0,174 4 0,011
Initt 247 67 0,189 - 0,012
U235 1 180 86 0,179 4+ 0,013
U2ss Yo 380 86 0,146 + 0,011
U2 VI 380 300%) 0,124 4 0,012

*) Ep unterhalb der Photolinie, aber noch oberhalb der Compton-Spitze.

Mit Hilfe der so gefundenen Absorptionskoeffizienten und dem
Weglangenspektrum der Strahlung im NaJ-Kristall wurden die
Relativwerte der integralen Ansprechwahrscheinlichkeiten A, fiir
die beiden Indiumlinien (172 und 247 keV) und die beiden Uran-
linien (180 und 880 keV) berechnet. Die merkliche Absorption der
In'tt- und U23%-y-Strahlung im Quellentrager (Pt-Folie) wurde bei
der Berechnung der Relativwerte bereits berticksichtigt und zwar

*) Differentiation nach der Energie der Compton-Elektronen.
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wiederum mit Hilfe eines Weglangenspektrums. Die berechneten
Relativwerte der integralen Ansprechwahrscheinlichkeiten fiir Int*?
gestatten es, zun#chst eine Auftellung der gemessenen Brutto-
ansprech wahrscheinlichkeit auf die beiden In'-y-Linien (172 und
247 keV) vorzunehmen und daraus die Absolutansprechwahrschein-
lichkeiten der U23%-y-Linien (180 und 380 keV) zu berechnen (Ta-
belle 1).

2.34. Konversionskoeffizienten und relatwe Intensititen der beim
U?35-q-Zerfall auftretenden y-Strahlung.

Zahlenmassig 1st iber die Konversion der y-Strahlung, die beim
U235-q-Zerfall auftritt, nichts bekannt. Mackrin!?) erwartet geringe
Konversion fiir y§* auf Grund seiner im y-Zihlrohr beobachteten
Stosszahlen. Die Konversionskoeffizienten sollen im folgenden mit
Hilfe von a-y-Koinzidenzen bestimmt werden:

Es se1 g; die Haufigkeit einer einzelnen Feinstrukturkomponente
v 1m Zerfallsschema des U235 (Fig. 1). Ngys 1st die Zahl der U235-
Zerfalle pro Min. in unserem Préparat. Dann wird die Zahl der re-
gistrierten a-y-Koinzidenzen fir die Feinstrukturkomponente @:

B = Iy gy N sy AaA},’i (t=1 oder II) (3)

k; ist ein Faktor zwischen Null und Eins und gibt an, in welchem
Bruchteil der Fille ein nichtkonvertiertes y-Quant emittiert wird.
Aus k; ergibt sich der iibliche Konversionskoeffizient ¢ zu:

5.— 1 1

i kz‘
A, und 4, ; bedeuten die integralen Ansprechwahrscheinlichkeiten
fir die - bzw. y;-Strahlung*). Fiithrt man nyy; = Nygs 4, die Stoss-
zahl der registrierten U235-a-Teilchen in (3) ein, so ergibt sich fir k,:

K, -
fog = Mogs 9 Ay (4)
In der Gleichung (4) ist die Grosse ny5; noch unbekannt. Um sie zu
bestimmen wurde das «-Spektrum des angereicherten Priaparates
in der Ionisationskammer ausgemessen**). Die relativen Intensitidten
der drei separierbaren Liniengruppen J (a23* + «2%), J(«?*®) und

J(x238 + «fP%) ergaben sich zu den respektiven Werten (in %):
a=826 4+ 08; b=4,24 4+ 0,25; ¢=13,2 4 0,4.

Mit Hilfe der Werte g, g; und g von GHIORSO errechnen sich

*) Unterschiede in A, fir die drei Uranisotopen, resp. deren Feinstruktur-
komponenten werden vernachlassigt.

**) Fiir die Durchfiithrung dieser Messungen sind wir Herrn F. Seiler zu Dank
verpflichtet.
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daraus die relativen a-Aktivitiaten der drer Uranisotopen 234, 235,
238 zu 82,1%, 4,9;% und 12,9,9.%).

Ohne Verwendung des Zahlenwertes von g; ergibt sich das in Glei-
chung (4) auftretende Produkt m; = me; ¢; direkt aus den Mes-
sungen zu my; = d-b/100 = 27,3 £ 1,6, wobel d = Nggq + Nags + Nogg
= 644 4 3 die Zahl der insgesamt im Szintillationszéhler pro Min.
registrierten a-Impulse bedeutet. Bel my; = gy 911 = My gp1/gp da-
gegen geht der Quotient der beiden g-Werte ein.

Die Zahl der Koinzidenzen K; kann aus Fig. 10 abgelesen werden.
Die untere Plateauhthe gibt nach Abzug des Untergrundes unmit-
telbar K;; fir eine Diskriminierung im y-Kanal (E,) von 200 bis
320 keV. Um nach Gleichung (4) k;; ausrechnen zu kénnen, muss
fiir A, ;1 ein Wert eingesetzt werden, bei dessen Bestimmung inner-
halb des gleichen Intervalles diskriminiert wurde (Tabelle 1, A,
fir K, = 300 ke V)**). Zur Bestimmung von k; steht die mittlere Hohe
des oberen Plateaus iiber dem Untergrund (Fig. 10) zur Verfiigung.
Diese Hohe gibt uns die Summe von K; + K;; bel einer mittleren
Diskriminierung von E; = 86 keV an. Dementsprechend sind fiir
A, 1und 4, 11 (Tab. 1) die Werte fiir E; = 86 keV zu beniitzen.

Bezeichnet man die Werte fiir 4, ;und K; bei E; = 300 keV mit
A ; resp. Ki, bei By = 86 keV mit 4, ; und K; so wird:

Ky 9
| i mydl 11 9 5)
Beachtet man, dass Ky = Ky; 4, 11/ A), 11 ist, so wird

’ Ay II
e (Ky+Kypp) — Kyp A’,
I v, II
k= = : (6)

mIAy, I my A?,I

Das Intensitéts-Verhiltnis (g) der nicht konvertierten Anteile der
beiden y-Linien betragt:
J (71) Ness 91 kl

q= J(VII) - Nogs 911 kII )

Setzen wir hier die Ausdriicke fiir k; und ki aus (5) und (6) ein, so
wird :
Al (Kp+Ky) 4, g

= = —_ ¥ . 7
‘ Ay, I KII Ay, I ( )

*) Das entsprechende Mischungsverhédltnis (relative Anzahl der Atome) der
Isotopen betragt: U23% 0,0339%, ; U235 5,70%,; U238 94,39%,.

**) Die stillschweigend gemachte Voraussetzung, dass der y-Ubergang II stets
direkt in den Grundzustand fiihrt, wird durch das Resultat d;; = 0 nachtréglich
gerechtfertigt.
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Die Zahlenwerte ergeben sich hieraus zu:

Da Gurorso keine Fehlerangaben fiir seine g-Werte (Fig. 1) macht*),
ist die Unsicherheit von g;/¢;; in der Fehlerangabe fiir k;; nicht ent-
halten. In die Berechnung von k; und q gehen die g-Werte nicht
ein. Die tblichen Konversionskoeffizienten d = (1/k) — 1 ergeben
sich zu é; = 0,12 und é;; = 0, wenn 8 < 0 definitionsgeméss aus-
geschlossen wird. Die Fehler-Schranken fiir die 6-Werte entnimmt
man am besten den fir die k-Werte angegebenen mittleren ehlern.

2.85. Zusammenfassung der Resultate.

a) Die nach dem Zerfallsschema von Garorso (Fig. 1) zu erwar-
tenden y-Linien und «-y-Koinzidenzen konnten nachgewiesen
werden. Andere Linien und Koinzidenzen wurden nicht festgestellt.

b} Die in Koinzidenz gemessenen «- und y-Energien stimmen gut
mit den Werten von Gurorso iiberein (Tab. 2).

Tabelle 2.

Vergleich der in Koinzidenz gemessenen Energiewerte der «- und y-Strahlung des
U235 (vorliegende Arbeit) mit den Werten von GHIORSO?).

Teilchen Energie (£)
vorliegende Arbeit GHIORS07)
% E(oy )+ E(y; ) = 4,567 + 0,028 MeV 4,58 MoV
Eoyy) + E(yyy) = 4,542 4 0,054 MeV
o 4,390 -+ 0,015 MeV 4,40 MeV
- 4,175 + 0,044 MeV 4,20 MeV
Y1 177 + 23 keV | E(a)— E(xy ) = 180 keV
- 367+ 31keV | E(ay)— Eogy) = 380 keV

¢) Die Konversion der beiden y-Linien sowie das Intensitéts-
verhaltnis threr nicht konvertierten Anteile konnte gemessen werden
(Zahlenwerte am Schluss von Abschnitt 2.34).

d) Unsere Priffung auf a-Feinstruktur-Komponenten des U235 mit
Hilfe von a-y-Koinzidenzen beschrinkt sich auf y-Energien grosser
als 53 keV. Messungen wurden allerdings bis zu 40 keV ausgefiihrt
(Fig. 10). Bei 53 keV treten aber die a-y-Koinzidenzen des U234 auf,
das 829, der Aktivitét unseres Praparates ausmacht.

*) Siehe Bemerkung am Schluss der Arbeit.
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3. Messung des Verhilltnisses der a~Aktivitit von U235 und U238
resp. U2 im natiirlichen Isotopengemisch.

3.1. Ewleitung.

Eine Bestimmung des Aktivitatsverhéltnisses von U235 zu U238
resp. U%3% aus dem a-Spektrum des natiirlichen Isotopengemisches
liefert, wegen der a-Feinstruktur des U233 und des begrenzten Auf-
l6sungsvermogens, nur das Intensitédtsverhéltnis folgender Linien-
sruppen: 238 | 235 235 234 | 235

(@™ +agy”) s o™ (& 4 ag™).
Hierbei kennzeichnet der obere Index das Uranisotop (234, 235, 238)
und der untere Index (0, I, II) die Feinstruktur-Komponente der
«235-Linie.

Nun erscheint aber im «-Spektrum des natiirlichen Urans die
a3%-Linie eingebettet zwischen den 21mal intensiveren Gruppen
der «23%4- und «238-Linien. In den bisher publizierten Arbeiten®)?)
geniigte die Auflosung der a-Spektren nicht, um die a3**-Linie vollig
separiert erscheinen zu lassen. Die Unsicherheit in der gegenseitigen
Linienabgrenzung ergab fiir das Intensitétsverhidltnis o (a3%®)/
J (2238 4 o3%) Fehler von 4—109,.

Um die Messgenauigkeit zu steigern, war es deshalb neben der
Verkleinerung des statistischen Fehlers notwendig, durch geeignete
-Massnahmen das a-Spektrum besser aufzulosen.

3.2. Apparatur.

Die Registrierung des «-Spektrums des natirlichen Isotopen-
gemisches von Uran erfolgte mit Hilfe von Ionisationskammer mit
Ionensammlung, Proportionalverstarker und 19-Kanal-Impulsspek-
trograph. Die Einrichtungen sind anderorts eingehend beschrieben
worden 19)20)21) Die Ionisationskammer mit parallelen Platten
(Plattendistanz = 1 cm, Kammerspannung = 4,8 kV) war mit 6 ata
Reinargon und 0,59, CO, gefiillt. Das flachenhafte Uranpréparat
wurde in der Mitte der Auffingerplatte (Durchmesser 4 c¢m) auf-
getragen und so dimensioniert, dass beim gewahlten Gasdruck keine
a-Teilchen das Randfeld der Ionisationskammer erreichten. Bei
einer Sammelzeit der positiven Ionen von ca. 102 s wurden die
Zeitkonstanten der beiden begrenzenden Filter des RC-RC-Ver-
starkers auf 8,2-10-3 s eingestellt. Das ballistische Defizit berechnet
sich daraus bei Annahme eines momentan ansteigenden und dann
linear abnehmenden Eingangsimpulses zu rund 0,39%,%%). Bei einer
Anstiegszeit der Impulse am Eingang des Impulsspektrographen
von 1,8:10-3 s wurde die Ladezeit fiir die Ladestufe zu 2,5-10-3 s
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bemessen, sodass bei der registrierten Stosszahl/Min. nur 0,4%, der
Impulse durch Uberlagerung in falsche Kaniile fielen. Damit nach
jedem Impuls, vor der Registrierung des néchsten, alle Spannungen
ihre Ruhewerte wieder geniigend genau erreichen konnten, wurde
eine Sperrzeit von 0,8 s eingeschaltet. Der dadurch bedingte Zahl—
verlust betrug 429,

3.8. Verbesserung der Auflosung des Umn—oc-Spektmms.

Die Verbreiterung der Linien des a-Spektrums riithrte neben den
elektronischen Effekten (Widerstandsrauschen, Schroteffekt, Fun-
keleffekt) in erster Linie von der Selbstabsorption der verwendeten
Uranpraparate her. Der Einfluss der Streuung des ballistischen
Defizits und der Rekombination wegen derunterschiedlichen Strahl-
Richtung der a-Teilchen im elektrischen Feld der Ionisationskammer
war 1m Vergleich zur Verschmierung durch die Selbstabsorption in
" der Quelle um eine Grossenordnung kleiner.

In einer Arbeit von HAEBERLI u. a.1%) ist die Linienform als Funk—
tion der Dicke des UzOg4-Priaparates berechnet worden. BALDINGER
und HuBER®) verwendeten von Harsrrri'®) hergestellte Uran-
quellen von 30 keV Dicke. Diese Quellen ergaben am Ort der of**-
Linie noch einen ,,Untergrund¢, herriithrend von der «234-Linie, der
fast die Halfte der Intensitdt der of*® Linie ausmachte. Fir die vor-
liegende Arbeit wurden daher noch diinnere Quellen hergestellt und
ausserdem deren «-Strahlung kollimiert. Diese Massnahmen redu-
zierten allerdings die pro Min. registrierte Impulszahl um 909, so-
dass entsprechend langere Messzeiten zur Erreichung der notwen-
digen statistischen Genauigkeit erforderlich wurden.

Die Herstellung der Strahlungsquellen aus Uran im natiirlichen
Isotopengemisch erfolgte nach dem in Abschnitt 2.22 beschriebenen
Verfahren mit folgenden Abénderungen:

Als Elektrolyt diente eine 0,19%ige Uranylnitratlosung mit pyg =
5,7. Die Ausscheidungszeit war 6 Min. Die auf poliertem Pt-Blech
ausgeschiedenen UzOg-Quellen besassen 20—25 keV Dicke (blau-
violette Farbe diinner Blattchen).

Als Kollimator diente eine Siebplatte aus Messing mit 62 Lichern
vom Lochdurchmesser 2 mm und der Lochtiefe 1 mm, die direkt
auf das Priparat gelegt wurde. Flach austretende a-Teilchen, fiir die
der Winkel zwischen der Strahlenrichtung und der Normalenrich-
tung auf der Praparatebene grosser als 63,5° ist, werden damit ab-
geschirmt. Infolge dieser selektiven Ausmerzung von Teilchen mit
orossem Energiedefizit, erhilt man nun o«-Linien, deren Flanken
gegen kleinere Energien wesentlich steiler abfallen als ohne Kolli-
mator. Anderseits stort aber der Kollimator das homogene Feld in
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der Ionisationskammer. Im folgenden soll der Einfluss dieser Feld-
storung auf die Linienform abgeschétzt werden.

Zun#chst musste die Verzerrung des homogenen elektrischen Fel-
des durch eine zylindrische Vertiefung in der Auffangerplatte unter-
sucht werden. Fir eine Naherungsrechnung genitigt es, die Frage
als ebenes Problem zu behandeln. d.h. den Feldverlauf und die
a-Strahl-Richtungen nur in einer Ebene durch die Zylinderachse zu
betrachten (IFig.11). Fiir vier verschiedene Teilgebiete a—d des
Kollimatorbodens und geeignet gewahlte Winkelbereiche A¢ wurde
die Feldstdarke nach Betrag und Richtung ldangs den 5 mm langen
Bahnen der «-Teilchen verfolgt. Entsprechend diesen variablen
Werten der Feldstirke wurde das Sattigungsdefizit (unter Bertick-
sichtigung des jeweiligen Winkels zwischen «-Strahl und Feldrich-
tung) langs der Bahn eines a-Teilchens bestimmt. Die Haufigkeits-
verteillung des Betrages des Sattigungsdefizites fiir die verschiedenen
Winkelbereiche und die Teilgebiete a—d ergibt unmittelbar die
Form der a-Linie im Falle des ebenen Problems. Der Ubergang zum
raumlichen Problem erfolgte durch Zuordnung entsprechender Ge-
wichte zu den Teilflaichen a—d des Kollimatorbodens. Auf diese
Weise wurde das Spektrum einer monochromatischen homogenen
Flachenquelle, die sich auf dem Boden des Kollimatorloches befin-
det, berechnet. Das Ergebnis ist in Fig. 12, Kurve a, dargestellt.
Die aus dem benutzten Kollimator austretende Strahlung ergibt
sich zu 199, der Gesamtstrahlung, was mit einem von GHIORSO
u. a.28) experimentell gefundenen Wert von 16,69, gut iberein-
stimmt.

Fig. 12, Kurve b, zeigt die Linienform, wie sie sich unter aus-
schliesslicher Beriicksichtigung von Widerstandsrauschen*) und
Selbstabsorption der Quelle berechnet?®?). Der Vergleich mit Fig. 12,
Kurve a, zeigt, dass der Einfluss der Feldinhomogenitat im Kolli-
mator im Vergleich zu den anderen Effekten nur unwesentlich zur
Linienverbreiterung beitrigt, womit auch die Berechtigung seiner
genaherten Berechnung dargetan ist.

In Fig. 13 werden unter Beriicksichtigung von Selbstabsorption
und Widerstandsrauschen, die Linienform ohne Kollimator (Kurve a)
und mit Kollimator (Kurve b) verglichen. Die Punkte geben eine
Messung an der a-Linie des U23® wieder. Die ausgezogenen Kurven
sind berechnet und stimmen, nach Anpassung im Linienmaximum,
befriedigend mit der Messung iiberein. Die gemessene Halbwerts-
breite der Linie betrégt 1,89,. Entscheidend ist, dass mit Kollimator
in einem Abstande von 180 keV vom Linienmaximum, was der

*) Das Widerstandsrauschen allein entsprach einer Halbwertsbreite von 67 keV.
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Feldverlauf im Kollimator.
Lochtiefe 1 mm, Lochdurchmesser 2 mm.
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Fig. 12.
Berechnung der Linienform und der Lage des Maximums einer monochromatischen
o-Linie der Energie . Beriicksichtigt wurde der Einfluss der Feldinhomogenitat
im Kollimator (Kurve a), des Widerstandsrauschens und der Selbstabsorption in
der Quelle (Kurve b). Die Intensitit (J) der beiden Linien unter den Kurven a
und b ist gleich gross. Als Beispiel dient die a-Linie von U238,
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halben Energiedifferenz zwischen den «?3% und «2*-Linien ent-
spricht, die Intensitét vollig auf Null abgesunken ist. Ohne Kolli-
mator dagegen wirde die «23%-Linie noch am Ort der «f**-Linie
einen Untergrund liefern, dessen Intensitit die Hélfte des Maximums
der of*%-Linie ausmacht.

Einweiterer Vorteil des Kollimators 1st durch denmittleren Raum-
winkel von nur 8,39, bedingt, den ein Loch unseres Kollimators fiir
einen Punkt der Uran- Quelle darstellt. Wenn néamlich von Konver-
sionselektronen begleitete a-Teilchen auftreten, so kénnen bel einer

ad
dE Fehlerschranken
' _f der Messpunkte
5
=3
o . 234 235
Energiedifferenz zwischeno. und & ;
s © / !
3 180 kel | —Fe
i
|
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Energie in MeV
Fig. 13. ;
Linienform mit und ohne Kollimator am Beispiel der «-Linie von U238,

Kurve a zeigt die Linienform ohne Kollimator unter Beriicksichtigung von Wider-

standsrauschen und Selbstabsorption inder Quelle, Kurve b dasselbe mit Kollimator.

Die Punkte sind gemessen, die Kurven sind berechnet. Die gemessene Halbwerts-

breite der Linie betrigt 1,8%. © Messpunkte ohne Kollimator. x Messpunkte
mit Kollimator.

2 n-Geometrie der Tonisationskammer die Hilfte dieser a-Teilchen
in ithrem Energiewert durch die gleichzeitige Ionisation der Konver-
sions-Elektronen verfialscht werden. Mit unserem Kollimator sinkt
dieser Anteil auf 8,39%,.

3.4. Messungen.
Um die Intensitéatsverhaltnisse J(«*)/J(«?38 + af3®) resp. J(23*°)/

J (23 + od®) auf 29, genau zu bestimmen, wurden rund 4000 Tn-
pulse der «7*°-Linie und total 2-10° a-Impulse des natiirlichen
Urans ausgemessen. Wegen der diinnen Uranquelle, des Kollimators

und der langen Sperrzeit konnten nur 31 «-Teilchen pro Min. ge-
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messen werden, sodass sich die totale Messzeit auf 105 h erstreckte.
Eine zusétzliche Verschmierung der a-Linien durch langfristige
Schwankungen des Verstarkers und der Kanalbreiten des 19-Kanal-
Impulsspektrographen wurde vermieden, indem die Registrierung
in 184 Teilmessungen von 30—40 Min. Dauer erfolgte. Vor und nach
jeder Teilmessung kontrollierten wir die Diskriminierung der Kanile
mit Hilfe von Testimpulsen. So konnten die Kanalbreiten von 45keV
auf 0,4 keV genau eingestellt und gehalten werden.
Zahl der ocfeilchen

pro Energie-.intervall
(22 kelV')

U23 8

2500 U234

2000 |~

1500

1000

500

| ”
4.18 4.40 4,58 4.76 Energie in MeV

Fig. 14.

Spektrum der a-Linien des Urans im natiirlichen Isotopengemisch. Zur Darstellung
dieser Kurve wurden nur rund 10%, des gesamten statistischen Materials verwendet.

Zur Summierung der 184 Teilmessungen, bei denen die Gesamt-
heit der Kanile von Messung zu Messung absichtlich etwas ver-
schoben wurde*), waren Fixpunkte auf der Energieskala notwendig.
Dazu eignen sich die Energiewerte der «23%- und «23*-Linien. Es
gelang, die 184 Teilmessungen mit einer Unsicherheit in der Energie-
skala von nur 4+ 9 keV zu superponieren, denn die Lage der Linien-
Maxima konnte in den einzelnen Teilmessungen mit Hilfe des Ver-
laufes der Linienflanken bis auf 0,2 Kanalbreiten festgelegt werden.
Der Gesamtverlauf des Spektrums wird in Fig. 14 durch eine Uber-
lagerung von 20 Teilmessungen dargestellt. Es war néamlich un-
notig, die Superposition samtlicher Teilmessungen iiber das ganze

*) Entspricht einer feineren Kanalunterteilung.
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a-Spektrum hin differentiell durchzufithren. In denjenigen Inter-
vallen der Energie-Achse, die von vorneherein eindeutig einer der
a-Linien-Gruppen zugeordnet sind, konnte man sich mit einer inte-
oralen Superposition iiber das fragliche Energie-Intervall begntigen.
Das Spektrum zeigt eine gute Separierung der «3**-Linie von den
beiden benachbarten Liniengruppen. Die noch vorhandenen gering-
figigen Uberlappungen konnten flichenmissig auf die drei Linien-
oruppen aufgeteilt werden, indem die ungestorte Linienform, wie
sie die energiereichere Flanke der «23%-Linie zeigt, auf die entspre-
chenden Flanken der («23® + o37°)-Gruppe und der «f**-Linie tber-
tragen wurde. Die dabel entstehenden Abgrenzungsfehler waren 1m
Vergleich zu den statistischen Fehlern durchwegs klein, so dass eine
weitere Verbesserung des Auflosungsvermogens die Messgenauig-
keit nicht mehr erhéhen wiirde. Tabelle 3 gibt die Ergebnisse der
relativen Intensitdtsmessung der drei Liniengruppen wieder.

Tabelle 3.

Messung der relativen Intensitdt der drei separierbaren Liniengruppen im o-Spek-
trum des Uran im natiirlichen Isotopengemisch.

Bezeichnung Gemessene Abgrenzungs- | Statitischer Totaler Fehler
der Linien | 1™PUlszahl 1= p e Fehler .
J absolut |relativ 9%
% 4 o f2° 95115 + 18,5 + 309 -+ 310 | 0,33%
af®? 3880 + 20,8 4+ 62,3 + 66 1,7 %
234 4 o 285 95491 + 2,3 4 310 4+ 310 | 0,33%

4. Ergebnisse.

Aus den relativen Intensitditen der in Tabelle 3 aufgefihrten
Liniengruppen lassen sich die gesuchten Intensitétsverhaltnisse

W e T (%otal) _J (%totar)

J(oc234) - J(azaa)

berechnen, wenn man die von Gurorso’) angegebenen Hiufigkeits-
verhéltnisse g, :g;: gy der einzelnen a- Komponenten des U235 (Fig. 1)
verwendet®). V ergibt sich zu:

I6)
V- 91 — 00,0478 4- 0,0010,
T (@ +a23) - J (%) - L

g1

*) GHIORS0%)7) vermutet die Existenz einer weiteren Komponente mit 4,47 MeV
Energie des «-Teilchens und ca. 3%, Haufigkeit. Weder GHIORSO noch wir kénnen

i . . . 2
diese Linie von der Linie a135 trennen. Es muss nur darauf geachtet werden, dass

fiir gy der Wert 85,6% (Summe der beiden Linien) und nicht die Zahl 83% («r
allein) beniitzt wird.



Vol. 30, 1957. Lebensdauer und Zerfallsschema von U235, 181

bzw. J(O‘;%)’_l—
V= 91 = 0,0477 4 0,0010.
J( 284 335)_J(a§35) . o .

91
Die beiden V-Werte stimmen gut iiberein. Der Mittelwert betrégt

V = 0,04776 - 0,00094.

Da Gurorso iber die g-Werte keine Fehlerangaben macht, 1st die
Unbestimmtheit von ¢g; = 0,856 im Fehler von V nicht beriicksich-
tigt*). Aus den Messungen von Savac®) lasst sich mit Hilfe der
Daten von Guarorso V zu 0,0479 + 0,0020 berechnen, was mit
unseren Frgebnissen tibereinstimmt.

Aus dem Aktivitatsverhaltnis V lasst sich gemiss Gleichung (2)
die Halbwertszeit des U2?3® berechnen. Hierbei wird fiir das Mi-
schungsverhaltnis N(U238)/N(U23%) nach Frumina?) der Wert 1881
und fiir 4534 nach Kovarig und Apams®) der Wert 1,538-10-10
0,39 Jahre—! verwendet. Tabelle 4 enthalt unser Resultat neben

Tabelle 4.
Halbwertszeit von U235,
Die Resultate von NIER und SAavac wurden, wo erforderlich, auf Grund der neueren
Bestimmungen von N (U238)/N(U23%), 1,,, und der a-Feinstruktur des U235 um-

gerechnet.

Autoren Methode tyo in Jahren
Nier?') 1939 | Alter von Uranerzen (7,10 + 0,21)-108
Savac?) 1951 | Aktivitidtsvergleich mit U234 (6,82 4+ 0,29)-108
FreminGg?) 1952 | Absolute Aktivititsmessung (7,13 + 0,16)-108
vorliegende \

Arbeit 1956 Aktivitatsvergleich mit U234 und U23® | (6,84 4 0,15)-108

den Ergebnissen anderer Autoren, deren Messungen, wo erforderlich,
auf Grund der neuen Zahlenwerte fiir N(U?238)/N(U?235), A555 und der
g-Werte von Gurorso umgerechnet wurden. Die drei grundsétzlich
verschiedenen Methoden ergaben innerhalb der Messgenauigkelt
dieselben Zahlenwerte.

Unmittelbar vor der Drucklegung dieser Arbeit erhielten wir von
Gurorso (Berkeley) die briefliche Mitteilung, dass dort die Gruppe
Prueer, Asaro und PErrnMANN eine Neubestimmung der a-Fein-
struktur des U2?%% durchfiithrt, und zwar mit Hilfe eines doppelt-

*) Der Einfluss von Fehlern in ¢, und gyp ist vernachliassigbar. Der Fehler in
gr ist qua,dratlsch zum Fehler in V zu addieren. Da der letztere 29, betragt sind
Fehler in gr, die =< 19, sind, vernachlissigbar.
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fokussierenden magnetischen Spektrometers. Die ersten, allerdings
noch nicht zur Publikation reifen Resultate mit diesem hochauf-
losenden Instrument zeigen, dass die o,- und die oy-,,Linie™ des
U235 selbst wieder je aus einer Liniengruppe besteht. Im weiteren
1st eine verbesserte Neubestimmung der Werte g,, ¢; und gy zu er-
warten, sodass diejenigen Ergebnisse der vorliegenden Arbeit, die
sich auf die g-Werte nach Gurorso?) aus dem Jahre 1951 stiitzen,
eventuell umgerechnet werden miissen.
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