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Spontane Kernspaltung von #*U und **'Am

von D. Galliker und E. Hugentobler

Universitat Freiburg i. Ue.

und B. Hahn

Universitit Bern

(3. IV. 70)

Abstract. With the spinner method, which is based on the principle of cavitation of liquids
induced by energy deposition by particles, we have measured the spontaneous fission half lives of
2387 and #'Am. We found (8.19 &+ 0.06) 1015 years for 238U and (9.0 + 0.4) 103 years for 241Am.
In order to search for possible systematic errors, the measurements were done under different
experimental conditions.

Einleitung

In den meisten Experimenten zur Bestimmung der Zerfallskonstanten fiir spon-
tane Spaltung von Atomkernen ermittelt man die Hiufigkeit der einzelnen Spalt-
produkte durch radiochemische und massenspektrometrische Methoden, oder man
zdhlt die Spaltfragmente direkt mit Detektoren. In unserem Experiment werden die
Spaltereignisse in einer Rotationskammer gezihlt [1-3]. Die Rotationskammer beruht
auf dem Prinzip der Fliissigkeitskavitation, welche durch die Energieabgabe der Spalt-
fragmente ausgelost wird. Die Vorteile der Rotationskammer fiir solche Unter-
suchungen sind vor allem:

—  die direkte Messung der Anzahl Kernspaltungen mit 1009, Ansprechwahrschein-
lichkeit,

—  der sehr hohe Diskriminierungsgrad gegeniiber Alphazerfillen,

—  praktische Abwesenheit des «pile-up»-Effektes,

—  keine Schichtdicke-Korrektur, da die Quelle in der Kammerfliissigkeit geldst
wird. Die Losung selber wirkt im ganzen Volumen als Detektor.

Diese Eigenschaften erméglichen das Experimentieren mit grossen Mengen spalt-
baren Materials, was genaue Messungen von Halbwertszeiten der spontanen Kern-
spaltung bei relativ kurzer Messdauer erlaubt. Es wurden bisher Gefédsse bis zu 2 Liter
Inhalt verwendet.

Die genaue Kenntnis der Zerfallskonstanten der spontanen Kernspaltung von
2381 ist wegen ihrer chronologischen Bedeutung sehr erwiinscht [4-8]. Eine neuere
Methode der Altersbestimmung ist die «Solid-State Track Recorder»-Methode (SSTR),
wobei die Spuren der Spaltfragmente der spontanen Kernspaltung von 23U sichtbar
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594 D. Galliker, E. Hugentobler und B. Hahn H.P. A

gemacht und ausgezihlt werden. Die Methode wurde vor allem von Fleischer, Price
und Walker [4, 5] zu einer einfachen Nachweismethode entwickelt. Da Uran in vielen
festen Korpern vorkommt, hat die Methode eine grosse Anwendbarkeit auf viele
Mineralien. Eine Altersbestimmung benétigt die Kenntnis der Anzahl Spuren der
Spaltprodukte, die in der Probe enthaltene Uranmenge (2%®U) und die Zerfalls-
konstante der spontanen Spaltung von 238U.

Die grossen Differenzen zwischen den neuesten Messungen der Halbwertszeit der
Spontanspaltung fiir 238U von

Ishimori et al. [9] Tye = (7,191 + 0,158) 105 Jahre,
Spadavecchia et al. [2] Ty = (8,23 -+ 0,10 ) 10 Jahre,
Roberts et al. [10] Ty = (9,86 -+ 0,15 ) 10 Jahre,

hat uns veranlasst, die Messung mit der Rotationskammer [2] mit grdsserer statisti-
scher Genauigkeit und unter verschiedenen experimentellen Bedingungen nochmals
durchzufiihren.

Die spontane Kernspaltung von 2#!Am wurde schon 1952 von Segre [11] mit einer
Tonisationskammer und vor einigen Jahren von Mikheev et al. [12] und Druin et al.
[13] mit Xenon-Gasszintillationszihlern gemessen. Wegen der grossen Alphaaktivitit
bei einer langen Halbwertszeit fiir die spontane Kernspaltung (ungefdhr 10! Alpha-
zerfille pro spontanes Kernspaltereignis) ist wegen der Uberlagerung von elektrischen
Impulsen (pile-up) eine Messung mit den genannten Methoden nur mit relativ
schwachen Quellen moglich. Da der «pile-up»-Effekt fiir die Rotationskammer
praktisch nicht existiert, ist letztere fiir die Messung ganz besonders geeignet. Unsere
Messungen wurden mit ungefiahr 10° Alphazerfillen pro Sekunde durchgefiihrt.

Experimentelle Methode

Die Messmethode und die Anwendungsméglichkeiten der Rotationskammer wur-
den in fritheren Arbeiten [1-3] beschrieben. Bei der Rotationskammer wird durch
Zentrifugalkriafte ein Zug auf die Fliissigkeit und bei einem Kernspaltereignis eine
Kavitit erzeugt. Beim Erreichen einer gewissen Drehzahl (minimaler negativer Druck)
wird die Fliissigkeit fiir einen bestimmten Prozess (z.B. Kernspaltung) «strahlungs-
empfindlich». Beim Erhéhen der Frequenz wird schnell ein Plateau der Zahlrate
(mittlere reziproke Wartezeit) erreicht. Der negative hydrostatische Druck  in der
Rotationsachse betrigt:

p=2m2p12 R2— p, (1)
im Abstand » von der Rotationsachse:
p=2m0v? (R*—1%) — p,, (2)
wobei: o = Fliissigkeitsdichte,
v = Drehzahl,

R = Fliissigkeitsarmldnge,
p, = Druck auf den Fliissigkeitsspiegel.

v, sei die Drehzahl, bei der die Fliissigkeit fiir Kernspaltungen empfindlich wird (halbe
Hohe des Plateaus). Den Wert fiir », erhilt man durch Messen des Einsatzes der Kern-
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spaltung. Damit ldsst sich fiir eine bestimmte Drehzahl » der Radius # bestimmen,
innerhalb welchem die Fliissigkeit in der Kammer fiir Kernspaltungen noch empfind-
lich ist (empfindliches Volumen bis zum Radius 7,). Die Empfindlichkeit reicht je nach
Drehzahl » in die Arme der Rotationskammer hinein.

r,= R (1 — 2212 mit z= y—o. (3)
Y

Um das empfindliche Volumen und damit die genaue Menge des untersuchten Urans
bzw. Americiums bestimmen zu kénnen, miissen wir die Drehzahl », des Einsatzes der
Kernspaltung messen. In Figur 1 ist eine solche Einsatzkurve einer Einzelmessung
dargestellt. Wir haben solche Einsatzkurven fiir Urankonzentrationen zwischen
2 mg/ml und 25 mg/ml gemessen. Es wurde keine Abhiingigkeit der Drehzahl », von
der Konzentration festgestellt (Fig. 2). Wie bereits frither mitgeteilt [2], hat die
Temperaturschwankung in der Kammer (in unserem Fall 4 0,2°C) wihrend der
Messung nur einen unmerklichen Einfluss auf die Einsatzdrehzahl v, zur Folge.

Wenn wir die Menge der spaltbaren Substanz m, die in der Kammerfliissigkeit
gelost wurde, kennen, ldsst sich aus der Messung der mittleren Wartezeit 7 bis zum
Eintreffen der Ereignisse die Zerfallskonstante A’ pro Gramm und Sekunde bestimmen.

LI “
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Einsatz der Kernspaltung als Funktion der Konzentration des spaltbaren Materials (Uran) in der
Kammer.

Daraus die Halbwertszeit T, der spontanen Kernspaltung in Jahren:

1,32 - 1016

T —
1/2 A Z!

A ist die Massenzahl des untersuchten Atomkerns.

Die verwendeten Quellen
Uran-238

Es wurden Quellen mit natiirlichem Uran als Uranylnitrat (UO,(NO;), - 6 H,0)
und mit abgereichertem Uran als Urandioxyd (UQO,) verwendet. Die Mengen in
Gramm der einzelnen Quellen ersieht man aus Tabelle 1. Fiir die Messungen wurde das
Uran als Nitrat in Athylalkohol gelést in die Kammer gegeben.

Americium-241

Die Quellen wurden durch Beschiessen von 2*Pu mit Reaktorneutronen herge-
stellt (The Radiochemical Centre, Amersham).

289Pu(n, y) 240Pu(n, y) 21 Pu 13%}} 241A 1 (6)
Es wurde zuerst eine Americium-Quelle mit ungefihr 2000 ppm Plutonium-Verun-
reinigung zu Testzwecken verwendet. Hierauf wurde die Quelle am Eidgend&ssischen
Institut fiir Reaktorforschung (EIR) gereinigt. Fiir die Reinigung wurde die Am-
Lésung eingedampft und in 0,3 m a-Hydroxyisobuttersdure gelost. Die resultierende
Losung wird chromatografisch auf einer Dowex 50x 8 (200-400 mesh) Kationen-
austauschersiule, von 4 mm innerem Durchmesser und 120 mm Lénge, gereinigt. Das
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Auswaschen wird mit 0,3 M «-Hydroxyisobuttersdure und 0,5 N Salpetersiure und
dann mit steigender Konzentration der Salpetersiure bis 2 N durchgefiihrt. Die
Alphaaktivitdt wird mit einem Plastik-Szintillations-Durchflusszdhler verfolgt, um
das Americium von anderen Transuranen zu trennen. Bei diesem Vorgehen gehen, um
eine sichere Trennung zu gewdhrleisten, ungefdhr 109, des 2!Am verloren. Die
Losung wird dann eingedampft und in Athylalkohol geldst. Der Plutonium-Gehalt
nach der Reinigung wird auf < 20 ppm geschitzt.

Eine dritte Quelle wurde durch die Herstellerfirma (The Radiochemical Centre,
Amersham) speziell gereinigt und enthielt nach deren Angaben weniger als 50 ppm
Plutonium. Die Daten sind in Tabelle 2 dargestellt.

Tabelle 1
Uran-Messung. Verwendete Quellen und Isotopenzusammensetzung.

Quelle Menge 238U in g Art der Quelle

1 2,48 natiirliches Uran

2 0,87 natiirliches Uran

3 1,96 abgereichertes Uran
4 1,41 abgereichertes Uran

Isotopen-Zusammensetzung

natiirliches Uran: 24y 0,005 Gew.-%,
2357 0,711 Gew.-%,
287 99,283 Gew.-%,
abgereichertes Uran: 2/ 0,217 Gew.-%,
2367 < 0,006 Gew.-%,
e 8] 99,777 Gew.-%

Die Isotopenanalyse und das abgereicherte Uran wurden freundlicherweise durch das Eidg.
Institut fiir Reaktorforschung in Wiirenlingen durchgefithrt und zur Verfugung gestellt.

Tabelle 2
Americium-Messung. Verwendete Quellen.

Quelle Menge 221Am in mCi Plutonium-Gehalt
1 16,1 < 2000 ppm

2 13,9 < 20 ppm

3 11,4 < 50 ppm

Messungen und Messfehler

Der Fehler der zu bestimmenden Zerfallskonstante A’ setzt sich aus dem statisti-
schen Fehler der Anzahl Messungen und aus dem Messfehler der Zeit und der effektiv
verwendeten Substanzmenge und eventuell systematischen Fehlern (z.B. anderen
spontan zerfallenden Verunreinigungen) zusammen.

Zeitmessung

Die Uhr wird, wenn die gewiinschte Drehzahl erreicht ist, gestartet. Der Beginn
der Zeitmessung kann nach Erreichen der gewiinschten Drehzahl irgendwann erfolgen.
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Beim Eintreffen des Ereignisses wird die Uhr gestoppt und die Zeit herausgedruckt.
Die Rotationskammer wird zum Stillstand gebracht, die Blasen gehen nach oben
und nach einer Pause von ungefihr einer Minute wird automatisch wieder gestartet.
Die wahre mittlere Wartezeit und damit die wahre Zihlrate wird aus der Steigung
der logarithmischen Wartezeitverteilung bestimmt. Die Methode entspricht der
«mean gap length»-Methode der Blasenkammer [17].

In Figur 3 ist die Wartezeitverteilung fiir eine Uranmessung aufgetragen. Der
exponentielle Abfall entspricht statistisch unabhidngigen Ereignissen.

Die Genauigkeit der Zeitmessung wird fiir mittlere Wartezeiten von einigen
Minuten auf << 4 0,29, geschitzt.

B 238
L U

Anzahl der Ereignisse N

Wartezeit Minuten

Figur 3
Wartezeitverteilung fiir eine 28U-Messung. Die Klassenbreite betrigt 0,1 Minuten.

Menge des spaltbaren Materials m

Die Menge des zu messenden spaltbaren Materials m ergibt sich aus dem ¢strah-
lungsempfindlichen» Kammervolumen und der Gewichtskonzentration des spontan
spaltenden Isotops in der Kammerfliissigkeit.

Der Fehler bei der Mengenbestimmung setzt sich zusammen aus den Fehlern in
der Konzentration und in der Bestimmung des bei der Messung empfindlichen
Volumens. Die Genauigkeit in der Volumenbestimmung hédngt primir ab von der
experimentellen Messung des empfindlichen Volumens und sekundir von der experi-
mentellen Bestimmung des empfindlichen Radius’ 7,, der endlichen Steilheit des
Einsatzes der Kernspaltung, der Stabilitit der Drehzahl und von der Temperatur-
konstanz widhrend der Messung. Die Drehzahlstabilitdt ist besser als 4 0,39%,. Mit
unserem Kiihl-Heiz-System hatten wir eine Temperaturkonstanz von + 0,2°C. Die
sekundiren Fehler ergeben eine Anderung des empfindlichen Volumens von << 0,1 ml
und koénnen vernachlissigt werden.

Die Genauigkeit der Mengenbestimmung wird auf 4+ 0,29, geschétzt.
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Die Konzentration fiir 238U wurde durch drei verschiedene Methoden bestimmt:
- Mikrogewichtsanalyse (Gravimetrie),
—  Selektive Spektralphotometrie, [18]
—  Abwigen der Substanz als Oxyd vor der Messung. .
Die dritte Methode wurde fiir das Uranoxyd angewandt. Die gravimetrischen
Untersuchungen wurden unabhidngig voneinander in verschiedenen ILaboratorien
durchgefiihrt. Die gefundenen Resultate sind aus Tabelle 3 ersichtlich.

Tabelle 3
Uran. Konzentrationsbestimmung der Quellen mit verschiedenen Methoden.

Quelle Methode Anzahl Mittelwert Konzentration
Versuche (mg/ml) (mg/ml)

1 Gravimetrie 2 19,43
Gravimetrie 2 19,36 19,30 + 0,06
Gravimetrie 3 19,16
Photometrie 6 19,25

2 Gravimetrie 4 6,59 6,62 4+ 0,03
Gravimetrie 4 6,65

3 Gravimetrie 2 15,60 15,70 -~ 0,11
Gravimetrie 4 15,81

4 Wigen 3 10,95 10,88 + 0,07
Photometrie 6 10,81

Die Genauigkeit einer Mengenbestimmung wird auf + 0,59, geschitzt.

Die Konzentration des 2#'Am wurde aus der Alphaaktivitit ermittelt. Fiir die
Bestimmung der Anzahl ?!Am-Atome wurden Proben der Americiumlésung auf
Platinplittchen gebracht, getrocknet und gegliiht. Die Proben wurden dann in einem
kalibrierten, fensterlosen 2-z-Proportionalzdhler gezdhlt. Die Kalibration des Zihlers
wurde mit einem isotopisch reinen 2Am-Standard [(3,33 4 0,03) 10° dpm] ausge-
fithrt. Das Alphaspektrum der Proben zeigt keine anderen Energien als 5,477 MeV
und 5,435 MeV vom 22Am. Als Alphahalbwertszeit wurde 435 Jahre verwendet [14,15].

Der Fehler in der Bestimmung der Anzahl ?'Am-Atome wird auf ungefdhr
+4- 39, geschitzt, ohne Beriicksichtigung eines moglichen Fehles in der Halbwerbzeit
des a-Zerfalles von #!Am (435 a).

Untergrund

Bei der Messung der spontanen Kernspaltung koénnen die folgend genannten
Effekte einen unerwiinschten Beitrag (Untergrund) zur gemessenen Zihlrate geben.

1. (a«, n, f)-Reaktion,
2. die kosmische Strahlung,

3. Verunreinigung von schweren, spaltenden Elementen.

1. Die («, n, f)-Reaktion

Alphateilchen vom radioaktiven Zerfall des spaltbaren Materials in der Kammer
erzeugen Neutronen, welche induzierte Kernspaltungen bewirken konnen. Aus der



600 D. Galliker, E. Hugentobler und B. Hahn H. P. A.

Anzahl der in der Zeiteinheit erzeugten Neutronen und dem Wirkungsquerschnitt o,
der (n, f)-Reaktionen ergibt sich die Zahlrate Z, . des vom Alphazerfall der Substanz
herrithrenden Untergrundes [2].

Zypy =2 W,0,,G*n, 1|V (7)
wobei: A, = Alphazerfallskonstante in g~* sec™?,
G = Masse der aktiven Substanz in der Kammer,
n
4

= Anzahl der Atomkerne pro g Substanz,
V = Kammervolumen.

Die Wahrscheinlichkeit W, der («, #)-Reaktion ergibt sich nach [19] zu 10-7.

Die mittlere zur Verfiigung stehende Linge der Neutronenbahnen / innerhalb
der Fliissigkeit betrdgt nach einer Monte-Carlo-Rechnung 2,2 cm, wobei die spezielle
Gefdssform beriicksichtigt wird.

2. Induzierte Kernspaltungen durch kosmische Strahlung
Die Zahlrate Z, der durch kosmische Neutronen induzierten Kernspaltungen ist:

E,

dN
Z, —‘/\n g OurdE. (8)

E,
Dabei bedeuten #» und dN/dE die Anzahl Targetkerne pro g Substanz und den
Neutronenfluss in cm~2 sec~! MeV-1. Der kosmische Neutronenfluss wurde von Hess
et al. [20] in verschiedenen atmosphirischen Hohen gemessen.

Z, (Uran) = 3,3 103 g7 min—1,

Z, (Americium) ~ 10-¢ min—! mg-1,

Um einen Einfluss der kosmischen Neutronen auszuschliessen, mussten die Messungen
mit U unter Fels (40 m) durchgefiithrt werden.

Kernspaltungen kénnen durch Einfang von Myonen induziert werden [21]. Es
wird hier die Annahme gemacht, dass im Uran und im Americium pro Kern gleich
viele Myonen gestoppt werden wie im Blei. In 1 g Blei stoppen auf Meeresniveau
3,3 - 10~* der Myonen. Die Intensitit der negativen Myonen auf Meereshohe betrigt
nach Rossi [22] 20,5 u~/cm?h. Es werden also 7 - 10~3 y~/cm?hg eingefangen. Dieses
Resultat wurde von Galbraith [23] fiir Uran experimentell bestitigt. Nach Mihul [24]
erzeugen 8%, der eingefangenen Myonen im Uran Kernspaltungen.

Die beim p~-Einfang produzierten Neutronen ergeben einen vernachldssigbaren
Beitrag zur induzierten Kernspaltung:

Z ~10~% g1 min—'.

3.  Verunveinigung von schweren, spaltenden Elementen

Der Einfluss des 234U und des 235U des natiirlichen Urans bei der Messung der
spontanen Kernspaltung von 23U wird bei den Resultaten diskutiert.

In der Natur koénnen in uranhaltigen Mineralien durch Neutronen Transurane
gebildet werden. Die Entstehungsrate von 23Pu wurde von Hyde [21] und Seaborg
[25] angegeben.

238 4 g — 239U £ 29N p £ 239py
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Als Neutronenquellen fiir die Bildung von 23¥Pu kommen die spontane Kern-
spaltung von Uran, die («, #)-Reaktion, die kosmische Strahlung und die induzierte
Spaltung von 25U in Frage. Peppard et al. [26] fanden in Pechblende aus dem Kongo
einen Teil 23%Pu auf 1,4 - 10! Teile Uran. Sie fanden keine weiteren Plutonium-Isotope.
Mit sehr empfindlichen Messgerdten sollte es moglich sein, auch andere Transurane
nachzuweisen. Die Produktion anderer Transurane, vor allem des 24°Pu, wird noch
auf mehrere Gréssenordnungen seltener geschitzt.

Die Americium-Quellen enthalten kleine Plutoniummengen. Unsere Messung
kann durch die spontane Kernspaltung von 20Pu mit 7%, = (1,45 + 0,02) - 10! Jahre
[27] gestort werden. Um diesen Einfluss auszuschliessen, haben wir mit Quellen ver-
schiedenen Plutoniumgehaltes gearbeitet. Bei der durch Ionenaustausch gereinigten
Quelle wurde ebenfalls eventuell in Spuren vorhandenes Curium abgetrennt. Die
oberen Grenzen der zuriickgebliebenen Verunreinigungen sind aus Tabelle 2 ersicht-
lich.

Durch die Verwendung von verschiedenen Glasarten fiir das Glasgefidss konnte
gezeigt werden, dass diese die Messung nicht beeinflusst (Porositdt und schwere
Elemente im Glas). Es wurden Gefidsse aus Quarzglas (Messung 1, 2 und 6 der Uran-
messung) und aus Pyrexglas verwendet. Die Zdhlrate der Kammer mit Alkohol ge-
fiillt ist kleiner als 10~* min—". Neben Alkohol wurden auch Methylacetat und Azeton
als Kammerfliissigkeit verwendet. Fiir die Halbwertszeit der spontanen Kernspaltung
von 28U wurde fiir diese Fliissigkeiten innerhalb von 29%,, was der statistischen
Genauigkeit entspricht, das gleiche Resultat gefunden. Die Resultate stimmen bei
Verwendung von verschiedenen Konzentrationen des spaltbaren Materials sehr gut
miteinander iiberein, sodass das Vorhandensein einer systematischen Stérung (z.B.
Kavitation an ungeldsten Teilchen) ausgeschlossen werden kann. Bei jedem Ereignis
wurde iiberdies mit einem elektronischen Kontrollsystem iiberwacht, ob wirklich eine
Blase in der Fliissigkeit entstanden war.

Resultate und Diskussion

Uran-238

Die Halbwertszeit der spontanen Kernspaltung von 23U wurde schon von
mehreren Autoren [2, 9-11, 28-30, 33, 34] bestimmt. Die gefundenen Werte sind in
Figur 4 dargestellt. Unsere gemessenen Zerfallskonstanten sind aus Tabelle 4 zu er-
sehen. Die sechs Messungen wurden, abgesehen von einer, unter 40 m Fels (Sandstein)
ausgefiihrt. Die mittlere gemessene Wartezeit unter Fels betrdgt 2,45 Minuten pro g
Uran. In Tabelle 5 sind die Beitrige der spontanen Kernspaltung von 23U und 235U
sowie diejenigen der induzierten Kernspaltung bei der Messung iiber dem Erdboden
zusammengestellt. Die Halbwertszeiten der spontanen Kernspaltung betragen fiir
24U: Tye = (2 £ 1) - 106 Jahre [31] und fiir #5U: Ty, = (3,5 + 0,9) - 10Y7 Jahre [32].
Der Beitrag des 234U und des 235U zur spontanen Kernspaltung des natiirlichen Urans
ist sehr klein und betrdgt 8 -10-% g~! min-1. Die mittlere Wartezeit der durch
kosmische Neutronen iiber dem Erdboden induzierten Kernspaltung ist ~300 Minuten.
Dieser Prozess kann das gefundene Resultat um ca. 19, beeinflussen, und es werden
deshalb fiir das Endresultat nur die Messungen unter Fels verwendet. Spadavecchia
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H. B, A,

(2] untersuchte die Neutronen-induzierte Kernspaltung im 232Th iiber dem Erdboden
und unter Fels (40 m). Es fand eine Abnahme der Zdhlrate um einen Faktor 200.

<10

1

1950 1960
Jahr

Figur 4

1970

Fig.4

Halbwertszeiten der spontanen Kernspaltung von 228U nach verschiedenen Autoren. ¢ Unsere
Messungen mit der Rotationskammer, @ Ionisationskammer, x Radiochemie, A SSTR. Symbol-

grosse Fehler sind nicht eingezeichnet.

Tabelle 4

Messergebnis der spontanen Kernspaltung von 28U,

Kammer Menge 238U A (g lsec™) T,/s (Jahre)

a) Unter 40 m Fels

Quarz I 2,48 g nat. Uran (6,88 4+ 0,07) 102 (8,06 + 0,08) 1015
Quarz I 2,48 g nat. Uran (6,74 + 0,07) 103 (8,23 4+ 0,09) 1038
Pyrex 1 0,87 g nat. Uran (6,71 + 0,07) 103 (8,27 + 0,09) 1015
Pyrex 11 1,96 g abger. Uran (6,77 + 0,07) 103 (8,19 4 0,09) 1015
Quarz 1 1,41 g abger. Uran (6,80 + 0,07) 102 (8,15 4+ 0,09) 1015
Mittelwert (6,78 + 0,03) 10-3 (8,19 + 0,06) 101
b) Uber dem Erdboden

Quarz I 2,38 g nat. Uran (6,82 -+ 0,07) 10-2 (8,13 4 0,08) 101

Der Mittelwert aller Messungen fiir die Halbwertszeit der spontanen Kernspaltung

unter Fels ergibt:
Ty = (8,19 4- 0,06) 105 Jahre.

Der angegebene Fehler setzt sich aus dem statistischen Fehler der Anzahl Ereignisse
und der {ibrigen abgeschitzten Fehlerquellen zusammen. Dieses Resultat stimmt
innerhalb des statistischen Fehlers mit unserer fritheren Messung [2] mit T, =
(8,23 4 0,10) - 1015 Jahre iiberein. Ferner sind die Werte von Segré [11] und Rao und
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Kuroda [33], welche mit grésseren Fehlern behaftet sind, mit unserem Resultat ver-
traglich. In Figur 5 ist fiir eine typische Uran-Messung die Zahlrate gegen den negati-
ven Druck dargestellt.

Tabelle 5
Beitrag der spontanen Kernspaltung von 24U und 2?5U und der induzierten Kernspaltung iiber
dem Erdboden bei der Uran-Messung.

Kernspaltung durch Ziahlrate/min - g (U, ,4)
spontane Spaltung von 28U 4,1 -1071
Z|Z 28U
spontane Spaltung von 234U und #5U 7,8+ 10°% ~ 210
Z st 2,6 -10°¢ ~ 10-5
Loy 3,3-103 ~ 0,8 -1072
z, 8,3 108 ~ 105
negativer Druck (atm.}
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Rao und Kuroda [33] haben durch Aktivitdtsmessungen das Verhiltnis 132Te 238U
bestimmt. Durch Kombination massenspektrometrischer und radiochemischer Daten
wurde eine Massenausbeutekurve fiir die spontane Spaltung von 238U konstruiert und
integriert. Sie fanden 77, = (8,9 4 1,02) - 10> Jahre.

Fleischer und Price [34] bestimmten die Zerfallskonstante der spontanen Kern-
spaltung aus dem bekannten Alter (K-A- und Rb-Sr-Methode) verschiedener Glas-
arten und Micas durch die Methode des Auszdhlens der Spuren von Spaltungsfrag-
menten und durch Bestimmung des Urangehaltes. Roberts et al. [10] haben die Zer-
fallskonstante mit natiirlichem, vorgedtztem Mica, welches mit einer Uranfolie in
Kontakt gebracht wurde, bestimmt und das Resultat von Fleischer und Price
bestidtigt.

Ishimori et al. [9] haben aus den Zerfallsprodukten der spontanen Kernspaltung
Y- und Ce-Isotope abgetrennt. Zusammen mit den Werten anderer Autoren wurde
die Massenausbeutekurve konstruiert. Der Fehler dieser Arbeit wurde irrtiimlicher-
weise zu klein angegeben. Er betridgt aus den absoluten Fehlern der Ausbeute be-
stimmt 2,29,

Unser Resultat stimmt mit der Messung mit der Ionisationskammer [11] iiberein
und steht im Widerspruch sowohl mit der «Solid-State Track Recorder»-Methode
[10, 34] als auch mit der radiochemischen Methode von Ishimori [9].

Americium-241

In Tabelle 6 sind die von verschiedenen Autoren [11-13] gemessenen Werte fiir
die Halbwertszeit der spontanen Kernspaltung von 2!Am angegeben. Unsere Mes-
sungen wurden mit wesentlich stdrkeren Quellen (~ 10 mCi) durchgefiihrt. Die ge-
fundenen Resultate sind aus Tabelle 7 ersichtlich. Obwohl theoretisch kein Unter-
schied zu erwarten war, untersuchten wir vorerst die Quelle auf ihr Verhalten gegen-
iiber induzierten Kernspaltungen {iber der Erde und unter 40 m Fels.

Tabelle 6
Halbwertszeiten der spontanen Kernspaltung vom ?!Am gemessen von verschiedenen Autoren.

Autor Jahr Methode Halbwertszeit (Jahre)
Segré 1952 Tonisationskammer > 1,4-1018

Mikheev et al. 1960 Xenon-Gas-Szintillationszahler > 20 - 1013

Druin et al. 1961 Xenon-Gas-Szintillationszahler (23 4+ 8) 1018

unsere Messung 1969 Rotationskammer (9,0 + 0,4) 1013

Es konnte innerhalb der statistischen Genauigkeit von 1,69, kein Unterschied in
der Zihlrate festgestellt werden. Die Quelle wurde hierauf auf einer Kationenaus-
tauschersdule gereinigt.

Die Reinigung und Aktivititsmessung der Americiumquelle wurde freundlicher-
weise von EIR ausgefiihrt. Dabei wurden das Plutonium und eventuell in Spuren vor-
handenes Curium abgetrennt.

Der Anteil der induzierten Spaltung betrdgt, wie man aus Tabelle 8 ersehen kann,
etwa 0,5%,. Der Hauptanteil ergibt sich aus den (e, #, f)-Reaktionen.
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Tabelle 7
Messergebnis der spontanen Kernspaltung von 241Am.

Messung  Quelle Pu-Gehalt A (g lsec™) T,/s (Jahre)
Test 1 16,1 mCi (unter Fels) < 2000 ppm 0,62 + 0,02 (8,8 4+ 0,3) 1013
Test 2 16,1 mCi (iber der Erde) < 2000 ppm 0,63 + 0,02 (8,7 + 0,3) 103
i 13,9 mCi (unter Fels) < 20 ppm 0,60 - 0,02 (9,1 -+ 0,3) 101
2 11,4 mCi (iiber der Erde) < 50 ppm 0,61 4+ 0,03 (9,0 4+ 0,4) 1018
Tabelle 8

Anteil der induzierten Kernspaltung bei der 221 Am-Messung.
Kernspaltung durch Ziahlrate pro min - mg (2#!Am)
spontane Spaltung von 2#1Am 3,5-102

Z|Z MAm
2 snt 21-10-% 0,6 - 102
Z, (uber der Erde) 7,9 - 10-¢ 2 10

Die zweite Quelle wurde von der Herstellerfirma speziell gereinigt und enthielt
nach deren Angaben weniger als 50 ppm Plutonium. Obwohl die verschiedenen Quellen
verschiedene obere Grenzen fiir die Pu-Kontamination besitzen, sind die Resultate
der Einzelmessungen der Tabelle 7 innerhalb der statistischen Fehler miteinander
vertrdglich. Aus diesem Resultat und aus der Halbwertszeit der spontanen Spaltung
von 4°Pu kann geschlossen werden, dass eine 24°Pu-Verunreinigung kleiner sein muss
als 10 ppm.

Der von uns gemessene Mittelwert fiir die Halbwertszeit der spontanen Kern-
spaltung von 22!Am betrigt:

Ty = (9,0 4 0,4) 1013 Jahre.

Der statistische Fehler der Ziahlrate unseres Experimentes betriagt 1,5%,. Der Haupt-
anteil des angegebenen Fehlers kommt von der Ungenauigkeit bei der Mengenbe-
stimmung des Americiums. Bei den fritheren Untersuchungen [11-13] wurden nur
etwa 10 Ereignisse gezédhlt.

Die Resultate fiir 238U und 2!Am sind beide innerhalb einer Gréssenordnung
vertrdglich mit theoretisch vorhergesagten Halbwertszeiten nach dem Trépichen-
modell mit Beriicksichtigung der Abweichungen der wirklichen Kernmassen gegen-
iiber einer halbempirischen Massenformel [39]. Sie zeigen deutlich den Unterschied
zwischen gerade-gerade Kern (2%¥U) und Kern mit ungeradem A4 (2!Am), welche sich
fiir gleiches Z%/A um ca. 5 Zehnerpotenzen in der Halbwertszeit der spontanen
Spaltung unterscheiden [38, 39].
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