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(n, t)-Reaktionen an mittelschweren Kernen

von F. Heinrich und F. Tanner
(Laboratorium fiir Kernphysik, ETH)

(10. X. 62)

Summary. Measurements have been made on the total cross-sections for the capture of fast
neutrons, inducing tritonemission, in medium-weight nuclei. The method employed proves the
absolute quantity of tritium, produced due to the irradiation. The (%, f)-cross-sections on Al, Cr,
Mn, Fe, Co, Ni and Cu show a satisfactory agreement with the results of the statistical theory of
nuclei. However, in the particular case of silver, the reaction probability is a factor of 40 larger
than that expected from the conception of the compound nucleus, which can possibly be inter-
preted as a direct interaction.

Due to the large amount of tritium produced by the reaction Li® (r, a) H3, a special method
was developed to indicate traces of impurities of lithium in the target materials.

1. Einleitung

Die durch Neutroneneinfang induzierte Tritonemission aus Elementen schwerer
als Stickstoff ist bisher noch nicht beobachtet worden. Einzig an den Kernen Li, Be,
B und N liegen Messungen der (%, £)-Reaktionsquerschnitte vor1-4). Bei diesen leichten
Kernen sind jedoch die Voraussetzungen fiir die Anwendbarkeit des statistischen
Kernmodells so schlecht erfiillt, dass ein Vergleich der Messresultate mit den Ergeb-
nissen dieser Theorie nicht durchgefiihrt werden kann.

Im Gegensatz zu den (n, {)-Prozessen sind die totalen Wirkungsquerschnitte der
Reaktionen vom Typus (#, 2 n), (n, $) und (»n, «) sehr eingehend untersucht worden?).
Der Grund dafiir liegt wohl darin, dass sich diese Querschnitte durch Messung der
Restkernaktivitdt relativ leicht ermitteln lassen. Wihrend man bei den (n, 2#)-
Prozessen eine durchaus befriedigende Ubereinstimmung mit den Resultaten der
statistischen Kerntheorie feststellen konnte, sind beiden (#, $)- und (#, «)-Reaktionen
Abweichungen bis zu Faktoren 104 gefunden worden. Dieses Verhalten kann man mit
dem Auftreten von Direkt-Prozessen erkldren, bei denen der Kern nicht als Ganzes
angeregt wird, sondern nur wenige Nukleonen in Wechselwirkung mit dem einfallen-
den Neutron treten. Die Energiespektren der emittierten Teilchen unterscheiden sich
bei diesen zwei Arten der Wechselwirkung dadurch, dass der Schwerpunkt der Ver-
teilung im Falle des Direkt-Prozesses bei hoheren Energien liegt, als bei der Emission
aus einem Compoundzustand. Experimentell dussert sich das — besonders bei kleinen
Anregungsenergien — in einer drastischen Vergrosserung des Reaktionsquerschnittes.
Zudem zeigt es sich, dass die Emissionswahrscheinlichkeit fiir ein bestimmtes Parti-
kel — zum Beispiel ein «-Teilchen — stark von der Art der Anregung abhingt. Diese
Diskrepanz zeigt sich sehr ausgepragt zum Beispiel beim Vergleich der totalen Wir-
kungsquerschnitte fiir die Reaktionen (y, «) und #, «)29).
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Dieses verschiedenartige Verhalten wirft die Frage auf, ob es moglich ist, die
Héufigkeit der (u, f)-Reaktion an mittelschweren Kernen mit Hilfe der Bohr’schen
Compoundkernvorstellung zu beschreiben, oder ob auch hier das Modell eines Direkt-
Prozesses herangezogen werden muss.

2. Durchfiihrung des Experimentes

Das Ziel dieser Arbeit ist die Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte
der (n, ¢)-Reaktionen an mittelschweren Kernen mit Hilfe schneller Reaktorneutronen.
Unter o, verstehen wir den iiber das Spaltungs-Neutronenspektrum gemittelten
(n, t)-Querschnitt

o0
Oyr= | Ouo(E) S(E) dE . (1)

0

0@, »(E) 1st der Wirkungsquerschnitt der zu untersuchenden (%, #)-Reaktion und S(E)
bedeutet das auf 1 normierte Spektrum der Fissionsneutronen von Uran??%. Zur Be-
stimmung von o, ist die Methode der Restkernaktivierung unbrauchbar, weil sie
keine Unterscheidung der (,#)- von den gleichzeitig auftretenden (u, dn)- und
(n, p 2n)-Prozessen zuldsst. Zudem existieren praktisch keine Elemente, fiir die —
selbst bei chemischer Abtrennung des um eine Ladungseinheit niedrigeren Tochter-
elementes — eine saubere Unterscheidung des (n, f)-Produkts von den Restkernen der
(n, p)- und (n, d)-Prozesse moglich ist. Auch wiirden Unsicherheiten im Zerfalls-
schema des gesuchten Tochterkernes unerwiinschte Fehlerquellen eréffnen. Man ist
somit darauf angewiesen, das erzeugte Tritium anhand seiner eigenen f-Aktivitit
nachzuweisen, wozu wegen der Kleinheit der Wirkungsquerschnitte im hier ver-
wendeten Neutronen-Energiebereich eine sehr empfindliche «low-level» Zdhlapparatur
verwendet werden muss.

Die grosste Schwierigkeit, die bei diesem Direktnachweis auftritt, liegt jedoch in
der Forderung eines extrem hohen Reinheitsgrades fiir das Targetmaterial. So wiirde
beispielsweise eine Beimischung von nur 10-7 9%, Lithium in einer Eisenprobe eine
etwa doppelt so grosse Reaktionswahrscheinlichkeit vortiuschen. Jede Messung des
(n, £)-Querschnittes erfordert deshalb eine sorgfiltige Bestimmung des Li-Gehaltes
der bestrahlten Substanz. |

Nach der Aktivierung mit hochenergetischen Reaktorneutronen werden die zu
untersuchenden Metalle in einer Wasserstoffatmosphire erhitzt. Das durch die (n, #)-
Reaktion gebildete Tritium wird durch Diffusionsaustausch aus der Probe befreit,
gereinigt und in ein Geiger-Miiller-Zihlrohr geférdert. Aus der gemessenen Stosszahl
erhélt man nach Anbringung von Korrekturen fiir Nulleffekt, Ansprechwahrschein-
lichkeit, Gasverluste und Verunreinigungen in der Probe den effektiven Wirkungs-
querschnitt der (n, #)-Reaktion.

1. Bestrahlung

An die zu bestrahlenden Elemente miissen folgende vier Forderungen gestellt
werden. Es sollen keine durch Neutronen induzierte Reaktionen auf einen radioakti-
ven, gasférmigen Restkern fithren. Dadurch soll erreicht werden, dass selbst eine un-
zuldngliche Reinigung des Tritium-Trigergasgemisches keine Verfilschung des Mess-
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resultates bewirken kann. Aus dem gleichen Grunde sollen die Dampfdrucke der
Targetmaterialien moglichst tief liegen und durch thermische Neutronen des Reaktors
keine starken Stéraktivititen erzeugt werden. Um das bei der Bestrahlung produzier-
te Tritium quantitativ zu erfassen, sollen nur solche Elemente zugelassen werden, die
keine stabilen Hydride bilden. Diese stark einschrinkenden Bedingungen fithrten zur
Wahl von Al, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu und Ag.

Tabelle 1
Q-Werte fiir (u, f)-Reaktionen nach Var. J. AsaBy und Henry C. CATRONS).

Kern Q (Mev) Kern Q (Mev)

Al - 10,87 + 0,02 Co®® — 8,943 4+ 0,008
Crd0 - 12,65 4+ 0,02 Ni8 - 11,10 4 0,02

Crb2 — 13,067 4+ 0,006 Niso - 11,55 4 0,01

L — 9,971 + 0,006 Nis1 — 8,822 4 0,007
Crb4 — 12,391 + 0,008 Nipe - 11,94 4 0,01

Mn?3 — 9,286 + 0,006 Nijé4 - 12,44 4 0,04

Feb4 — 12,44 + 0,03 Cu® - 8,257 4 0,01

Febs — 11,916 + 0,008 Cubs - 8,62 4 0,01

Feb? — 9,338 & 0,008 Aglo? — 6,70 + 0,46

Fe58 — 12,091 + 0,008 Aglo® - 7,10 4 046

Aus Tabelle I gehen die O-Werte der (#, #)-Reaktionen an diesen Metallen hervor. Die
Triton-Emission wird daher nur durch hochenergetische Fissions-Neutronen des
Reaktors ausgelost. Fiir U ist die Energieverteilung dieser schnellen Neutronen
durch - -

S(E) = ]/Zn e Psink |2 E (2)

gegeben. Dieses Spektrum ist von D. L. HiLL?) und B. E. WATT?®) im Energiebereich
von 0,1 bis 18 Mev experimentell bestitigt worden.

Im Rahmen unserer Messungen wurde das Neutronenspektrum des Reaktors*)
am Ort der zu bestrahlenden Probe durch die Bestimmung des Ausbeuteverhéltnisses

[0, ) S(E) dE
n= '
f Ol 2m) S(E) AE

(3)

zweier Reaktionen mit stark verschiedenen Schwellenwerten kontrolliert. o, ,, ist der
Wirkungsquerschnitt fiir den (n, «)-Prozess an Al*? () = — 3,13 Mev) und o, 3, der-
jenige fiir die Reaktion Ni%¥(n, 2 #)Ni57 (0 = — 11,93 Mev). Die beiden Integrale in (3)
ergeben sich aus Aktivitidtsmessungen der bestrahlten Aluminium- bzw. Nickelfolien.
Fiir die Beobachtung der 36-stiindigen Ni®7-Halbwertszeit ist allerdings eine chemische
Abtrennung des gleichzeitig gebildeten Kobalts notwendig. Die Trennung wurde mit
Hilfe eines Anionenaustauschverfahrens an Nalcite-SBR 2% 26) durchgefiihrt und das
gereinigte Nickel durch elektrolytischen Niederschlag an einer Kupferplatte rekupe-
riert. Die bei jeder Bestrahlung wiederholte Bestimmung der Grésse n ergab Werte

*) Alle Bestrahlungen wurden mit dem swimming-pool-Reaktor « Saphir» des Eidg. Instituts
fiir Reaktorforschungen in Wiihrenlingen durchgefiihrt.
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zwischen 144 und 146. Anderseits ldsst sich # wegen der bekannten Energieabhingig-
keit der Querschnitte®13) aus (2) und (3) berechnen mit dem Resultat

Nper. = 144 4= 20 .

Die gute Ubereinstimmung der beiden Ergebnisse zeigt, dass das Fission-Spektrum
durch das den Reaktorkern umgebende Wasser nicht wesentlich verdndert wird, was
auch zu erwarten war, weil die Proben nie weiter als 49 mm von den Brennstoff-
elementen entfernt angebracht wurden.

/s

2 L/?,Jdlw \,

Figur 1
Bestrahlungsgeometrie: 1 Al-Biichse, 2 Cd-Biichse, 3 Priparate, 4 Monitoren.

Fig. 1 zeigt die Bestrahlungsgeometrie. Das sorgfiltig entgaste, meistens in Zylin-
derform vorliegende Material wird allseitig von einem 1 mm dicken Cadmium-Blech
umgeben. Dadurch wird ein Beitrag eventueller Lithium- und Bor-Verunreinigungen
zur gemessenen Tritiumaktivitit stark reduziert. Die genaue Bestimmung des Li-
Gehaltes (siehe 3.1) erfordert eine gleichzeitige Bestrahlung des Targetmaterials
ohne Cadmiumabschirmung. Aus diesem Grund wird ein Teil des zu untersuchenden
Metalles ausserhalb des Cd-Behilters befestigt. Bei dieser Anordnung wurde speziell
auf guten Wiarmekontakt zwischen Probe und Biichse geachtet, um eine Erhitzung
der Substanz und dadurch bedingte H3-Verluste zu vermeiden. Wie die Bestrahlung
von Wood’schem Metall in gleicher Geometrie zeigte, betrigt die Erwidrmung auch
bei maximaler Reaktorleistung weniger als 50°C. Die Probe wird schliesslich in eine
diinnwandige, wasserdicht verschliessbare Aluminiumbiichse eingepackt. Die Al- und
Ni-Folien dienen als Monitoren, und zwar fiir die Ermittlung sowohl der absoluten
Intensitit der schnellen Neutronen, wie auch der Variationen des Flusses innerhalb
der Aluminiumbiichse. Die Flussinderung der schnellen Neutronen im Innern der
Proben ist klein. Sie betrdgt im extremsten Falle 89, und wurde bei der Auswertung
beriicksichtigt. Wegen der Abnahme des (, {)-Querschnittes beim Ubergang zu
schwereren Elementen wichst die Bestrahlungsdauer mit zunehmender Massenzahl
rasch an. (1,5 h bei Al, 14 h bei Ag).

Wird das aktivierte Material ohne Zwischenbehandlung dem Extraktionsprozess
unterworfen, so findet man bei Wiederholung der Versuche stark voneinander ab-
weichende Resultate. Um reproduzierbare Wirkungsquerschnitte zu erhalten geniigt
es, eine Schicht von 50 mg/cm? mit geeigneten Sduren zu entfernen. Diese Behandlung
ist notwendig wegen unvermeidlicher Verunreinigungen der Metalloberfliche durch
leichte Elemente, von denen vor allem Lithium und Bor zu einer Erhéhung der ge-
messenen Aktivitdt beitragen. Anderseits wird wihrend der Bestrahlung auch in der
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das Metall umgebenden Luft durch den (%, ¢)-Prozess an N* Tritium erzeugt, das zum
Teil in die Probe eindringt. Die Reichweite der schnellsten Teilchen betrigt jedoch
weniger als 50 mg/cm?, so dass sich durch das Abtragen einer entsprechend dicken
Oberflachenschicht beide Storeffekte eliminieren lassen.

2. Extraktion des Tritiums

Nach mehrmaligem Waschen mit destilliertem Wasser wird das abgedtzte Metall
sorgfiltig getrocknet und in einen entgasten, mit Quarz ausgekleideten Stahlzylinder
gebracht. Dieser hingt in einer mit einem wassergekiihlten Schliff verschlossenen
Pyrexretorte. Zur Heizung des Tiegels auf 850-950°C dient ein 2 kW-Hochfrequenz-
generator, dessen wasserdurchstrémte Arbeitsspule das Ausheizgefass eng umschliesst.
Der Wiarmekontakt zwischen Spule und Pyrexwand wird durch in stéiindiger Bewegung
gehaltenes Paraffindl vermittelt.

Cz Hy
+ Argon

Ho- Tragergas

ﬂ Kuhlwasser

F2

Hg- Dampf-
Strahlpumpe

Zdhirohr
Nickelfilter

Figur 2

Glasapparatur. 7" Stahltiegel mit Quarzeinsatz und Probe; P Paraffinél; J Arbeitsspule des
Induktionssenders; F Kiihlfallen (fliissige Luft); U Hg-U-Manometer; M Lange Hg-Manometer.

Die ganze Glasapparatur wird evakuiert und die Retorte (Figur 2) mit etwa
4 - 10-% Mol Wasserstoff gefiillt. Dieser iibernimmt die Rolle des Trigergases, indem
er sich wihrend des zweistiindigen Ausheizvorganges dauernd mit dem aus der Probe
herausdiffundierenden Tritium vermischt. Die Temperatur des Olbades wird stindig
verfolgt und die Konstanz des Druckes in der Retorte kontrolliert, um einen even-
tuellen Gasausbruch aus der Probe feststellen zu kénnen. Die mit fliissiger Luft ge-
kithlten U-Rohre dienen zum Ausfrieren kondensierbarer Dampfe. Das so erhaltene
H,-HT-Gemisch wird zur weiteren Reinigung durch ein Nickelfilter geleitet, mit
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einer Quecksilberdampfstrahlpumpe in eine Toeplerpumpe geférdert und mit dieser
in das angeschlossene Zahlrohr gedriickt.

Das Reinigungsfilter besteht aus einem einseitig verschlossenen, spiralférmig ge-
bogenem Nickelrohr von 1 m Linge, 2,4 mm Durchmesser und 0,2 mm Wandstéarke:
Das Nickelrohr wird durch direkten Stromdurchgang auf etwa 750°C geheizt, wobei
es fiir Wasserstoff durchlissig wird, wihrend Fremdgase zuriickgehalten werden4).
Am Element Aluminium wurden die Messresultate mit, bzw. ohne Reinigung des
Hy-HT-Gemisches im Nickelfilter miteinander verglichen und fiir gleich befunden.
Damit wurde nicht nur gezeigt, dass in diesem Fall keine radioaktiven Fremdgase
auftreten, sondern auch demonstriert, dass allfillige Isotopentrenneffekte beim
Passieren des Filters ausgeschlossen werden diirfen. )

Fiir eine vollstindige Befreiung des Tritiums aus der Probe muss der Extraktions-
prozess mehrmals wiederholt werden. Das Verhiltnis der beim ersten « Run» erhalte-
nen zur totalen Tritiummenge lag bei allen untersuchten Metallen zwischen 819, und
95%, so dass mit dreimaligem Ausheizen — jeweils nach Zugabe von neuem Triger-
gas — das Tritium quantitativ aus der Probe befreit wird.

Gasverluste beim Transport des H,~HT-Gemisches vom Heizraum ins Zihlrohr
lassen sich aus den bekannten Totvolumina der Glasapparatur mittels Druckmessun-
gen quantitativ ermitteln und werden in (4) durch den Korrekturfaktor &, = 0,806 4
0,008 berticksichtigt.

3. Absolutmessung der Triteumaktivitdl

Die Aktivititsmessungen wurden mit Geiger-Miiller-Zahlrhren vorgenommen.
Als Kathodenmaterial wurden speziell ausgesuchte Kupferrohre von 25 mm Innen-
durchmesser gewihlt, die sich als weitgehend frei von radioaktiven Verunreinigungen
erwiesen. Der 177 mm lange Anodendraht von 0,15 mm Durchmesser besteht aus
rostfreiem Stahl und wird durch Quarzstiicke von der Kathode isoliert. Von allen
untersuchten Isolatoren geniigt Quarz den Anforderungen geringer radioaktiver
Kontamination bei guten Isolatoreigenschaften am besten.

Als Zihlgas dient nach einem Vorschlag von W. F. L1y und R. L. WOLFGANG1?)
ein Gemisch aus 3 Teilen Argon und 1 Teil Aethylen. Letzteres wurde durch 15malige
fraktionierte Kondensation gereinigt. Beim Betrieb des Zihlers, der etwa 109, Wasser-
stoff enthidlt, werden bei Entladungen H--Ionen gebildet, die eine Lawine auslésen
kénnen, nachdem der Elektronenpuls bereits abgeklungen ist. Aethylen hat die Eigen-
schaft, seine Doppelbindung zu l6sen und H--Ionen unter Bildung des Radikals
C,H;~ anzulagern. («chemical quenchingy).

Fig. 3 zeigt die Abschirmung des Tritiumzihlers.

Zur Elimination des durch u-Mesonen erzeugten Untergrundes wird der Tritium-
Detektor von einem etwa dreimal lingeren Antikoinzidenzzihler umgeben, der aus
einer ringférmigen Anordnung von 10 parallelen Driihten zwischen zwei konzentri-
schen Rohren besteht. Eine 15 cm dicke Eisenschicht dient zur Reduktion der Um-
gebungsaktivitit sowie der weichen Komponente der kosmischen Strahlung. Zum
Schutze gegen Neutronen wird eine zusitzliche Abschirmung aus Holz und Borsdure
verwendet. . '

Figur 4 zeigt das Blockdiagramm der elektronischen Antikoinzidenzapparatur, die
als einzige Besonderheit eine kiinstliche, von 0,4 bis 5 ms variable Totzeit 7,,, im
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Tritiumkanal aufweist. Diese relativ lange Totzeit bewirkt, dass Nachentladungen
von nicht neutralisierten negativen Wasserstoffionen, die den Elektronenpulsen mit
einer Verzogerung von der Grossenordnung der Ionendriftzeit folgen eliminiert wer-
den. Dadurch wird erreicht, dass die verwendeten Tritiumzahlrohre sogar bei einem
Wasserstoffpartialdruck von 10 mm Hg noch Plateaus von 200 Volt Linge bel einer
Steilheit von etwa 59,/100 Volt zeigen.

| Antikoinzidenzzdhler

| Tritiumzdhirohr

m Eisen

30cm
Borsdure-
anhydrid
k N Holz
Figur 3
Abschirmung
Tritium - Kothoden- Gate- Diskriminator RC- Untersetzer
- ; und Pulsformer ; ,
Zdhlrohr folger Krais (20 ps) Glied 1:100
Univibrator
—— Stab. Hoch- T =04 -5ms ikoi
a oc tot Antikoinz. Uetersetiar
spannungs - Kreis — 1.0
_1 gerdt
Antikoinz.- Kothoden- Diskriminator Untersetzer
.. und Pulsformer
Zdhirohr folger (40 ps) 1:100
Figur 4

Elektronische Zihlapparatur.

Der Untergrund der Gesamtanordnung der einzelnen Zihlrohre liegt zwischen
0,8 und 1,4 Stossen/Minute. Fiir einen bestimmten Zihler dagegen ist die Untergrund-
zdahlrate von Fiillung zu Fiillung innerhalb 4 109, reproduzierbar. Der Restunter-
grund riihrt hauptsichlich von radioaktiven Verunreinigungen des Zahlrohrmaterials
her. Bei diesem Nulleffekt kénnen etwa 5 - 108 Tritiumkerne noch quantitativ nach-
gewiesen werden.

Fiir die Bestimmung der absoluten Tritium-Disintegrationsrate aus der gemesse-
nen Stosszahl miissen die Korrekturfaktoren fiir Volumen-, Wand- und Endverluste
des Zidhlers bekannt sein. Ersterer ergibt sich aus der Geometrie des Zahlers zu &, =
0,921 + 0,005.
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Die Endverluste werden nach der von A. G. ENGELKEMEIER und W. F. LiBBY 16)

angegebenen Formel
BD

k,=1——— =0,960 + 0,003
berechnet. Diese Beziehung beruht auf der Annahme einer Proportionalitidt zwischen
dem Durchmesser D und der «unempfindlichen» Drahtlinge. Die Proportionalitits-
konstante B ist eine Funktion der $-Energie und wurde von den Autoren experimen-
tell ermittelt. Fiir Tritium ist B = 0,28. Die an den Zihlrohrwidnden auftretenden
Verluste durch Nichtionisation werden durch Sekundédremission an den Kathoden-
winden gerade kompensiert. Damit ist die absolute Zerfallsrate Z, der totalen, nach
der Bestrahlung in der Probe vorhandenen Tritiummenge

S

=R )

wobei S die im Tritium Detektor gemessene Stossrate nach Subtraktion des Unter-
grundes und %, der in 2.2 erwdhnte Korrekturfaktor fiir Gasverluste in der Glas-
apparatur ist.

3. Storreaktionen

Nach (4) bedeutet Z die Zerfallsrate der totalen, wahrend der Bestrahlung in der
durch Cd abgeschirmten Probe akkumulierten Tritiummenge. Es enthilt somit auch
die Zerfélle jener Tritionen, die durch (#, #)-Prozesse an Verunreinigungen erzeugt
wurden. Darunter sind wegen der exothermen ()-Werte der Reaktionen Li®(n, {)He?
und B1%(%, t)Be® besonders Lithium und Bor zu beriicksichtigen. Z; setzt sich somit
aus den Anteilen

ZT = Zx + Zif)ii + Z}E;sion + ZB + ZRest

zusammen. Z, ist die Zerfallsrate der Tritiummenge, gebildet durch die zu unter-
suchende (1, #)-Reaktion. Z% und Z}5*°" sind die Beitrige von Lif, induziert durch
epithermische bzw. schnelle Neutronen; Zy ist der von B2? herrithrende Anteil, Zg,
derjenige aller iibrigen Verunreinigungen. Zur Bestimmung obiger Gréssen muss die
prozentuale Beimischung aller Stérelemente bekannt sein. Auf Grund der von der
Lieferfirma angegebenen Reinheitsgrade fiir die Targetmaterialien kann gezeigt wer-
den, dass Zg,; stets vernachlissigt werden darf. Lithium und Bor konnten spektral-
analytisch in keinem der verwendeten Metalle gefunden werden. Unter der Annahme
eines maximalen Bor-Gehaltes von 10-59,, was etwa der Nachweisgrenze optischer
Methoden entspricht, wird auch der Beitrag Zz vernachlissigbar klein. Z. reduziert
sich dadurch zu

Zr=Z,+ Zf + Z[5" . (3)

1. Ewnfluss von Li®-Verunreinigungen auf das Messresultat

Im folgenden soll gezeigt werden, dass selbst durch spektroskopische Methoden
nicht nachweisbare Lithiumkontaminationen zu groben Verfilschungen der Mess-
resultate fithren konnen, dass es aber dank der 1/v-Abhingigkeit!?) des Wirkungs-

20 H. P. A, 36, 3 (1963)
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querschnittes der Reaktion Li¢ (n, ) He* im thermischen und epithermischen Gebiet
gelingt, durch Messung des Kadmiumverhéaltnisses
i Rt

R, = =L
1/v epi
: ZLi

den Lithiumbeitrag zur Disintegrationsrate zu bestimmen. Dazu muss das zu unter-
suchende Metall auch okne Kadmiumabschirmung bestrahlt werden (vgl. 2.1 und
Figur 1). In diesem Fall ist daher

T_Z + Znssum + ZtLh] + Ze;m. (6)

Aus der Differenz Z7 — Z ldsst sich nun — sofern der Fluss ¢s der Fissionneutronen
und der thermische Fluss ¢,, bekannt sind — der Lithiumbeitrag in (5) eliminieren.
Und zwar ist:

. Lty — 8 . o S(E) dE
zp - Bt e gy gy Lo B SBE 7)

¢’th Uo
wobei ol = 950 barn der Wirkungsquerschnitt fiir die (», £)-Reaktion an Li® bei
2200 m/sec ist. Damit ist die gesuchte Tritiumzerfallsrate Z, durch

Zﬁz + 7}13510%

Z=2,(1—w); w=2_TH ®)
gegeben. =
Aus der Tritiumzerfallsrate Z — Z; ldsst sich auch die absolute Zahl der Li¢-

Kerne in der Probe 2,
Ng' = (9

iq ”0 o ¢th

berechnen. 7 bedeutet die Bestrahlungsdauer und A = 0,0566 Jahre=! die Zerfalls-
konstante des Tritiums. Im folgenden wird es sich zeigen, dass der Li-Gehalt der
untersuchten Metalle zwischen 10-69; und 10-89, variiert (Tabelle I1I). Die beschrie-
bene Methode liefert somit die Méglichkeit zur Bestimmung extrem kleiner Li-Ver-
unreinigungen. Die Erfassungsgrenze dieses Verfahrens liegt um mehrere Zehnerpo-
tenzen unterhalb der Nachweisgrenze der bekannten chemischen und spektroskopi-
schen Analyseverfahren, so dass diese spezifische Mikromethode auch auf anderen

Gebieten Verwendung finden kénnte.

2. Bestimmung des Cadwium-V erhiltnisses

Das Cadmiumverhiltnis

R— Aktivitit ohne Cd-Abschirmung
" Aktivitit mit Cd-Abschirmung

ist unabhingig von der Wahl der Substanz, sofern der fiir die erzeugte Aktivitit
verantwortliche Wirkungsquerschnitt dem 1/v-Gesetz gehorcht, was im folgenden
durch den Index 1/v angedeutet wird. Es ist somit eine fiir den Reaktor charakteri-
stische, nur vom Bestrahlungsort abhidngige Grosse, zu deren Bestimmung lediglich
eine Bestrahlung von Lithium erforderlich ist, wobei sich ein Teil der Probe im Innern
der Cd-Biichse und der Rest ausserhalb derselben befinden muss. Aus den Zerfalls-
raten der abgetrennten Tritiummengen ldsst sich dann das gesuchte Cd-Verhiltnis
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berechnen. Wegen der starken chemischen Reaktionsfihigkeit des metallischen
Lithiums wurde eine vom Institut fiir Reaktorforschung hergestellte, 7,29, Lithium
enthaltende Aluminiumlegierung verwendet. Die Bestrahlungsgeometrie muss genau
die gleiche sein wie bei der Bestimmung der (%, f)-Querschnitte, damit der Einfluss der
Cd-Biichse auf die Aktivitit der unabgeschirmten Probe unverdndert bleibt. Die
erforderliche - Tritiumextraktion bewirkt, dass diese direkte Messmethode sehr viel
Zeit beansprucht, was besonders dann ins Gewicht fillt, wenn das Cd-Verhéltnis an
vielen Orten im Reaktor ermittelt werden muss. Sie wurde deshalb nur dazu beniitzt,
um das folgende, experimentell einfachere indirekte Verfahren zu kontrollieren. Bei
dieser zweiten Methode wird zuerst das Cd-Verhiltnis R fiir Gold gemessen und daraus
der entsprechende Wert fiir einen 1/v-Detektor berechnet. Gold wurde gewahlt, weil
der Wirkungsquerschnitt der Reaktion Au'®? (s, ) Au'®® im thermischen Gebiet einen
1/v-Verlauf zeigt und bei 4,9 ev eine ausgepriagte Resonanz aufweist. Ausserdem be-
sitzt Aul® eine fiir Restkernaktivititsmessungen bequeme Halbwertszeit von 2,7
Tagen. Die 1/v-Abhingigkeit des (n, ¥)-Querschnittes bewirkt, dass der nicht sehr
genau bekannte Verlauf des Neutronenspektrums im Bereich von 4-10 kT keine
nennenswerte Fehler bei der Berechnung von R, aus R verursacht.

Tabelle 1T
Das Cd-Verhiltnis eines 1/v-Detektors.

Bestrahlungsort Ry}, (d = 8,5 mm)
15 76,1 + 1,5

16 556 4+ 1

17 80,7 + 1,6

18 5554+ 1

19 84,2 L 2

20 540 +1 -

21 75,6 + 1,5

Bei dieser Auswertung ist zu beachten, dass das Cd-Verhiltnis fiir Gold von der
Dicke § der bestrahlten Folien abhidngt. Und zwar nimmt R mit wachsendem ¢ zu,
weil die Resonanzneutronen stirker absorbiert werden als die thermischen. Erst bei
Folien mit Flichendichten unterhalb von 0,2 mg/cm? verschwindet diese Dickenab-
hingigkeit wegen der vernachlissigbar kleinen Abschwichung der Neutronenintensi-
tat. Das Cd-Verhiltnis fiir Gold wurde vom Eidg. Inst. fiir Reaktorforschung in
Wiirenlingen bis zu diesen extrem diinnen Schichten gemessen. Aus dem so bestimm-
ten funktionalen Zusammenhang zwischen Foliendicke und Cd-Verhiltnis ldsst sich
der bei den vorliegenden Messungen verwendete Wert R (fiir Goldscheiben von 38
mg/cm?) nach der Extrapolationsformel

Ry=041 R + 0,59 (10)

auf den Wert R, bei Foliendicke Null reduzieren. Um aus R, den gesuchten 1/v-Bei-
trag zum Kadmiumverhiltnis zu berechnen, wurde das von C. H. WESTCOTT18)19)
vorgeschlagene Verfahren benutzt, wonach

Ry(1+Ks)—-Ks
= .

lev = (11)



308 F. Heinrich und F. Tanner H. P A.

K, g und s sind tabellierte Funktionen, die von der Dicke der Kadmiumabschirmung,
der Reaktortemperatur, dem Neutronenspektrum und dem Wirkungsquerschnitt der
Monitorreaktion abhingen. In Tabelle IT sind die an verschiedenen Stellen der
Reaktoroberfliche gemessenen und gemiss (10) und (11) ausgewerteten Cd-Verhalt-
nisse angegeben.

Die Proben bei Nr. 20 und Nr. 21 wurden simultan bestrahlt, um festzustellen, wie
sich R, ), verhilt, wenn auch im Nachbarkanal ein abgeschirmtes Praparat vorhanden
ist. An der Bestrahlungsstelle Nr. 18 wurde das Cd-Verhiltnis auch mit Hilfe der
direkten Messung an der genannten Li-Al-Legierung bestimmt mit dem Ergebnis
R,;, = 56 4 6. Die gute Ubereinstimmung mit dem aus der Goldaktivitit erhaltenen
Resultat ist ein Beweis fiir die Brauchbarkeit des obigen Rechenverfahrens.

Samtliche Werte in Tabelle II gelten fiir einen Abstand 4 = 8,5 mm zwischen
Biichsendeckel und unabgeschirmter Goldfolie (vgl. Figur 1). Fiir andere Werte von 4
dndert sich sowohl R,, als auch die Intensitdt der thermischen Neutronen, weil durch
die Cd-Biichse selbst eine Flussdepression in der Umgebung erzeugt wird. Figur 5
zeigt die am Bestrahlungsort Nr. 18 gemessene Abstandsabhidngigkeit von R;;, und
é,, (vgl. auch IV).

¢ R
th 1 I/v
19
1,2-10 (0= 70
10 | _.4(’ 60
y ),—‘ hd
"3 o] " 50
o L — /.
Q 1 v
'1; 06 - - 40
o
= 0,4 / 30
0.2 20
0 - |0
(0] | 2 3 4 5 6 7 8 9

Abstand d(mm)

Figur 5
Thermischer Neutronenfluss und Cd-Verhidltnis in Abhédngigkeit vom Abstand 4 am Bestrahlungs-

ort Nr. 18. Die Bedeutung von 4 geht aus Figur 1 hervor. Die Messfehler korrespondieren mit den
Punktdurchmessern.

Da d —besonders bei volumindsen Proben — in weiten Grenzen variiert, muss man die

Uber die ganze Ausdehnung der Probe gemittelten Quantititen R,,, und ¢,, be-
stimmen. Mit diesen Mittelwerten lassen sich nun unter Zuhilfenahme von (7), (8) und
(9) die Li-Gehalte bzw. Li-Korrekturwerte w, die in Tabelle III zusammengestellt
sind, fiir jedes der untersuchten Elemente berechnen.

Die angegebenen Fehler rithren hauptsichlich von den mit 5-89%, Unsicherheit
behafteten thermischen Neutronendichten her. Bei Silber vergrossert sich der Fehler
wegen der nur ndherungsweise berechenbaren Abschwichung der Neutronenintensitit
im Innern der Probe. Die Werte fiir w in Tabelle III sind allerdings nur repriasentativ,
weil die genauen Zahlen, die fiir jede Bestrahlung separat ermittelt werden miissen,
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vom Bestrahlungsort abhidngen. Nihert sich w dem Wert 1, so zeigt das eine starke
Li-Verunreinigung an. In diesem Fall ist Z, in (8) die Differenz zweier fast gleich
grosser Zahlen, was zu betrichtlichen Fehlern Anlass gibt. Damit die Unsicherheit
des aus Z, berechneten (n, f)-Reaktionsquerschnittes weniger als 209, betridgt, muss
w kleiner als 0,65 sein. Wie Tabelle ITI zeigt, ist diese Bedingung bei Eisen, Kobalt und

Nickel nicht erfiillt, so dass fiir obige drei Elemente keine genauen Resultate zu er-
warten sind.

Tabelle 11T
Li-Gehalt und Li-Korrekturfaktor w

Element Li-Gehalt in 9/, w

Al (2,0 +0,3) -10-8 0,007
Cr @5 407 =10-° 0,10

Mn (3,5 + 0,3) -10-7 0,30

Fe (36 4+ 0,3) -10-7 0,65

Co (1,90 & 0,15) - 10-6 0,88

Ni (3,8 4+ 0,3) -10-¢ 0,98

Cu (1,25 4 0,15) - 108 0,05

Ag (0,67 + 0,12) - 10-8 0,10

4. Bestimmung des Neutronenflusses

1. Thermische Neutronen

Der Fluss der thermischen Neutronen ldsst sich aus der Aktivitat der bestrahlten
Goldfolien bestimmen. Fiir sdmtliche Monitormessungen wurde ein Stirnzdhlrohr mit
einer Fensterdicke von 2,9 mg/cm? verwendet, dessen Absoluteichung mit Hilfe eines
Uranpriparates erfolgte. Bedeutet S, die pro Zeiteinheit gemessene Stosszahl der
nicht mit Cadmium abgeschirmten Au-Folie nach einer Bestrahlung der Dauer 7, so
ergibt sich der Fluss der thermischen Neutronen zu

Sq (R —1)/R)
bun =~ T :
" NBughu g N ¢ K2

oy" = 98,8 barn ist der Wirkungsquerschnitt der (n, y)-Reaktion an Gold fiir ther-
mische Neutronen und A%" die Zerfallskonstante des erzeugten Isotopes Au!®. R gibt
das Cd-Verhiltnis fiir Goldfolien von 38 mg/cm? und N4* die Zahl der in der Folie ent-
haltenen Au!®?-Kerne an. Die Konstante C = 0,201 fasst simtliche bei der Zahlrohr-
messung auftretenden Korrekturen zusammen. Sie enthilt die Ansprechwahrschein-
lichkeit und den Raumwinkel des Zidhlers sowie Korrekturen fiir die Selbstabsorption
und Riickstreuung der -Teilchen im Priparat. Die explizite Kenntnis der epithermi-
schen Neutronendichte ist zur Bestimmung der (%, #)-Querschnitte nicht erforderlich,
kann jedoch aus den bereits gemessenen Grossen leicht ermittelt werden.

Die in Tabelle IV angegebenen Fliisse gelten fiir eine Reaktorleistung von 1 MW,
Die Werte fiir ¢,, sind im Abstand 4 = 8,5 mm gemessen worden.
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2. Schnelle Neutronen

Zur Bestimmung des Flusses ¢, der Fission-Neutronen dienen die mitbestrahlten
Aluminium- und Nickelfolien. Wie unter 2 begriindet, werden zwei verschiedene
Monitoren verwendet, um gleichzeitig den Verlauf des Spektrums kontrollieren zu
koénnen. Aus der gemessenen Aktivitit A* des Monitors ldsst sich ¢, nach

4w A*

¢s= e Y P — ) (13)

Qefog Ny (1—e™') [or(E) S(B) dE

o*(E): Wirkungsquerschnitt der Reaktion Al*? (n, o) Na* bzw. Ni®* (n, 2n) Ni1%7

A¥; Zerfallskonstante von Na2* bzw. Ni%7
S(E): Fission-Spektrum (2)
T: Dauer der Bestrahlung

N&:.  Zahl der Al*"- bzw. Ni%-Kerne
p: Anteil der registrierbaren Strahlung

& Ansprechwahrscheinlichkeit des g-Zahlers

1 Raumwinkel

@ Korrektur beziiglich Absorption und Riickstreuung der §-Teilchen im Praparat
0 Korrektur fiir die Riickstreuung im Praparathalter

berechnen. ¢ und ¢ sind Funktionen der Priparatdicke und wurden experimentell
bestimmt. Die entsprechenden Flusswerte gehen aus Tabelle IV hervor.

Tabelle IV
Fluss der thermischen und schnellen Reaktorneutronen bei einer Reaktorleistung von 1 MW.

¢th d’s
Bestrahlungsort em~% geg=1 cm™?% sec™?
15 0,78 - 1013 0,33 -1018
16 1,12 0,39
17 0,73 0,23
18 1,20 0,42
19 1,01 0,28
20 1,14 0,44
21 0,84 0,26
Fehler + 5%, + 15%/,

5. Auswertung der Messresultate

Wegen der Beniitzung des Reaktors als Neutronenquelle ldsst sich experimentell
nur der in 2 definierte effektive Wirkungsquerschnitt (1) bestimmen. Der in der Ein-
leitung erwdhnte Vergleich mit den Ergebnissen der statistischen Kerntheorie lasst
sich aber trotzdem durchfithren. Er erfordert lediglich einen grésseren Rechenauf-
wand, weil die theoretischen o-Werte nicht nur fiir eine bestimmte Energie, sondern
fiir das ganze Spektrum berechnet werden miissen. Aus der im Tritiumzahlrohr ge-
messenen Stossrate S erhdlt man unter Benutzung von (4) und (8) die Disintegrations-
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rate Z, des durch die zu untersuchende (», £)-Reaktion gebildeten Tritiums. Anderseits
ist Z, mit dem gesuchten (%, #)-Querschnitt durch die Beziehung

Zo=Nodt ds 0,y (14)

verkniipft. 4 ist die Zerfallskonstante des Tritiums, N, gibt die Zahl der Targetkerne
an. Setzt man den in IV.2 berechneten Fluss ¢, der schnellen Neutronen in (14) ein,
so folgt fiir den effektiven Wirkungsquerschnitt

Z, Ng 1—6"1 7
Gar= =Ty F j o*(E dE (15)
wobel
4mA*
Pl o T
Qefoey

V ist eine Korrekturgrésse, die nur dann von 1 verschieden ist, wenn die mittlere

Neutronenintensitit im Innern der Probe nicht identisch ist mit derjenigen am Ort des

Monitors. Aus der bekannten Energieabhéngigkeit der Monitorenreaktionen berechnet
sich das Integral in (15) zu

- [ (6,84 - 1) - 10-28cm?2,  fiir Al-Monitor,

] o*(E) S(E) dE = (16)

l (4,74 4 0,7) - 10-30 cm?, fiir Ni-Monitor .

Die Unsicherheit von + 159, in (16) rithrt von der ungenauen Kenntnis der ¢*(E) her
und geht voll in die effektiven Wirkungsquerschnitte der (#, f)-Reaktionen ein. Bildet
man hingegen den Quotienten zweier (%, ¢)-Querschnitte, so entfillt diese Fehlerquelle,
so dass diese relative Grosse nur noch mit einem Fehler von etwa 59, behaftet ist, so-
fern man die Elemente mit grossen Li-Verunreinigungen (Fe, Ni, Co) ausser Betracht
lasst. Um abzuklidren, ob und wieviel Tritium bereits bei Zimmertemperatur durch
Kaltdiffusion aus dem Metall entweicht, wurde die bestrahlte Probe einmal unmittel-
bar nach der Aktivierung und in einem zweiten Versuch erst 1-3 Wochen spéter ausge-
wertet. Beide «Runs» lieferten iibereinstimmende Werte fiir die aus den extrahierten
Trittummengen nach (15) berechneten effektiven Querschnitte. Dies war auch zu er-
warten auf Grund analoger Messungen von F. HEINRICH®) an wesentlich diinneren
Priparaten.

6. Vergleich der experimentellen Resultate mit den Ergebnissen
der statistischen Kerntheorie

Auf Grund der Bohr'schen Compoundkernvorstellung ldsst sich der Reaktions-
querschnitt (e, ) als Produkt aus dem Bildungsquerschnitt o (o) fiir den Zwischen-
kern durch den Kanal « und der Wahrscheinlichkeit I3/2'I", fiir den Zerfall des
Compoundzustandes durch den Kanal # darstellen.

olo, f) = a,() 57 (17)
: s,
Die Weisskopf'sche Beziehung )

v 1 ey

L=vmy 5
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die aus dem Reziprozititstheorem hergeleitet werden kann, gibt den Zusammenhang
zwischen der Niveaubreite [, und dem inversen Einfangsquerschnitt ¢,(y). Es ist zu
beachten, dass die Funktion U(E,) einzig von der Anregungsenergie des Zwischen-
zustandes, dagegen nicht vom Kanal y abhdngt. Die Niveaubreite I, fiir die Triton-
emission

1 0,(7)
I'i= 7z, 2 iz ()

L2

ergibt sich durch Summation iiber alle Kanile, die zur Emission eines Tritons fithren.
Wenn die kinetische Energie E des einfallenden Neutrons so gross ist, dass die Triton-
emission aus dem Zwischenkern viele und hochenergetische Zustinde des Restkerns
anregt, kann die Summe in (18) mit Hilfe der Verteilungsfunktion fiir die Niveau-
dichte @ durch ein Integral ersetzt werden. Bei Vernachlissigung der Riickstoss-
energie des Restkerns und unter Beriicksichtigung der Spin-Multiplizitdt ist dann
2M 2S 1 e
+
Ff = "'U(Ec)tﬁéﬁ ( tz ") f E O'.t:(e) w (E + Qt — E) de . (19)

0

M,, S, und ¢ bedeuten Masse, Spin und kinetische Energie des emittierten Tritons.
Q; ist der Q-Wert der (n, #)-Reaktion. Mit (17) und (19) erhidlt man somit fiir den
totalen (n, £)-Querschnitt den Ausdruck

E+0Q;

M 25,+1) [ ede)w(E +Q —ede
Ot o(E) = 0 (E) — - — s, P (20)
M 25, +1) [ ece)w(E +Q;—e) de
t 0

Die Summe im Nenner erstreckt sich iiber alle Teilchensorten 7, die vom Compound-
kern emittiert werden konnen. Bei der numerischen Auswertung wurde dabei die
Emission von Neutronen, Protonen, Deuteronen, Tritonen und «-Teilchen beriick-
sichtigt. Der Neutronenterm iiberwiegt wegen des Fehlens einer Coulombbarriere
zwar in den meisten Fillen, doch kann, besonders bei hohen Energien, die Proton-
bzw. a-Emission einen nahezu gleich grossen Beitrag liefern. Die Niveaudichte w des
Restkerns, der nach der Emission des Tritons im Anregungszustand E* = (E + Q, —¢)
verbleibt, ldsst sich durch die Funktion

w(E¥) = C(4) y 2V E (21)

darstellen, die auf Grund thermodynamischer Uberlegungen hergeleitet werden kann.
Die nur von der Massenzahl A abhingigen Parameter C(A4) und a(4) sind so ange-
passt, dass (21) die experimentell bestimmten Niveaudichten richtig wiedergibt. Bei
der Berechnung von o, ; nach (20) entfillt C(4) in guter Ndherung. a(4) ist in
Figur 6 als Funktion der Massenzahl aufgetragen. Es ist bemerkenswert, dass Un-
sicherheiten in a(4) das Resultat umso stirker beeinflussen, je grosser (), ist. Der
Faktor y berticksichtigt in grober Weise den Gerade-Ungerade-Charakter des Rest-
kerns. Auf Grund neuerer Analysen eines umfangreichen experimentellen Materials
geben G. BRowN und H. MUiRHEAD #?) fiir y die in Tabelle V enthaltenen Werte an.
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Figur 6
Parameter a(4) in der Niveaudichteformel (21).
Tabelle V
Parameter y in der Niveaudichteformel (21).
Massenzahl 4 Ordnungszahl Z X
u " 1
2 g 1
g u 2
4 g 1/6

Bei den Elementen Al, Mn, Co, Cu und Silber ist o, , praktisch unabhingig von y.
Um dies zu zeigen gentigt es, in der Summe der Gleichung (20) nur das grosste Glied,
namlich die Wahrscheinlichkeit fiir die Neutronenemission, zu berticksichtigen. Der
Restkern im Zahler ist dann vom gleichen Typus wie derjenige im Nenner, so dass y
herausfdllt. Nach (20) l4sst sich ¢, ; berechnen, wenn alle Wirkungsquerschnitte at
fiir die Bildung des Compoundkerns bekannt sind. Als Einfangsquerschnitte wurden
bei der numerischen Auswertung die von Weisskopf?!) nach der Kontinuumstheorie
berechneten Funktionen beniitzt. Die Werte fiir o’ sind zwar nicht tabelliert, lassen
sich aber durch ein einfaches Extrapolationsverfahren aus den Werten ¢? und ¢? ge-
winnen, wenn man die Massenabhingigkeit der Coulomb-Penetrabilitit berticksichtigt.
Tabelle VI enthilt die nach (20) berechneten (%, £)-Querschnitte in Funktion der
Neutronenenergie. Der Rechnung wurden die Q-Werte der Tabelle I sowie ein
Nukleonenradius 7, = 1,4 Fermi zugrundegelegt. Liegt ein Element als Isotopenge-
misch vor, so sind die angegebenen Wirkungsquerschnitte als Summe der Beitrdge von
den einzelnen Isotopen zu verstehen.

Die so ermittelten (n, #)-Querschnitte miissen schliesslich noch entsprechend (1)
iber das Fissionsspektrum S(E) integriert werden, um einen Vergleich mit den
experimentellen Resultaten zu ermdglichen. Der Integrand o, ,(E). S(E) zeigt fiir



314 F. Heinrich und F. Tanner H. P. A.
Tabelle VI
Berechnete (#, )-Querschnitte in Abhéngigkeit von der Neutronenenergie.

Al Cr Mn Fe Co Ni Cu Ag
Mev m barns m barns mbarns s barns mbarns m barns mbarns gy barns
14 5,8 0,17 0,14 0,13 1,5
15 16 0,75 0,4 0,4 5,0
16 34 0,12 1,8 0,12 0,9 0,11 0,8 12
17 55 0,44 3,3 0,6 1,7 0,5 1,5 24
18 78 1.4 5,2 1,7 2,8 1,2 24 42
19 107 3,5 7,8 3,8 4,4 2,2 3,3 67
20 6,6 6,8 6,3 3,7 4,3 100

alle untersuchten Substanzen ausgeprigte Maxima bei Energien zwischen 15 und
18 Mev und Breiten von 4-5Mev. Figur 7 zeigt den Verlauf dieser Funktion am Beispiel
des Kupfers. In Tabelle VII sind nach der statistischen Theorie berechneten effekti-
ven (n, £)-Querschnitte den analogen experimentellen Werten gegeniibergestellt. Der
grosse Schwankungsbereich bei Kobalt und Nickel ist eine Folge der starken Li-
thium-Verunreinigungen in diesen beiden Elementen. Bei allen {ibrigen Substanzen
ist der mittlere Fehler von of;f kleiner als 209, und wird fast ausschliesslich durch die
Unsicherheit in den Wirkungsquerschnitten der Monitorreaktionen bestimmt.

c
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‘ Mev
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12 13 14 15 6 17 I8 9 20 21 Mev

Figur 7

O, t)(E) S(E) als Funktion der Neutronenergie am Beispiel des Kupfers,
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Tabelle VII
Effektive Wirkungsquerschnitte fiir die (%, /)-Reaktionen.

Element o3 10-% e o1 (10- e el
13Al 0,26 4+ 0,04 1,40 0,19
24Cr 0,062 4+ 0,01 0,012 5,1

25Mn 0,17 4 0,03 0,064 27

26F¢ 0,056 + 0,01 0,013 4,3

27Co 0,05 < ¢ < 0,13 0,036 1.5...4
28Ni g < 0,05 0,0084 <6
29Cu 0,073 4 0,01 0,035 2.1

4748 0,019 4 0,003 0,0005 38

Leider sind die theoretischen Werte fiir den Querschnitt mit sehr viel grosseren
Ungenauigkeiten behaftet. Bei den (y, £)-Messungen von F. HEINRICH und H. WAFF-
LER#27) verursachten die ungenauen Bindungsenergien weitaus die grossten Fehler.
Dies ist hier nicht mehr der Fall, da in der neueren Literatur®) weit genauere Q-Werte
zur Verfiigung stehen. Die Unsicherheit in der Wahl der zur Berechnung von g,

notwendigen Kernradien erzeugt Schwankungen von etwa 309, wenn 7, um 109%,

verdndert wird. In erster Linie wird der Variationsbereich von o%” jedoch durch die

ungenaue Kenntnis der Niveaudichte des Restkerns bestimmt. Dabei fillt besonders
der Parameter a(4) ins Gewicht. Eine durchaus zuldssige Vergrésserung von a(A4)
um 50%, dndert zum Beispiel den theoretischen Wert fiir o,, von Kupfer um einen
Faktor 3. In Anbetracht der grossen, aber auf Grund der heute zur Verfiigung stehen-
den numerischen Unterlagen nicht zu vermeidenden Unsicherheiten in den theoreti-
schen Werten kann man bei den Elementen Al, Cr, Mn, Fe, Co, Ni und Cu eine Uber-
einstimmung zwischen Theorie und Experiment feststellen. Bei Silber hingegen muss
zur Erklarung des unverhiltnismissig grossen (n, f)-Querschnittes sicher ein anderes
Reaktionsmodell beniitzt werden. Man kann sich vorstellen, dass das einfallende
Neutron — ohne den Kern als Ganzes anzuregen — ein Nukleon herausschlidgt, das beim
Durchdringen der Kernoberfliche weitere Nukleonen anlagert. Wenn ein solcher
Direkt-Prozess stattfindet, so ist auch zu erwarten, dass bei der (p, f)-Reaktion die
Tritonen — zum mindesten teilweise — durch diesen «pick-up»-Prozess gebildet werden.
Dies ist auch tatsichlich von B. L. CoHEN, A. G. RuBLIN und C. B. FULMER#)
beobachtet worden.

Da bei einem Direkt-Prozess den emittierten Tritonen im Mittel eine héhere kine-
tische Energie mitgeteilt wird als bei der Emission aus einem Compoundzustand, ver-
mag das Teilchen die Coulombbarriere leichter zu durchdringen, ein Effekt, der s'ch
bei kleinen und mittleren Anregungsenergien mit zunehmender Ordnungszahl stirker
ausprdgt. Im Falle des Silbers scheint daher der Direktprozess den statistischen Anteil
des Reaktionsmechanismus zu tiberdecken. Bei den iibrigen untersuchten Elementen
mit Z < 30 darf im betrachteten Energiebereich der Direktanteil — soweit es den
totalen (n, #)-Querschnitt betrifft — vernachlissigt werden.

Bemerkenswert ist ferner, dass sich in der Gruppe der unmittelbar benachbarten
Elemente Cr, Mn, Fe, Co, Niund Cu die Materialien Cr, Fe und Ni dadurch auszeichnen,
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dass ihre experimentellen Wirkungsquerschnitte merklich oberhalb der theoretischen
Werte liegen. Das ist insofern auffillig, als innerhalb dieser Gruppe alle Rechenpara-
meter wie zum Beispiel die Funktion a(4) in der Niveaudichteformel nur wenig
variieren. Dagegen zeigt es sich, dass der Gerade-Ungerade-Faktor y bei Cr, Fe und Ni
im Gegensatz zu den iibrigen Elementen der Gruppe bei der Auswertung geméss (20)
nicht herausfillt. Es scheint also, dass der Unterschied in der Niveaudichte zwischen
Kernen mit gerader und ungerade Massenzahl noch ausgeprédgter sein muss, als auf
Grund von Messungen von G. BRow~ und H. MUIRHEAD 22) angenommen wurde.

Diese Untersuchungen wurden durch Kredite der Kommission fiir Atomwissen-
schaften des Schweizerischen Nationalfonds erméglicht. Dem Eidgendossischen Institut
fiir Reaktorforschung sei fiir die Ausfiihrung zahlreicher Bestrahlungen sowie fiir die
Herstellung der Aluminium-Lithium-Legierung gedankt. Herrn Dr. F. STUBER
danken wir fiir seine Hilfe bei der Nickel-Kobalt-Trennung.
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