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Kapitel 1
Einleitung

Vor fast 60 Jahren wurde die Kernspaltung entdeckt [Hah 39, Mei 39]. Seitdem
wird auf diesem Gebiet eine intensive Forschung durchgefiihrt. Eine ausfiihrliche
Zusammenfassung des Kenntnisstandes bis zum Jahr 1991 findet sich in [Wag 91].
Trotz der vielfiltigen Versuche, den Spaltprozefl theoretisch zu beschreiben, gibt
es bis heute keine Spaltmodelle, die sdmtliche experimentellen Beobachtungen
zufriedenstellend beschreiben kénnen. Die Kenntnis der Szissionspunktkonfigu-
ration konnte helfen, zu einem besseren Verstéindnis des Spaltprozesses zu gelan-
gen. Einen experimentellen Zugang zu dieser Konfiguration erhélt man mittels
terndrer Spaltung. Bereits Ende des zweiten Weltkrieges wurden Kernspaltun-
gen beobachtet, bei denen nicht nur zwei Fragmente, sondern zusitzlich noch
ein drittes leichtes Teilchen, das ternére Teilchen, entsteht. Diese Spaltungen
nennt man terndre Spaltungen. Im Gegensatz dazu werden Spaltungen, bei de-
nen nur zwei Fragmente entstehen, als binére Spaltungen bezeichnet. Da ternére
Teilchen direkt am Szissionspunkt emittiert werden, enthalten sie unter anderem
Informationen iiber die Form der Kerne sowie deren Anfangsenergien an diesem
Punkt. Aufgrund der sehr kleinen Wahrscheinlichkeit, mit der ternéire Spaltun-
gen vorkommen (etwa 0,2 % aller Spaltungen), war es lange Zeit nur moglich, die
leichten ausbeutestarken Teilchen zu untersuchen. Bis vor etwa 10 Jahren waren

nur terndre Teilchen bis zu den O-Isotopen bekannt.

Der am Institut Laue-Langevin in Grenoble betriebene Forschungsreaktor
stellt fiir Experimente den héchsten Neutronenflul der Welt zur Verfiigung. Mit-
tels dem dort installierten Massenseparator Lohengrin (Abschnitt 3.3) lassen sich
Ausbeuten und Energieverteilungen von Spaltfragmenten fiir simtliche (ng,,f)—
Reaktionen optimal bestimmen. Ein seit 1994 im Einsatz befindlicher RED-



Magnet (Abschnitt 3.4) ermoglicht die Fokussierung eines Parabel-Ausschnitts
am Austrittsspalt des Massenseparators auf einen Punkt. Die Verwendung des
RED-Magneten fiihrt zu einer Erh6hung der Z&hlrate um einen Faktor 7 pro
Langeneinheit des Parabelausschnittes. Mit Hilfe dieses zuséitzlichen Magneten
ist es erstmals innerhalb realisierbarer Mef3zeiten moglich, noch schwerere ternére
Teilchen als die O-Isotope zu untersuchen. Die Reaktion 2! Am(2ny,,f) wurde in
[Bor 93, Hes 97] untersucht, wobei es gelang, ternire Teilchen bis zu *>Si nach-
zuweisen. Parallel zu dieser Arbeit wurden die terniren Teilchenausbeuten der
Reaktionen 2*Cf(nyy,,f) [Dav 98] und **'Pu(ny,,f) [Kos 98] untersucht.

Bei Betrachtung des Massenspektrums der in den (ng,,f)-Reaktionen emittier-
ten Teilchen beobachtet man eine Liicke zwischen den schwersten beobachteten
terndren Teilchen und den leichtesten Fragmenten. Ein Ziel dieser Arbeit war die
Beantwortung der Frage, ob sich diese Liicke schlieflen 1483t oder vielleicht ein phy-
sikalischer Prozef} dies verhindert. Denkbar wire, dafl die benétigte Energie zum
Herauslésen schwerer ternédrer Teilchen nicht durch den Spaltprozef§ aufgebracht
werden kann. Eine andere Moglichkeit wére das Vorhandensein von einer nur
begrenzten Anzahl von Halsnukleonen, falls wie iiblich angenommen wird, dafl
das ternéire Teilchen aus dem Hals des hantelférmig deformierten Compound-
kerns entsteht. In der bindren Niederenergiespaltung werden nur nennenswerte
Ausbeuten beobachtet, wenn das schwere Fragment das doppeltmagische '32Sn
und das leichte Fragment das magische 82Ge enthiilt. Falls dies fiir die ternire
Spaltung ebenfalls giiltig ist, so verbleibt nur eine begrenzte Anzahl von Nukleo-
nen im Hals und steht so iiberhaupt fiir die Bildung von ternéren Teilchen zur
Verfiigung. Es miifite ein drastischer Abfall der Ausbeuten schwerer ternérer Teil-
chen zu beobachten sein, falls die obigen Cluster aufgebrochen werden miissen,
um Nukleonen fiir das ternére Teilchen bereitzustellen. Aus diesem Grund wurde
nach den schwersten, mit den heutigen technischen Mitteln noch nachweisbaren
terniiren Teilchen in den Reaktionen #2Th(ng,,f), 2**U(ngy,f) und ?*Pu(ng,,f)
gesucht.

Ein weiteres Ziel dieser Arbeit war die systematische Untersuchung von Ener-
gieverteilungen und Ausbeuten ternirer Teilchen in Abhéngigkeit unterschiedli-
cher Aktinide. Diese Abhéngigkeiten waren nur fiir die leichten ternéren Teilchen
bekannt. Mit den in dieser Arbeit untersuchten drei Reaktionen sowie den gleich-
zeitig durchgefiihrten Arbeiten von [Bor 93, Hes 97| iiber Americium, [Dav 97]
iiber Californium und [Kés 98] iiber Plutonium erhilt man erstmals einen Uber-

blick iber das Verhalten der schweren terniaren Teilchen.



Kapitel 2

Ternire Spaltung

2.1 Einfiihrung

Als ternire Kernspaltung wird eine Spaltung bezeichnet, bei der am Szissions-
punkt drei (geladene) Teilchen existieren. Im Gegensatz zur bindren Spaltung
werden nicht nur zwei Spaltfragmente, sondern zusétzlich noch ein drittes, leich-
tes Teilchen gebildet. Dieses Teilchen bezeichnet man als ternéres Teilchen.

In Abbildung 2.1 ist aus einer der ersten Veroffentlichungen iiber ternére Spal-
tung [San 47] ein Beispiel solch eines Prozesses gezeigt. Eine photographische
Platte, die mit einer 10 %-igen Uranyl-Nitrat Losung getrinkt war, wurde mit
langsamen Neutronen beschossen. Man beobachtet, dafl von einem Punkt drei
Spuren ausgehen. Es handelt sich dabei um die beiden Spaltfragmente, welche
etwa entgegengesetzt auseinanderlaufen, sowie um das in einem ungefihr rech-
ten Winkel zu den Fragmenten emittierte terndre Teilchen. Bei mit thermischen
Neutronen induzierten Spaltungen betriigt das Verhéltnis von binéren zu terniren
Kernspaltungen B/T etwa 2:1073. Dies bedeutet, daf in etwa 0,2% aller Fille
eine ternire Spaltung vorliegt. Das Verhiltnis B/T steigt leicht mit dem Spalt-
barkeitsparameter Z2/A des Compoundkernes an. Bei der spontanen Spaltung
ist B/T etwa 30 % grofier, ein bis heute nicht verstandener Effekt.

Bei terniren Teilchen handelt es sich hauptséichlich um a—Teilchen. Sie be-
sitzen mit £=15,9 MeV eine deutlich héhere Energie als diejenigen, die durch a—
Zerfall entstehen. Deshalb haben sie eine groflere Reichweite in Materie und wer-
den auch Long Range Alpha Particles (LRA) genannt. Etwa 90 % aller ternéren
Teilchen sind a—Teilchen. Bei den zweithdufigst vorkommenden Teilchen han-

delt es sich um Tritonen, sie besitzen einen Anteil von ca. 7%. Etwa 99 % aller
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Abbildung 2.1: Ternére Spaltung mit einer photographischen Platte sichtbar ge-
macht [San 47].

terndren Teilchen sind Wasserstoff— oder Heliumisotope. Dies bedeutet, dafl nur
1% eine Kernladung grofler zwei besitzen. Nur diese seltenen, schweren terniren
Teilchen wurden in dieser Arbeit untersucht.

Abbildung 2.2 zeigt eine schematische Darstellung der ternéiren Spaltung. Das
ternére Teilchen entsteht aus dem Hals des deformierten Compoundsystems. Die-
se Feststellung folgt aus der Beobachtung, dafl — von wenigen Ausnahmen abge-
sehen — das ternére Teilchen immer unter ca. 90° relativ zur Spaltachse emittiert
wird (siehe Abbildung 2.2). Der mittlere Emissionswinkel des ternéiren Teilchens
beziiglich des leichten Fragments betrigt ca. 83°. Da die Coulombabstoflung des
schweren Fragments grofler ist als diejenige des leichten, mufl der Emissionswin-
kel in der Tat kleiner 90° sein. Durch einen Vergleich zwischen der bindren und
terndren Fragmentmassenverteilung 1483t sich herausfinden, ob die Nukleonen des
terndren Teilchens bevorzugt von einem bestimmten Fragment emittiert wurden.
Tritonen erhalten ihre Nukleonen bevorzugt vom schweren Fragment wihrend
die *He—, ®He—, Li— und Be-Teilchen sie von beiden Fragmenten mit gleicher
Wahrscheinlichkeit erhalten [Mut 96b].

Durch die intensive Erforschung der terndren Kernspaltung erhofft man sich
Erkenntnisse iiber die Szissionspunktkonfiguration. Die ternédren Teilchen wer-
den direkt am Szissionspunkt emittiert. Somit enthalten sie unter anderem In-
formationen iiber die Form der Kerne sowie deren Anfangsenergien an diesem
Punkt. Vor kurzem wurde sogar iiber die Moglichkeit eines ,, Kernmolekiils“ bei
der terniren Kernspaltung berichtet [Gre 98]. Bei der Spaltung von #2Cf(s.f.)

wurde die nicht dopplerverbreiterte vy-Linie des ersten angeregten Zustandes von
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der ternéiren Spaltung [Pfi 98].

19Be beobachtet [Sin 96, Ram 98]. Da die Halbwertszeit dieser angeregten Teil-
chen mit 125fs viel kleiner als ihre Flugzeit zum Detektor ist, miifite die v—
Strahlung im Flug emittiert werden und somit dopplerverbreitert sein. Da diese
Verbreiterung nicht beobachtet wird, kann angenommen werden [Gre 98], daf die
19Be-Teilchen die y—Strahlung nicht im Flug emittieren, sondern wihrend sie sich
noch ,,zwischen* den Fragmenten befinden. Mit dieser Annahme miissen sich die
0Be-Teilchen im Verhiltnis zur Dauer der Kernspaltung sehr lange , zwischen®
den Fragmenten aufhalten. Somit kann von einem , Kernmolekiil“ gesprochen

werden.

In dieser Arbeit wurden die Energieverteilungen und Ausbeuten ternirer Teil-
chen bestimmt. Es werden im folgenden verschiedene Modelle zur Beschreibung
der Ausbeuten ternirer Teilchen vorgestellt. In Kapitel 6.3.1 wird ein Vergleich
zwischen den in diesen Messungen experimentell bestimmten Ausbeuten und den

nach dem Halpern—Modell berechneten durchgefiihrt.
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Abbildung 2.3: Binére und terndre Konfiguration direkt nach der Spaltung
[Hal 71].

2.2 Modelle der terniren Clusteremission

2.2.1 Das Halpern—Modell

Im Modell von Halpern [Hal 71] wird von der Vorstellung ausgegangen, daf} die
terndren Teilchen aus dem Hals zwischen den beiden Fragmenten stammen. In
Abbildung 2.3 ist die Fragmentkonfiguration direkt nach der Spaltung fiir den
bindren und terndren Fall dargestellt. Zur terndren Konfiguration gelangt man,
indem das terndre Teilchen unter Erhaltung des Massen— beziehungsweise La-
dungsmittelpunktes zwischen die beiden Fragmente plaziert wird. Die Erhaltung
des Massenmittelpunktes fiihrt zu der in Abbildung 2.3 gezeigten Verschiebung
von Fragment 2 zwischen dem binéren und terniren System. Halpern bezeichnet
als Energiekosten E¢ der terniren Teilchen diejenige Energie, die aufgewendet
werden mufl;, um von der bindren zur ternidren Konfiguration zu gelangen. Fiir

die Energiekosten gilt:

Ec = Ep + AVl + K
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mit Ec :  Energiekosten des ternédren Teilchens
Eg . Bindungsenergie des terndren  Teilchens
bzgl. des Mutterfragments
AVrbin . Differenz zwischen den Coulombenergien des
terndren und bindren Systems
K :  mittlere kinetische Energie, mit der das ternére
Teilchen entsteht

In diesem Modell wird die Annahme gemacht, dafl mit der Erh6hung der Ener-
giekosten eines terndren Teilchens seine Ausbeute abnimmt. Desweiteren wird
davon ausgegangen, dafl diese Energiekosten von der Deformationsenergie des
Compoundkernes aufgebracht werden. Dies bedeutet, daf} fiir die ternére
Spaltung eine grofle Deformation erforderlich ist. Wenn dann der Kern spaltet,
reifit sein Hals und die beiden Halsstiimpfe schnellen in die beiden Fragmente
zuriick, wobei ein Teil der Halsnukleonen ein ternires Teilchen bilden konnen.
In der bindren Spaltung wird der Abstand, den die beiden Fragmentoberflichen
direkt nach der Spaltung besitzen, als Tip-Distanz bezeichnet (siehe Abbildung
2.3). Sie ist bei groBen Deformationen, d.h. bei ternéirer Spaltung, grof.
Halpern setzte fiir die Differenz der Coulombenergien unter der Annahme,
dafl das terndre Teilchen von Fragment 2 stammt, die Ndherung
ZyZs  ZyZ3
7 )
an. Der Abstand der Ladungsmittelpunkte der Fragmente im binédren Fall wird
dabei mit 2d bezeichnet (siche Abbildung 2.3). Die Fragmente und das ternére

Teilchen werden als Punktladungen betrachtet. Desweiteren wurde eine kleine

ter—bin __
AVvCoul - (

Kernladungszahl des terniren Teilchens beziiglich den Fragmenten angenommen,
so daf Terme mit Z7 vernachliissigt werden konnen. In einer Erweiterung des
Modells [Wos 96] wird unter anderem auf die Ndherung einer kleinen Kernla-

dungszahl des terndren Teilchens verzichtet. In diesem Fall ergibt sich:

425 Z3(Zy—Zs)  Z(Za—Zs) Ty
d dl+22-)  d2+ 2o) 2

Ag—Ag Ax—Asz

ter—bin __
AVvCoul -

Den Abstand d der Ladungs— beziehungsweise Massenmittelpunkte der Fragmen-

te im bindren Fall erhilt man aus der Tip-Distanz (tip). Es gilt:
1 1
tip = 2d — rgA7 — roA;
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Die Radiuskonstante ro wurde mit 1,29 fm angesetzt [Mus 95]. Die Tip-Distanz
148t sich aus der TKE-Verteilung der Fragmente abschétzen. Fragmente mit
kleinen kinetischen Energien stammen von Compoundkernen mit grofien Defor-
mationen. Da ternére Spaltung in diesem Modell bei groflen Deformationen vor-
kommt, wurde der Abstand der Fragmente mit einer totalen kinetischen Energie
von TKE = TKE — 3045 direkt nach der Spaltung berechnet. Dieser Abstand
wird als Tip-Distanz angesetzt. Da eine Anderung der Tip-Distanz um nur
einen Femtometer bereits die totale kinetische Energie TKFE der Fragmente um
ca. 10 MeV édndert, kann diese Distanz etwa auf einen Femtometer genau be-
stimmt werden.

Die Bindungsenergie Fg li8t sich als Differenz AQ = Q"™ — Q" zwischen den
Q—Werten der bindren und ternidren Spaltung darstellen. Die ()-Werte kénnen
aus Massentafeln bestimmt werden. Es wird davon ausgegangen, daf} das Frag-
ment 2 (siehe Abbildung 2.3), von welchem das terniire Teilchen emittiert wird,
entweder das schwere oder leichte Fragment darstellt.

Wegen der groflen Tip-Distanz werden bei der Berechnung der Energiekosten
E¢ die Kernkrifte vernachléssigt. Es wird angenommen, dafl das ternire Teil-
chen mit einer kinetischen Anfangsenergie K von nur wenigen MeV entsteht.
Diese Anfangsenergie wird bei der Berechnung der Energiekosten ebenfalls ver-
nachléssigt.

Um die Energiekosten E eines terndren Teilchens bestimmen zu koénnen,
miissen die Massen— und Kernladungszahlen der zugehorigen Fragmente bekannt
sein. Fiir ein bestimmtes ternéres Teilchen sind viele unterschiedliche Aufteilun-
gen der Neutronen und Protonen auf die Fragmente moglich. Da diese Auftei-
lungen nicht bekannt sind, werden in dieser Arbeit zwei Extremfille betrachtet.

Im ersten Fall geht man davon aus, dal als schweres Fragment immer das
doppeltmagische 32Sn—Nuklid vorliegt. Das ternire Teilchen stammt vom kom-
plementiiren leichten Fragment. In [Hes 97] wurde gezeigt, dafl beim 2%3Am*
die Energiekosten fast immer minimal werden, falls bei der Berechnung '32Sn
als schweres Fragment angesetzt wird. Fast alle terndren Teilchen besitzen bei
dieser Aufteilung der Kernladungen und Neutronen auf die Fragmente die nied-
rigsten Energiekosten. Dies ist verstdndlich, da in einem doppeltmagischen Kern
die Nukleonen besonders stark gebunden sind. Falls das terndre Teilchen ein
schweres Fragment mit einem oder mehreren fehlenden Nukleonen zur doppelt-
magischen Konfiguration iibriglassen wiirde, miifite es fiir diese Nukleonen be-

sonders viel Energie aufwenden. Deshalb kénnte '*2Sn bevorzugt als schweres
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Abbildung 2.4: Gewichtete Energiekosten E¢ fiir 22°Th* und #*U*. Fiir die
Berechnung wurde angenommen, dafl das schwere Fragment das Mutterfragment

des ternaren Teilchens darstellt.

Fragment entstehen, und die schweren terniren Teilchen wiirden somit ihre Nu-
kleonen hauptsichlich auf Kosten des leichten Fragments erhalten.

Im zweiten Fall geht man davon aus, dafl bei jeder Verteilung von Proto-
nen und Neutronen auf die Fragmente die Emission eines ternédren Teilchens
grundsétzlich moéglich ist. Die Energiekosten werden mit Hilfe der gut bekannten
bindren Massen— und Ladungsverteilung der Fragmente gewichtet. Es gilt fiir

diesen Fall:

Zz’ Avterfbmwi

Coul,i

> Wi

bin—t
_ YiEciwi Y AQMMT M w;
> Wi > Wi

Die w; geben die Wahrscheinlichkeiten fiir die Massen— und Kernladungsauftei-

Ec

lungen der Fragmente im bindren Fall an. Bei diesem Ansatz kann bei der Be-
rechnung von E¢ das terndre Teilchen sowohl vom leichten Fragment als auch
vom schweren Fragment stammen.

Die Abbildungen 2.4 und 2.5 zeigen die Energiekosten verschiedener ternirer
Teilchen fiir die Reaktionen ?*Th(ng,,f), **3U(ng,,f) und 2?Pu(ng,,f). In Abbil-
dung 2.4 wurden die Energiekosten beziiglich den bindren Massen— und Kern-
ladungsverteilungen der Fragmente gewichtet. Desweiteren wurde davon ausge-
gangen, dafl das schwere Fragment das Mutterfragment des terniren Teilchens
darstellt. Der besseren Ubersicht halber wurde die Achse der Massenzahl unter-

teilt. In Abbildung 2.5 wurde 32Sn als schweres Fragment angenommen. Das
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Abbildung 2.5: Energiekosten E¢ fiir 2*U* und 2‘°Pu*. Fiir die Berechnung
wurde angenommen, daf} es sich beim schweren Fragment um '32Sn handelt sowie

daf} das leichte Fragment das Mutterfragment des ternéren Teilchens darstellt.

Mutterfragment des terndren Teilchens ist in diesem Fall das leichte Fragment.
Unabhéngig von der Reaktion existiert bei fast jedem Element ein Isotop mit
einem eindeutigen Minimum in den Energickosten. Beispiele hierfiir sind “He,
"Li, '°Be und "C. Diese Isotope sollten die grofiten Ausbeuten fiir das jeweilige
Element besitzen. In den Abbildungen 2.4 und 2.5 148t sich ein gerade—ungerade
Effekt beobachten. Die Energiekosten fiir Teilchen mit geraden Kernladungs—
oder Neutronenzahlen liegen systematisch hoher als fiir ungerade Kernladungs—
oder Neutronenzahlen. Dies ist eine Folge der Systematik in den Bindungsener-

gien der ternéren Teilchen beziiglich ihres Mutterfragments.

Einen Vergleich zwischen den gewichteten Energiekosten und den mit '3?Sn
als schweren Fragment bestimmten Eq 148t sich anhand der Reaktion #*3U (ng,,f)
in den Abbildungen 2.4 und 2.5 durchfiihren. Fiir leichte ternire Teilchen ist der
Betrag der Energiekosten in beiden Féllen praktisch gleich. Fiir schwere Teilchen
ist allerdings ein deutlicher Unterschied zu beobachten. Im Falle des '32Sn als
schweres Fragment besitzen die Ne—Isotope mit 57,5 MeV fiir A = 24 ein Mini-
mum in den Energiekosten. Gewichtet man die Energiekosten nach den biniren
Massen— und Kernladungsverteilungen, so erhilt man 65,8 MeV. Das Minimum
fiir Neon verschiebt sich zum 2Ne-Nuklid, allerdings mit einem nur minimalen
Unterschied in den Energiekosten verglichen mit ?*Ne. Die Differenz zwischen den

unterschiedlich berechneten Energiekosten wird bei den schweren ternéren Teil-
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Abbildung 2.6: Abhéngigkeit zwischen Ausbeute und Energiekosten der terniren
Teilchen fiir ?*' Am(2ny,,f). Die Pfeile geben obere Grenzen an. Die Ausbeuten
sind aus [Nas 92, Neu 92, Bor 93, Hes 97].

chen immer grofler. Desweiteren verschwinden bei einer Gewichtung der E¢ fiir
schwere ternére Teilchen die eindeutigen Minima der Elemente, mehrere Isotope

besitzen fast identische Werte.

Die Grundidee des Modells besteht in der Annahme, dal mit der Erh6hung
der Energiekosten eines terndren Teilchens seine Ausbeute abnimmt. Daf} die-
se Annahme berechtigt ist, sieht man in Abbildung 2.6. Es ist die Abhéngig-
keit terndrer Teilchenausbeuten von ihren Energiekosten fiir die Reaktion
21 Am(2ny,,f) dargestellt. Die Energiekosten wurden gewichtet und unter der
Annahme bestimmt, dafl das schwere Fragment das Mutterfragment des ternéren
Teilchens darstellt. Die Ausbeuten sind beziiglich der Ausbeute des a—Teilchens
angegeben, wobei diese wiederum auf 10* gesetzt wurde. Jeder Punkt in der Ab-
bildung entspricht einem terniren Teilchen. Ganz links mit den kleinsten Ener-
giekosten und der grofiten Ausbeute befindet sich das a—Teilchen. Im allgemeinen
148t sich sagen, daBl mit steigender Masse und/oder Kernladung die Ausbeuten
sinken sowie die Energiekosten ansteigen. Die Pfeile geben obere Grenzen der

Ausbeuten an, d.h. diese Teilchen wurden nicht beobachtet.

In der logarithmischen Darstellung der Ausbeute als Funktion der Energieko-
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Abbildung 2.7: Vergleich zwischen experimentellen und berechneten Ausbeuten
der Reaktion *' Am(2ny,,f). Bei der Berechnung wurde das schwere Fragment

als 132Sn gesetzt.

sten in Abbildung 2.6 148t sich eine lineare Abhéngigkeit vermuten. Somit kann

von folgendem Ansatz
YTP = O * exp(—(Pl * EC + PZ))

ausgegangen werden. P, und P, sind phidnomenologische Fitparameter. Man
konnte filschlicherweise diesen Ansatz mit einem Boltzmannfaktor exp(—£<)
identifizieren. Das Halpern-Modell ist im Gegensatz zu anderen Modellen, wie
z.B. dasjenige von Rubchenya—Yavshits (siehe Abschnitt 2.2.2), kein statistisches
Modell. Deshalb sollte der Parameter P; nicht mit einer Temperatur in irgend-
einer Phase des Spaltprozesses identifiziert werden. Die Ausbeuten der ternédren
Teilchen werden im allgemeinen beziiglich den a—Teilchen angegeben. Diese
Verhiltnisbildung hat zur Folge, dal nur der Parameter P, benétigt wird um
die berechneten Ausbeuten an die experimentellen anzupassen.

In Abbildung 2.7 und 2.8 werden fiir die Reaktion 2*!Am(2n;y,,f) die experi-
mentellen mit den berechneten Ausbeuten verglichen. Der Unterschied zwischen
den Abbildungen besteht in der Berechnung der Energiekosten. In Abbildung 2.8

wurden sie gewichtet, wihrend in Abbildung 2.7 bei der Berechnung das schwere
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Abbildung 2.8: Vergleich zwischen experimentellen und berechneten Ausbeuten
der Reaktion ?*' Am(2ny,,f). Bei Berechnung der Ausbeuten wurden die Ener-
giekosten mittels der Massen— und Kernladungsverteilung der bindren Spaltung

gewichtet.

Fragment als '32Sn gesetzt wurde. Die experimentellen Ausbeuten sind der Lite-
ratur entnommen [Nas 92, Neu 92, Bor 93, Hes 97]. Die Ausbeuten der He— und
Li-Isotope werden besser in Abbildung 2.7 bei festgehaltenem 32Sn beschrieben.
Bei terndren Teilchen mit einer ,mittleren Massenzahl ist die Ubereinstimmung
zwischen Experiment und Rechnung nach beiden Ansétzen fiir die Energiekosten
etwa gleich gut. Die Ausbeuten der schweren ternidren Teilchen werden dagegen
mit dem Ansatz von 32Sn als schwerem Fragment iiberschiitzt, bei einer Gewich-
tung der Energiekosten gelangt man zu einem besseren Ergebnis. Zusammenfas-
send 148t sich sagen, dal die nach dem Halpern—-Modell berechneten Ausbeuten
bis auf etwa eine Groflenordnung genau die experimentellen Daten beschreiben.
Bei der Reaktion 2! Am(2ny,,f) zeichnet sich keine der beiden betrachteten Be-
rechnungsméglichkeiten besonders aus. Einen detaillierteren Vergleich zwischen
den mit diesem Modell berechneten und experimentellen Ausbeuten erfolgt in
Abschnitt 6.3.1 anhand der in dieser Arbeit untersuchten Reaktionen 23U(ngy,,f)

und #Pu(ngy,,f).
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2.2.2 Das Rubchenya—Modell

Beim Halpern—Modell wird eine Drei—Teilchen—Konfiguration am Szissionspunkt
vorgegeben, ohne auf den Entstehungsprozel einzugehen. Es handelt sich
um ein statisches Modell. Im Gegensatz dazu ist das Rubchenya—Modell
[Rub 82, Rub 84, Rub 88] ein dynamisches Modell. Es wird der gesamte Spaltpro-
zeB} (vom Sattelpunkt bis zum Szissionspunkt) betrachtet. Dieses Modell basiert

auf folgenden Annahmen:

e Auf dem Weg vom Sattel- zum Szissionspunkt bildet sich zwischen den
Fragmenten ein Hals aus. Mit wachsender Deformation wird die Linge des
Halses grofler, wihrend sein mittlerer Durchmesser konstant bleibt. Die
Wahrscheinlichkeit eines Halsrisses ist an jeder Stelle des Halses und zu

jedem Zeitpunkt gleich grof3.

e Der Halsrif} setzt bei einer endlichen Halsdicke ein. Er wird durch Fluktua-
tionen in der instabilen Halsregion (z.B. Oberflichenschwingungen) hervor-
gerufen. Die Dauer des Risses wird der Dauer der Bewegung eines Nukleons

entlang des Risses gleichgesetzt.

e Falls zwei statistisch unabhéngige Halsrisse innerhalb eines Zeitraumes, der
der Dauer eines Halsrisses entspricht, einsetzen, tritt ternire Spaltung auf.
Der Teil des Halses, der sich zwischen den beiden Rissen befindet, wird
zum priméren terndren Teilchen. Da das ternére System sehr kompakt ist,
kann es danach zu einem weiteren Nukleonenaustausch kommen. Dieser
findet zwischen den wechselwirkenden Kernen und besonders zwischen dem
leichten Fragment und dem priméren terndren Teilchen statt, da sich ihre
Dichteverteilungen zum groflen Teil {iberlappen. Erst nach dem Nukleo-

nenaustausch hat sich das endgiiltige ternédre Teilchen gebildet.

Es wurde angenommen, dafl wihrend der Existenz des Halses, also praktisch
ab dem Sattelpunkt, sein Rifl zu jedem Zeitpunkt gleich wahrscheinlich ist. Da
am Ende der Lebensdauer des Halses auf jeden Fall Spaltung auftritt, ist die
Wahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit fiir binéire Spaltung B invers proportional zur

mittleren Lebensdauer des Halses:

TNeck
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Die mittlere Lebensdauer des Halses wird als 7, bezeichnet. Sie entspricht etwa
der Zeit, die der Compoundkern fiir die Bewegung vom Sattelpunkt zum Szissi-
onspunkt benotigt. Die Wahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit fiir ternéire Spaltung T’
setzt sich aus den statistisch unabhéngigen Wahrscheinlichkeiten fiir einen ersten
Halsrif} sowie fiir einen zweiten Rif} innerhalb eines Zeitraumes, der der Rifldauer

des Halses entspricht, zusammen:

T ~ 1 ) TSc

TNeck  TNeck
Die mittlere Dauer des Halsrisses wird als 75, bezeichnet. Fiir das Verhéltnis der
terndren zu den bindren Spaltwahrscheinlichkeiten ergibt sich somit:
T TSc
C .
B TNeck

Der Koeffizient ¢ beriicksichtigt unter anderem eine eventuell nicht vollsténdige
statistische Unabhéngigkeit der beiden Risse sowie die Absorption des ternéiren
Teilchens durch eines der Fragmente.

Die relative Wahrscheinlichkeit P fiir terndre Spaltung 148t sich unter den
oben genannten Annahmen durch makroskopische Groflen mittels einer semi-
klassischen Beschreibung der Bewegung des Spaltsystems vom Sattel— zum Szis-
sionspunkt ausdriicken. Man erhélt:

2 72 VA
Po=p- AN -0

A 1)
p ist eine Normierungskonstante. Der Parameter ¢ héngt von der inneren Rei-
bung des spaltenden Systems ab, wihrend der Parameter f unter anderem die
Kernkraft an der Kernoberfliche beriicksichtigt. Bei Verwendung von teils ex-
perimentellen sowie teils theoretischen Werten fiir p, ¢ und f erhilt Rubchenya
[Rub 82] als endgiiltiges Ergebnis:

Vi Vi

P,=1,081-10""- Ag(j — 26,12)(? — 178,13)

3

In Abbildung 2.9 ist ein Vergleich zwischen den berechneten Wahrscheinlich-
keiten P; und den gemessenen Werten gezeigt. In der induzierten Spaltung ist die
Ubereinstimmung besser als im Falle der spontanen Spaltung, bei der die berech-
neten Werte deutlich unterhalb den experimentellen liegen. Rubchenya erklart

diese Tatsache damit, dafl in seinem Modell starke Reibungseffekte auf dem Weg
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Abbildung 2.9: Abhéngigkeit der terniren Spaltwahrscheinlichkeit P, vom Spalt-

barkeitsparameter Z2/A. Bei den experimentellen P,—~Werten [Wag 91] wird zwi-
schen thermisch induzierter und spontaner Spaltung unterschieden.

vom Sattelpunkt zum Szissionspunkt angenommen wurden. Da die Anfangsbe-
dingungen der spontanen und induzierten Spaltung unterschiedlich sind, kénnten
die Reibungskrifte in der spontanen Spaltung kleiner sein. Dies wiirde zu einem
hoheren P,—~Wert in der spontanen Spaltung fiihren. Insgesamt wird aber der
Trend der terndren Teilchenausbeute als Funktion des Spaltbarkeitsparameters

7%/ A ganz gut beschrieben.

Fiir die Ausbeuten der einzelnen terniren Teilchen erhilt man unter der An-
nahme, dafl nach der Spaltung das leichte Fragment und das terniire Teilchen

beziiglich ihrer inneren Freiheitsgrade im Gleichgewicht sind:

(@qq — Voou(Av, Z1; Az, Zs)
T

Y?,(A?,, Za) = (', exp )
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Abbildung 2.10: Vergleich experimenteller und nach dem Rubchenya—Modell be-

rechneter Ausbeuten terniirer Teilchen anhand der Reaktion ?*' Am(2ny,,f).

mit

Veooul(Ar, Z1; Az, Z3)
R,
Te

Ag,Zg

ZL: 7L

Ql S
2

62Z3(7L—Z3)
R

rol(AL — A3)3 + A9)

Radiuskonstante

Masse und Ladung des endgiiltigen ternéren
Teilchens

mittlere Masse und Ladung des Systems
leichtes Fragment + ternéres Teilchen
mittlere effektive Kerntemperatur

@Q—Wert  Differenz  zwischen  priméren

terniren Zustand und endgiiltigen Zustand

In Abbildung 2.10 ist ein Vergleich zwischen den mit diesem Modell berech-

neten und den experimentellen Ausbeuten der Reaktion *'Am(2ny,,f) gezeigt.

Die gemessenen Ausbeuten wurden der Literatur entnommen [Nas 92, Neu 92,
Bor 93, Hes 97]. Bei der Berechnung der Ausbeuten wurde die mittlere effek-
tive Kerntemperatur auf T = 98,1456 — 5,4914 - (Z%/A) + 0,07844 - (Z2/A)?
gesetzt [Rub 94], wobei A und Z die Massenzahl beziehungsweise Kernladung

des spaltenden Systems sind. Analog dem Halpern-Modell ist die Ubereinstim-

mung zwischen den berechneten und experimentellen Ausbeuten bis auf etwa eine

Groflenordnung genau.
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2.2.3 Das Pik—Pichak—Modell

Im Modell von Pik-Pichak [Pik 94] wird davon ausgegangen, daf} die Emission
eines ternéren Teilchens adiabatisch vonstatten geht. Aus der Wahrscheinlichkeit
fiir einen adiabatischen Prozef} in erster Ordnung der Storungstheorie erhdlt man

die Wahrscheinlichkeit fiir ternéire Spaltung:

Die Groflen b und I' stellen phinomenologische Parameter dar. Die Differenz

A€, gibt formal den Unterschied zwischen den negativen kinetischen Energien

T B
p p

kinetische Energie des ternidren Systems ergibt sich aus:

des terniren ¢, und bindren Systems e, am Szissionspunkt an. Die negative

¢p = —Q" + Egoy + Ep + B

T symbolisiert das terniire System. QT gibt den Q-Wert der terniiren Spaltung

an. Die Coulombenergie E/ , des ternéren Systems ergibt sich mittels:

ZLZH62 ZLZp62 i ZHZp62

Elou =
Coul ™ R+ Ry +2R, RL+R, Ru+R,

Die Indizes L, H und p stehen fiir das leichte und schwere Fragment sowie das
terniire Teilchen. Z gibt die Kernladung und R = roA'3(1 + X, ay,) = rA'/3
den Radius des jeweiligen Teilchens an. Die «,,—Koeffizienten beriicksichtigen die
Deformation der Teilchen. Die Deformationsenergie F) und innere Anregungs-
energie E der Fragmente und terniiren Teilchen am Szissionspunkt ergeben zu-
sammen die totale Anregungsenergie TXE™T. Die negative kinetische Energie des

bindren Systems ergibt sich analog zu:
6 = —Q" + E¢ou + Ep + EY

B symbolisiert das biniire System. QP gibt den Q- Wert der biniiren Spaltung an.
Die Deformationsenergie Ef und innere Anregungsenergie E2 der Fragmente er-
geben zusammen die totale Anregungsenergie TXE®. Die Coulombenergie EZ,

fiir den bindren Fall erhilt man aus:

EB _ ZLZH62
Coul (RL +RH)
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Die Differenz Ae, la8t sich durch die totale Anregungsenergie und die im

Halpern—Modell eingefiihrten Energiekosten F¢ ausdriicken:

Ae, = 63; — eg
= _(QT - Egoul) + (Eg + E‘;F) - (_(QB - Egoul) + (Eg + EtB))
= _(QT - Egoul) + TXET - (_(QB - Egoul) + TXEB)
= FEc¢— (TXE® — TXE")

= FEo— ATXEB T

Dies bedeutet, dafl im Pik-Pichak-Modell zusétzlich zu den Energiekosten des
Halpern—Modells die totalen Anregungsenergien beriicksichtigt werden. Hinweise
fiir eine Abhéngigkeit der ternéiren Teilchenausbeuten von der mittleren totalen
Anregungsenergie des ternéiren Systems wurden in der Tat in [Mut 96b] beobach-
tet. Bei der Reaktion ?°?Cf(s.f.) findet man eine lineare Abhéngigkeit zwischen
dem natiirlichen Logarithmus der Ausbeute ternérer Teilchen und der mittleren
totalen Anregungsenergie des terndren Systems. Experimentell sinkt allerdings
mit fallender Anregungsenergie TXET des terniren Systems auch dessen Aus-
beute. Dieser Trend ist gegenldufig zur Abhéngigkeit der Ausbeute von den
Energiekosten. In diesem Sinne ist der Term ATXE®™T im Pik-PichakModell
eine Korrektur der reinen Energiekostenabhéngigkeit nach Halpern. Fiir andere
Spaltsysteme sind die totalen Anregungsenergien in Abh#ngigkeit der ternéren
Teilchen noch unbekannt, diirften aber dhnliche GesetzmiBigkeiten wie fiir die
Reaktion #2Cf(s.f.) aufweisen.

Die Ausbeuten der ternéren Teilchen werden {iblicherweise beziiglich der Aus-
beute der terniiren a—Teilchen angegeben, wobei diese wiederum auf 10 gesetzt
wird. Dies ergibt:

W, Aepq
Wy =10*- WZ = 10" - exp (—%)

Durch die Verhéltnisbildung héngt W, , nur noch von einem einzigen phénome-
nologischen Parameter ab. Das Problem bei der Bestimmung der Ausbeuten nach
obiger Beziehung ist die Unkenntnis der totalen Anregungsenergien. Pik—Pichak
stellt daher das Postulat auf, da die Anregungsenergie des terndren Systems
unabhéngig vom emittierten Teilchen ist (im Widerspruch allerdings zum Expe-
riment). Somit ergibt sich:

JAVN
Wopa = 104-exp(—%)
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Abbildung 2.11: Vergleich zwischen experimentellen und berechneten terniren
Ausbeuten der Reaktion ?3U(ny,,f). Experimentelle Daten sind aus [Vor 72,
D‘Ho 80, Bau 92].

Ecp— Ecg TXEY — TXE®
_ 104-exp(—( Cp G, ))‘exp(_( P a))
r r
AE
= 10* - exp( FC)

Abgesehen von der unterschiedlichen Berechnung der Coulombenergien entspricht
mit der Ndherung TXEE =TXE?! das Pik-Pichak-Modell dem Halpern-Modell.

In Abbildung 2.11 ist ein Vergleich zwischen den experimentellen und den nach
Pik-Pichak berechneten Ausbeuten anhand der Reaktion ?*°U(ny,,f) gezeigt. Bei
der Berechnung wurde davon ausgegangen, daf} es sich beim schweren Fragment
um '¥2Sn handelt. Zur Berechnung der Radien der Teilchen wurde angenommen
[Pik 94]:

rp = 19 =1,4fm

rH = 7"0(14-20(“’1{) :1,4fn’1

. = ro(1+ ) o) = 2,146 fm
n
Der phidnomenologische Parameter I' indert sich mit dem spaltenden System. In
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Abbildung 2.11 betrigt er fiir die Reaktion 2°U(ny,,f) 2,2 MeV. I steigt mit der
Masse und/oder Kernladung des spaltenden Systems an. Fiir 2**Pu(ng,,f) erhilt
man 2,3 MeV, fiir 2*' Am(2ny,,f) ergibt sich 2,4 MeV und fiir ??Cf(s.f.) betrigt
' 2,7MeV. Diese Werte entsprechen etwa den effektiven Kerntemperaturen des
Rubchenya-Modells.

Fiir die leichten ternéiren Teilchen beobachtet man in Abbildung 2.11 eine gute
Ubereinstimmung zwischen den berechneten und experimentellen Ausbeuten. Je
grofer allerdings die Massen und/oder Kernladungen der Teilchen werden, desto
starker weichen die im Pik—Pichak—Modell berechneten Werte von den im Expe-
riment bestimmten ab. Fiir die Sauerstoffisotope betréigt die Abweichung etwa
eine Groflenordnung. Zusammenfassend 148t sich sagen, dafl die im Halpern—,
Rubchenya— und Pik-Pichak-Modell berechneten Ausbeuten die experimentel-
len Ausbeuten alle etwa gleich gut beschreiben. Keines der vorgestellten Modelle

zur terndren Spaltung ist allerdings wirklich zufriedenstellend.
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Kapitel 3
Experiment

Die Experimente zur Bestimmung von Ausbeuten terndrer Teilchen wurden am
Institut Laue-Langevin (ILL) in Grenoble durchgefiihrt. Dieses 1967 gegriinde-
te Institut zur Grundlagenforschung betreibt einen Hochflufireaktor mit einem
Neutronenflul von bis zu 1,2-10n/(cm? - s). Unter den verschiedenen Instru-
menten, die den Experimentatoren zur Verfiigung gestellt werden, befindet sich
der Massenseparator Lohengrin. An diesem Spektrometer wurden die Ausbeuten

terniirer Teilchen aus den Reaktionen 2°Th(ngy, f), #*U(ngy, f) und »°Pu(nyy, f)

gemessen.

3.1 Der Reaktor

Im Reaktor befindet sich ein Brennstab in der Mitte eines mit schwerem Wasser
gefiillten Tanks (Durchmesser 2,5m). Dieses schwere Wasser dient als Moderator
und Kiihlmittel. Der Brennstab besteht aus ca. 9kg Uran, welches zu 93 % mit
235U angereichert wurde. Zur biologischen Abschirmung ist der Schwerwassertank
von einen Leichtwassertank umgeben. Die thermische Leistung des Reaktors
betrigt 58,4 MW.

Es werden thermische, kalte und heile Neutronen zur Verfiigung gestellt.
Die thermischen Neutronen befinden sich im thermischen Gleichgewicht mit dem
schweren Wasser, welches eine Temperatur von etwa 300 Kelvin besitzt. Thre Ge-
schwindigkeitsverteilung ist somit eine Maxwellverteilung mit einem Maximum
bei einer Geschwindigkeit, die einer Energie von 0,026 eV entspricht. Die kal-
ten und heiflen Neutronen werden erzeugt, indem mittels spezieller Moderatoren,

welche unterschiedliche Temperaturen besitzen, die thermische Energieverteilung
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verindert wird. Fiir die Erzeugung der heiflen Neutronen wird eine 10 dm? grofie
Graphitkugel mit einer Temperatur von 2400 Kelvin beniitzt. Sie erhoht den
NeutronenfluB fiir Wellenléingen kleiner 0,8 A. Die kalten Neutronen erhilt man
nach Streuung in einem mit fliissigem Deuterium (7" = 24 K) gefiillten Zylinder,
der den NeutronenfluB fiir Wellenlingen groBer 3 A erhoht.

3.2 Die Targets

Das Target befindet sich im Strahlrohr des Massenseparators Lohengrin etwa
75cm vom Mittelpunkt des Reaktorkerns entfernt. Dort ist es einem thermi-
schen Neutronenfluf} von ca. 5,3-10'* n/(cm?-s) ausgesetzt. Die Neutronen indu-
zieren im Target Kernspaltungen. Untersucht wurden die drei Spaltreaktionen
2Th(ng,, f), ***U(npm, f) und #?Pu(ng,, ). Die in diesen Reaktionen untersuch-
ten Aktinide wurden auf ein 20x90x0,3 mm? groes Titanblech aufgebracht. Die
Targets erwédrmen sich aufgrund der hohen vorkommenden Spaltraten auf meh-
rere hundert Grad Celsius, wobei die Kiihlung nur durch Abstrahlung erfolgt.
Um den Verlust von Targetmaterial durch Herausschleudern von Aktinidkernen
durch Spaltprodukte (,,Sputtering®) zu verhindern, wurden die Targets mit einer
0,25 pm dicken Nickelfolie abgedeckt.

Es wurden drei Thorium—Targets verwendet, welche am Khlopin—-Radium—
Institut in St. Petersburg (Rufiland) hergestellt wurden. Sie besafien folgende

Spezifikationen:
Masse 22°Th 53 g, 56 pg und 58 g
Isotopenzusammensetzung  (0,005+0,0003)% 2*Th
(7,240,3)% 20T,
(92,840,5)% 2327},
Fliche 5x 50 mm?

Massenbelegung Thorium 294 ug/cm?, 311 pug/cm? und 322 pug/cm?

Die Targetmassen sind auf 5% genau bestimmt. Da die Halbwertszeit von ??Th
7340 Jahre sowie diejenige von 232Th 1,4-10'° Jahre betriigt, hat sich die Zusam-
mensetzung des Targets in dem Zeitraum zwischen Herstellung (Mai 1996) und
Messung (1996, 1997 und 1998) nicht wesentlich geéndert. Der geringe Beitrag
von ??)Th ist zu vernachlissigen. Der hohe Anteil von ?*?Th wirkt sich auf-
grund des kleinen Spaltquerschnittes von or = 3,9 - 107° barn im Vergleich zu

o¢ = 30,5 barn fiir 22°Th nicht stérend auf die 22 Th-Messung aus.
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Abbildung 3.1: Der Massenseparator Lohengrin [ILL 97].

Das 233U-Target besal eine Masse von (1245+125) ug. Diese Masse wurde,

2

iber eine Flidche von 5x70 mm~ verteilt, auf das Titanblech aufgebracht. Dies

ergibt eine Massenbelegung von (356+36) ug/cm?. Das 2°Pu-Target besaf ei-
ne Masse von (1070+107) ug. Diese Masse wurde analog dem 2*3U-Target auf
eine Fliche von 5x70 mm?

(306+31) pug/cm?.

aufgebracht. Als Massenbelegung ergibt sich damit

3.3 Der Massenseparator Lohengrin

Die vom Target emittierten Teilchen werden mit dem 1974 in Betrieb gegangenen
Massenseparator Lohengrin nach ihrem Verhéltnis von Massen zu lonenladungs-
zahl % und ihrem Verhéltnis kinetischer Energie zu Ionenladungszahl % selek-
tiert. Der Separator ist ein Parabel-Massenspektrometer und besteht aus einem
Sektormagneten und einem Sektorzylinderkondensator (siehe Abbildung 3.1). Er
arbeitet mit rdumlich getrennten Feldern, wobei sich der Magnet vom Target aus
betrachtet vor dem Kondensator befindet.

Bei Einfang eines thermischen Neutrons wird der Targetkern durch die frei-
werdende Bindungsenergie angeregt. Als Abregungsmechanismus existiert bei

fissilen Kernen neben der v—Emission die Mdglichkeit der Kernspaltung. Die
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Abbildung 3.2: Die Fokalebene des Massenseparators Lohengrin fiir ein Punkt-
target.

Spaltprodukte gehen durch Neutronenabdampfung sowie v— und f-Zerfall in ei-
ne stabile Konfiguration iiber. Da sich die Targetkerne vor der Spaltung in Ruhe
befanden, bewegen sich im binéren Fall vor prompter Neutronenabdampfung die
beiden Spaltfragmente exakt in entgegengesetzter Richtung. Bei terndrer Spal-
tung bewegen sich die Fragmente nur ndherungsweise entgegengesetzt auseinan-
der, wobei das ternédre Teilchen einen mittleren Winkel von ca. 80° bis 90° mit
dem leichten Fragment einschliefit. Da nur ein kleiner Raumwinkel vom Target
aus gesehen durch den Massenseparator Lohengrin ausgenutzt werden kann (etwa
1075 [Mol 77]), wird jeweils nur ein Spaltprodukt detektiert. Die Flugzeit durch
das Spektrometer betrigt ungefihr 2 us und ist damit kleiner als die kleinsten
Halbwertszeiten fiir den nachfolgenden f-Zerfall der zu messenden Teilchen. Al-
lerdings ist diese Zeit sehr lang im Vergleich zu den Neutronenemissionszeiten von
ty, <107 und auch den Gammaemissionszeiten von ¢, < 107'2. Der Massense-
parator erfaflt somit Spaltfragmente nach Abdampfung prompter Neutronen und
nach Abgabe des iiberwiegenden Teils ihrer inneren Anregungsenergie (primére
v—Strahlung), aber noch vor derem eventuellen f—Zerfall. Die Ablenkung der

Spaltprodukte im Massenspektrometer Lohengrin erfolgt im homogenen, magne-
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tischen Feld in horizontaler Richtung, im elektrischen Feld in vertikaler Richtung.
Die Felder stehen senkrecht zur Fortbewegungsrichtung der Teilchen. Das ma-
gnetische Feld selektiert die Teilchen gemifl ihrem Verhéltnis Impuls zu Ladung

%, das nachfolgende elektrische Feld geméfl ihrem Verhéltnis kinetische Energie
E in
B,
spricht dem eines Thomsonschen Parabelspektrographen, und ergibt insgesamt

zu Ladung Die Abbildung aufgrund der Kombination dieser Felder ent-

eine Ablenkung auf Parabeln mit konstantem Verhiltnis von Masse zu Ladung
%. In Abbildung 3.2 ist die Fokalebene des Massenseparators Lohengrin von
der experimentellen Seite aus zu sehen. Durch den Austrittsspalt wird ein 72 cm
langer Abschnitt einer %fParabel herausgeschnitten, der in guter Nidherung ein
Geradenstiick darstellt. Dieser Austrittsspalt bzw. dieses Geradenstiick steht un-
ter einem Winkel von 44° relativ zur Horizontalebene. Die Energiedispersion des
Massenseparators betrdgt entlang einer Parabel 7,2 cm pro Prozent Energieunter-
schied, d.h. es gelangen durch den 72 cm langen Austrittsspalt des Spektrometers
Spaltprodukte innerhalb eines Energieintervalls von 45 % mit dem eingestellten
Ein—Wert als Schwerpunkt. Die Massendispersion senkrecht zu einer Parabel
betrdgt 3,24 cm pro Prozent Massenunterschied.

Falls von der Annahme eines Punkttargets ausgegangen wird, besitzen alle
Spaltprodukte, die sich auf einem Punkt einer %fParabel befinden, die gleiche
Geschwindigkeit bzw. das gleiche %f\/erhéﬂtnis. Je weiter man sich auf einer
Parabel dem Ursprung néhert, desto grofler wird die Geschwindigkeit bzw. das
%—Verhétltnis der Teilchen. Bei einem ausgedehnten Target werden die Teil-
chen mit gleicher Geschwindigkeit nicht mehr auf einen Punkt, sondern auf eine
Fléache, welche dem Target entspricht, abgebildet. Das Target wird durch den Se-
parator etwa im Verhé&ltnis 1:1 abgebildet. Dies bedeutet, dafl auf einem Punkt
einer Parabel Spaltprodukte mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten vorkom-
men konnen, je nach Ausdehnung des Targets.

In der Praxis werden die %f und %f\/erhfiltnisse der zu messenden Teilchen
vorgegeben. Die einzustellenden Felder des Massenseparators werden dann unter
Beriicksichtigung dieser vorgegebenen Groflen berechnet. Da sich die Ionen im
Magnetfeld aufgrund der Lorentzkraft auf einer Kreisbahn mit Radius pmag

bewegen, besitzen sie fiir die Zentralbahn die Bewegungsgleichung:

m - v?

=q- (v x B)
Pmag
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mit Masse des Ions
Geschwindigkeit des Ions

[onenladung

D= = 3

magn. Induktion

Da die magnetische Induktion senkrecht zur Teilchengeschwindigkeit steht, gilt:

m-v2

:q.U.B
Pmag

— B = =
Pmag q Pmag

1 m-v 1 p
q

Die Spaltprodukte werden im Magnetfeld nach ihrem gf\/erhéiltnis separiert,.
Fiir die Bewegungsgleichung der Ionen auf der Zentralbahn des Kondensators

gilt:
a2
m-ve 0

Pel

2 FEyy
— E==2 .1 (3.1)
Pel q
mit per ¢ Krimmungsradius im elektr. Feld

E . Betrag der elektr. Feldstérke

Die Spaltprodukte werden im elektrischen Feld nach ihrem %f\/erhéﬂtnis
separiert. Die Kombination beider Felder ergibt eine Selektierung nach ihrem

%f\/erhéiltnis und ihrer Geschwindigkeit:

m P
T e (3.2)
q Pel - E
- Pel
Pmag * 5

Der Zylinderkondensator 148t sich ndherungsweise als Plattenkondensator be-
trachten. Unter dieser Annahme gilt fiir die elektrische Feldstirke £ = U/d.
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Der Abstand zwischen den Kondensatorplatten wird mit d bezeichnet. Fiir das

einzustellende B-Feld und die Spannung U erhélt man aus Gleichung 3.1 und

3.2: 5
1 in

B = X-U-T und U=-.-2-%

\ q ¢ q

Wenn fiir die Einheiten der magnetischen Induktion Gauf}, der Spannung kV,

der Masse amu, der Tonenladung die Elementarladung e* und der kinetischen
Energie MeV verwendet wird, ergibt sich fiir die Konstante x =1209,17 m~2 und
¢ =0,00933. Diese Konstanten hingen prinzipiell nur von den geometrischen
Groflen pmag, per und d ab. In der Praxis &ndert sich x unter anderem aufgrund
von Hystereseeigenschaften des Magneten und mufl experimentell bestimmt wer-
den (siehe Abschnitt 3.7).

Der sinnvollerweise auszumessende Energiebereich der terndren Teilchen liegt
etwa zwischen 10 MeV und 40 MeV. Die Teilchengeschwindigkeiten liegen somit
zwischen 1-10"m/s und 3 - 10°m/s. Dies bedeutet eine Geschwindigkeit der
terndren Teilchen von bis zu 0,1 c. Die relativistischen Massendnderungen sind
daher bei den Einstellungen der Felder nicht mehr zu vernachléssigen. Fiir die
einzustellende Spannung am Kondensator U, gilt aufgrund des relativistischen

Energiesatzes:
Ein 1

- (1+1-5+..)
Fiir die einzustellende magnetische Induktion B, ergibt sich relativistisch ge-

Urel =

(3.3)

rechnet:
Mrel

Brel =4/X- Urel :

Bei Spaltfragmenten entspricht die relativistische Massenzunahme etwa dem ne-
gativen Massenexzess. Dies hat zur Folge, daf} in sehr guter Ndherung m = A bei
der Berechnung der Felder angesetzt werden kann. Dies gilt aber nicht fiir leichte
Teilchen, da sich die relativistische Massenkorrektur und der positive Massenex-
zess zu einem nicht zu vernachlédssigenden Fehler addieren. Fiir das a—Teilchen
mit einer Energie von 10 MeV und ¢ = 2e™ erhilt man beim Vergleich zwischen

nichtrelativistischer und relativistischer Rechnung:

U/ KV B/ Gau$}
nichtrelativistisch 535,91 1138,64
relativistisch 535,19 1139,40
Anderung absolut 0,72 0,76
Anderung prozentual 0,13 0,07
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Der besseren Ubersicht halber wird im folgenden die Masse (in amu) durch die
Nukleonenzahl A ersetzt, auch wenn die Felderberechnungen mittels der relativi-
stisch bestimmten Masse m, erfolgten.

In den folgenden Tabellen sind einige charakteristische Daten des Massense-

parators Lohengrin zusammengefaflt.

Maximale Quellfliche 8-75 mm?
Abstand Quelle — Magnet 8 m
Maximale Eintrittsoffnung 80-320 mm?
Ablenkwinkel im Magnetfeld 45°
Ablenkradius im Magnetfeld 4m

Einfallswinkel des Hauptstrahls auf 0° (4 5° ustierh
der Eintrittsseite des Magneten ( Justierbar)

Ausfallswinkel des Hauptstrahls auf 0° (+5° tustier
der Austrittsseite des Magneten ( Justierbar)

Abstand Magnet — Kondensator 2,31 m
Ablenkwinkel im elektrischen Feld 35,35°
Ablenkradius im elektrischen Feld 5,6 m
Abstand Kondensator — Fokalebene 6,24 m
Gesamtlange des Hauptstrahls 23,1m
Liange des Austrittsspaltes 0,72m
Maximale Breite des Austrittsspaltes 18 mm
VergroBerung senkrecht zur Parabel 1,03
Vergr6Berung in Richtung der Parabel 0,72
Massendispersion fiir 1% Massenunterschied 32 mm
Energiedispersion fiir 1% Energieunterschied 72mm

Tabelle 3.1: Technische Daten des Massenseparators Lohengrin [Mol 77].
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Polschuhabstand 250 mm

Polschuhfliche 3,30 m?
Feldhomogenitét 1074
Anzahl der Spulenwindungen 2x196
Gesamtwiderstand 1,10
Stromstérke fiir 0,25 T 140 A

zeitl. Stabilitt 2-1075/ Std.
Temperaturstabilitiit 1075/°C
Induktivitét 2,3 Henry
Gesamtgewicht ca. 40t

Tabelle 3.2: Technische Daten des Ablenkmagneten [Mol 77].

Elektrodenabstand 300 mm
Oberfliche einer Elektrode 4,4m?
Feldhomogenitét 1074
Innenwiderstand 3710 M2
Strom im Messbetrieb < 10 uA
Messwiderstand 100 k2

zeitl. Stabilitét 2:1075/ Std.
Temperaturstabilitiit 1075/°C

Tabelle 3.3: Technische Daten des Ablenkkondensators [Mol 77].
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Abbildung 3.3: Schematische Zeichnung des RED-Magneten.

3.4 Der RED—-Magnet

Fiir viele Anwendungsfille ist die Energiedispersion des Separators zu grof8. Um
die Energiedispersion des Massenspektrometers riickgéngig zu machen, kann hin-
ter dem Massenseparator Lohengrin noch ein zusétzlicher Magnet (siehe Ab-
bildung 3.3) installiert werden. Dieser RED-Magnet (reverse energy dispersion
magnet) fokussiert einen 40 cm langen Ausschnitt der Lohengrinparabel auf einen
Punkt. Dieser fokussierte Ausschnitt der Parabel entspricht einem Energieinter-
vall von +2,8 % bzgl. der Energie des Hauptstrahls eines Teilchens. Im Fokus
hinter dem RED-Magneten besitzen alle Spaltprodukte das gleiche A/g—Verhélt-
nis und liegen innerhalb eines Energieintervalls von £2,8 % bzgl. des fiir sie ein-

gestellten Energiewertes.

Alle auf einen 40 cm langen Parabelabschnitt abgebildeten Spaltprodukte las-
sen sich mit einer Ionisationskammer nachweisen, die in den Fokus des Magneten
gestellt wird. Dabei ist an der Kammer ein Eintrittsfenster mit einem Durch-
messer von wenigen Millimetern ausreichend. Um die gleiche Z#hlrate ohne
zusétzlichen Magneten zu erhalten, miifite die Ionisationskammer ein 40 cm lan-
ges Eintrittsfenster besitzen. Dies ist technisch nicht realisierbar. Es lassen sich

ohne Magnet mit den kleinen realisierbaren Eintrittsfenstern nur Spaltprodukte
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nachweisen, die sich auf einigen wenigen Zentimetern entlang der Parabel befin-
den. Die Verwendung des RED-Magneten fiihrt damit zu einer Erhohung der
Ziahlrate um einen Faktor 7 pro Léngeneinheit lings der Parabel [Fio 91]. Eine
vollstdndige Fokussierung des im Prinzip zugénglichen 72 cm langen Parabelaus-
schnittes am Ausgang des Massenspektrometers ist leider nicht mdoglich. Der
grofle Kriimmungsradius und die grole Masse des hierfiir erforderlichen Magne-
ten (ca. 20t) sind mit den ortlichen Gegebenheiten nicht vereinbar.

Fiir das einzustellende magnetische Feld des RED-Magneten gilt:
Brep = K+ BLon

Die Konstante x héngt theoretisch nur von geometrischen Gréflen des Magneten
ab. In der Praxis dndert sie sich aber unter anderem aufgrund von Hysterese-
eigenschaften des Magneten und mufl analog wie x stindig experimentell be-
stimmt werden (siehe Abschnitt 3.7). Bpon bezeichnet die magnetische Induktion
des Lohengrinmagneten. In Tabelle 3.4 sind einige technische Eigenschaften des
RED-Magneten aufgefiihrt.

Steifigkeit 0,9 T'm
Ablenkwinkel 65°
Ablenkradius 600 mm
Binax 1,56T
Abstand zwischen Polschuhen 50 mm

Profil der Polschuhe
Querschnitt der Spulen

ndherungsweise Rogowski
150-76 mm?

elektrischer Widerstand der Spulen 0,0764 €2
maximale elektrische Leistung 17,5 kW
Gewicht ca. 6125 kg
Abstand Kondensator zu RED-Magnet 5,24 m
Abstand RED-Magnet zu Fokus 1,05 m
Gesamte Flugstrecke Lohengrin + RED-Magnet  23,15m

Tabelle 3.4: Technische Daten des RED-Magneten [Fio 91].

Aufgrund der Erhohung der Zahlrate im Experiment lassen sich seltene
Phinomene wie symmetrische Spaltung, stark asymmetrische Spaltung oder
terndre Spaltung untersuchen. Der RED-Magnet wurde auf Initiative des Phy-

sikalischen Instituts der Universitdt Tiibingen als Erweiterung fiir den Massen-
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Abbildung 3.4: Schematische Zeichnung des RED-Magneten und der AE—FE,o5—

Ionisationskammer.

separator Lohengrin beschafft und installiert. Motivation hierfiir waren nicht
zuletzt Untersuchungen zur terndren Spaltung, wie sie in der vorliegenden Ar-
beit durchgefiihrt wurden. Ein weiterer Vorteil bei der Benutzung des RED-
Magneten ist eine effiziente Unterdriickung des Untergrundes, der von Streuer-
eignissen herriihrt. Dies ist insbesondere bei der Suche nach sehr seltenen Ereig-

nissen wichtig.

3.5 Die Ionisationskammer

Zum Nachweis von Spaltprodukten beziehungsweise ternéren geladenen Teilchen
wurde eine AFE-FE—lonisationskammer verwendet [Hes 92]. Die gasgefiillte
Kammer hat eine geteilte Anode und setzt sich daher aus zwei Teilen zusammen,
die durch ein Zwischengitter voneinander getrennt sind (siehe Abbildung 3.4).
Der vordere Teil dient zur Bestimmung des Energieverlustes AE der Ionen, der
hintere zur Bestimmung der Restenergie Ei.. Damit folgt fiir die Gesamtener-
gie Eioy = AFE + FEl . Die Tonisationskammer wird hinter dem RED-Magneten
aufgestellt. Die Kammer hat nicht nur die Aufgabe, die Anzahl der analysierten

Tonen zu messen. Vor allem soll deren Kernladung (und in speziellen Féllen auch
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deren Masse) bestimmt werden.

Zur Festlegung der Kernladung von Spaltprodukten wird die Eigenschaft aus-
geniitzt, dafl die Wechselwirkungen zwischen Teilchen, die eine Materieschicht
durchlaufen, und den Atomen dieser Schicht von der Geschwindigkeit v und
Ionenladung @) abhéngen. Die Wahrscheinlichkeit, mit der diese Teilchen eine
spezielle Ionenladung ) in der Materieschicht besitzen, hingt wiederum von ih-
rer Kernladung Z ab (siehe Abschnitt 4.3). Da die Wechselwirkungen zu einem
Energieverlust der die Materieschicht durchlaufenden Spaltprodukte fiihren, las-
sen sich aus diesen Energieverlusten ihre Kernladungen bestimmen. Die Energie-
verluste sind proportional zu Q?/v?, wobei die Ionenladung @ eine komplizierte
Funktion der Kernladung Z und Geschwindigkeit v des Ions ist. Eine optima-
le Kernladungsauflosung erhélt man, falls die zu untersuchenden Teilchen etwa
60 % ihrer gesamten kinetischen Energie in der Materieschicht verlieren. Rele-
vante Wechselwirkungen sind inelastische St68e an den Elektronen der Atome
der Materieschicht (elektronischer Energieverlust) sowie die elastische Streuung
an diesen Atomen, die dadurch beschleunigt werden (nuklearer Energieverlust).

Tritt nun ein vom Massenseparator Lohengrin kommendes Ion in die Ionisa-
tionskammer ein, so findet durch die oben beschriebenen Wechselwirkungen mit
den Gasatomen der Kammer eine kontinuierliche Umladung und Abbremsung
des Ions statt. Bei den inelastischen St68en mit den Elektronen der Gasatome
werden Elektron—Ion—Paare gebildet, deren Anzahl unter anderen von der ITonen-
ladungsverteilung des Ions (siehe Abschnitt 4.3), und damit von der Kernladung
des Ions, abhingt. Aufgrund des anliegenden elektrischen Feldes wirkt auf die
Elektronen eine Kraft in Richtung der Anode sowie auf die Ionen eine Kraft in
Richtung der Kathode. Wenn die Elektronen das Frischgitter passieren, welches
die Anode abschirmt, wird ein Signal induziert das von der nachfolgenden Elek-
tronik weiterverarbeitet wird. Bei der elastischen Streuung iibertragen die Ionen
auf die Atome des Gases Energie und erleiden einen nuklearen Energieverlust.
Die angestoflenen Atome treten ihrerseits in Wechselwirkung mit den Elektro-
nen der Gasatome und konnen ebenfalls Elektron-lon—Paare erzeugen. Dieser
elastische Prozel findet hauptséchlich bei kleinen Energien und grofien Massen
der Tonen statt. Aus diesem Grunde tritt der nukleare Energieverlust der lonen
bevorzugt im F,.—Teil der Ionisationskammer auf.

Der elektronische Anteil des Signals des AFE-Teils der Kammer héngt von
der Geschwindigkeit und Ionenladung @ der Tonen in der Ionisationskammer ab.

Dabei ist die Ionenladung () ihrerseits eine Funktion der Kernladung und der Ge-
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schwindigkeit des Ions. Falls zusétzlich ein nuklearer Energieverlust im A E—Teil
stattfindet, erhilt man ein erhohtes Signal, welches die Messung der Kernladung
verfilscht. Das Signal des FE,.Teils, in dem die Ionen vollstdndig gestoppt
werden, ist ein Maf} fiir ihre verbleibende Restenergie. Die gesamte kinetische

Energie erhélt man durch Addition der beiden Anodensignale.

Bei einer festen A/q— und F\,/q-Einstellung des Massenseparators Lohen-
grin verlassen den Separator im allgemeinen Teilchen mit unterschiedlicher Masse
A und wegen den konstanten Verhéltnissen somit auch unterschiedlicher Ionen-
ladung ¢ sowie unterschiedlicher kinetischer Energie Ey;,. Aufgrund der bei-
den festen Einstellungen gilt auch fiir alle den Separator verlassenden Teilchen
A/ Eyin, = const. Diese Teilchen gelangen in die Ionisationskammer. Die Massen-
zahl der Teilchen 148t sich anhand des bekannten A/Ey;,—Verhéltnisses und der
Summe aus den Ionisationskammersignalen des AE— und E,.—Teils der Kam-
mer, welches der gesamten kinetischen Energie entspricht, bestimmen. Die Kern-
ladung erhilt man aus dem A E-Signal. Dieses Signal ist nur von der Kernladung
und der Geschwindigkeit, mit der die Teilchen in die Ionisationskammer gelangen,
abhéngig. Von der lonenladung ¢, mit der die Ionen in die Kammer gelangen,
ist das AFE-Signal unabhéngig, wihrend es aber von der sich durch die Wech-
selwirkungen mit den Gasatomen verdndernden Ionenladung () des Ions in der
Ionisationskammer abhéingig ist. Da die Geschwindigkeit durch die vorgenomme-
nen Einstellungen am Lohengrin gegeben ist, 148t sich die Kernladung des in die

Ionisationskammer einlaufenden Teilchens aus dem A E-Signal bestimmen.

Die Ionisationskammer wurde mit Isobutan (C4Hjg) betrieben. Uber den Gas-
druck kann die mittlere Weglénge der Ionen variiert werden. Die Ionen miissen
einerseits in der Kammer vollstindig gestoppt werden, damit ihre gesamte kine-
tische Energie F\.; bestimmt werden kann. Andererseits diirfen sie nicht bereits
im AF-Teil ihre gesamte Energie abgeben, da sonst die Kernladungsauflésung
verloren geht. Der Gasdruck wurde in Abhéngigkeit der Ionen und ihrer kineti-
schen Energie zwischen 35 mbar und 140 mbar variiert. Um die Energieauflésung
der Kammer zu verbessern, wurde sie mit Gasdurchflul betrieben. Das Ein-
trittsfenster bestand aus einer Polypropylenfolie mit einer Massenbelegung von
ca. 60 ug/cm?. Die Anodenspannungen betrugen 900V, am Frischgitter lag eine
Spannung von 450V und die Kathode wurde geerdet.
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Abbildung 3.5: Schematische Zeichnung der Meflelektronik.

3.6 Die Meflelektronik

In Abbildung 3.5 ist schematisch der Aufbau der Meflelektronik dargestellt.
Fiir jedes in die Ionisationskammer gelangende Ton wird ein AE— und Fyeg—
Anodensignal aufgenommen. Diese Signale werden mit ladungsempfindlichen
Vorverstirkern (PA) und Hauptverstirkern (MA) verstirkt. Das AE-Signal
wird aufgeteilt in zwei Signale, von denen das eine direkt einem Analog—Digital—
Wandler (ADC) zugefiihrt wird und das andere in einen Summierer (X) gelangt.
Das F\es—Signal wird ebenfalls in den Summierer geleitet, so dafl das summierte
Signal der gesamten Energie des lons in der Kammer entspricht. Dieses Signal ge-
langt schlieflich in einen Analog—Digital-Wandler, und wird wie das A E-Signal
dem Datenerfassungssystem zugefiihrt. Ein Ereignis wird nur vom Datenauf-
nahmesystem gespeichert, falls AE— und Ej—Signal innerhalb einer bestimmten
Zeitspanne (einige ps) an den Eingéngen der ADCs anliegen. Diese Koinzidenz

wird vom Datenaufnahmesystem iiberpriift.
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3.7 Bestimmung der Konstanten ¢, x und &

Die ionenoptischen Konstanten des Massenseparators hingen theoretisch nur von
geometrischen Groflen ab. Nach Wartungsarbeiten insbesondere an den Konden-
satorplatten miissen diese allerdings neu justiert werden. Dadurch kann sich die
Konstante ¢ dndern und es ist erforderlich, sie neu zu bestimmen. Im Zeit-
raum zwischen solchen Justierarbeiten kann ¢ als konstant angesehen werden.
Im Gegensatz dazu sind die Konstanten y und x aufgrund von z.B. Hysterese-
eigenschaften der Magnete iiber lingere Zeitraume im allgemeinen nicht konstant.
Insbesondere bei einem Targetwechsel kann sich y verindern, da dazu ein Ab-
schalten des Lohengrinmagneten notwendig ist. Die Konstante ¢ wurde aus einer
fritheren Messung iibernommen, wihrend die Konstanten y und x etwa alle zwei

Tage wiahrend der Mef3zeit neu bestimmt wurden.

3.7.1 Die Konstante ¢

Zur Bestimmung der Konstanten ¢ wird ein kleiner *Li-Fleck (¢~1 mm) auf ein

Target aufgebracht. Die thermischen Neutronen reagieren mit °Li:
Li+n —t+a

Die Tritonen und a—Teilchen werden mit einem Halbleiterzédhler hinter dem Mas-
senseparator nachgewiesen. Die Li-Reaktion wird wegen der sehr genauen Kennt-
nis der Massen, Geschwindigkeiten und kinetischen Energien der Tritonen und
a—Teilchen verwendet. Aus dem Q-Wert der Reaktion, dem Impulserhaltungs-
satz und unter den Annahmen, dafl die Geschwindigkeit des Neutrons nahezu Null
sowie die Reaktionsprodukte nicht angeregt sind, erhilt man fiir die kinetische
Energie der Tritonen 2,727 MeV. Zur Bestimmung der Konstanten ¢ wird die
Spannung U bestimmt, bei der die Intensitit der Tritonen mit ¢ = 1 e* maximal

wird. Nach Gleichung 3.3 erhélt man fiir die Konstante:
By 1
Urig (1412 +--)

¢

Fiir ¢ ergab sich bei Messungen im Mirz 1995 ¢ =0,010133 [Wés 95] und im
Juni 1997 nach Arbeiten an der Hochspannungsversorgung ¢ =0,0223. Der enor-
me Sprung in der Konstanten ¢ ist darauf zuriickzufiihren, daf§ zwischenzeitlich
die elektronische Anzeige der Spannung U auf willkiirliche Einheiten umgestellt

wurde.
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Abbildung 3.6: Bestimmung der Konstanten x. B,y entspricht dem mittels altem
Xait bestimmten Magnetfeld und By, dem experimentell bestimmten Magnet-
feld, mit dem die neue Konstante y,e, berechnet wird.

3.7.2 Die Konstante x

Um die Konstante y zu erhalten, wird die Z&hlrate fiir ein bestimmtes Teil-
chen mit vorgegebener kinetischer Energie und lonenladung bei Variation des
Magnetfeldes gemessen. Zur Berechnung des Magnetfeldes fiir diese Einstellung
wird zunéchst der alte Wert y,;; beniitzt. Man variiert das Magnetfeld in klei-
nen Schritten (ca. 0,25-0,50 Gaul) um den berechneten Wert By, und bestimmt
jeweils die Zahlrate des Teilchens. Die optimale Wahl des Magnetfeldes ist bei
maximaler Zihlrate erreicht. Falls das mit dem alten y,;; berechnete Magnetfeld
By nicht mit dem Magnetfeld B, bei maximaler Zdhlrate iibereinstimmt, hat

sich die Konstante verdndert. Fiir das neue yye, gilt:

B axd B,
Xneu — e = Xal ax 3.4
¢ UvelMyel e Bglt ( )

Mit der Variation des Magnetfeldes wird die Parabel A/q iiber den Austrittsspalt
des Massenseparators Lohengrin verschoben. Falls die A/¢—Parabel optimal im
Austrittsspalt liegt und nicht seitlich abgeschnitten wird, erreicht die Zahlrate

ihren maximalen Wert.
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Fiir diesen ,,x—scan“ wird ein Teilchen mit hoher Z&hlrate ausgewéhlt, da-
mit trotz kurzer MeBzeit der statistische Fehler klein bleibt. Im Falle der 233U
Messung wurde ®He mit einer kinetischen Energie von 10 MeV und Tonenladung
q = let gewihlt. In der 2?Pu—Messung wurde das o—Teilchen mit einer kineti-
schen Energie von 9 MeV und ¢ = 2e™ beniitzt. Bei der 2 Th-Messung war es
wegen der geringen Ausbeute von terniaren Teilchen nicht mdglich, diese fiir einen
,X—scan“ zu nutzen. Aus diesem Grunde wurde das binédre Fragment A = 84 mit
einer Energie Ey;, = 84 MeV und einer Tonenladung 21 et gewiihlt. Der Nachteil
bei Verwendung eines bindren Fragments ist die gegeniiber ternéren Teilchen not-
wendige Verdnderung der Verstirkung des Hauptverstirkers sowie des Druckes
in der Ionisationskammer.

Abbildung 3.6 zeigt einen durchgefiihrten ,, x—scan®“ am Beispiel der 22Th—
Messung. Es wurde das Magnetfeld des Massenseparators Lohengrin in 0,5—
GauB—Schritten variiert und jeweils die Zidhlrate des Fragments A = 84 mit
Ey, = 84MeV und ¢ = 2le' bestimmt. Das mit dem alten y,; berech-
nete Magnetfeld B, féllt nicht mit dem Magnetfeld By, des Maximums der
Zéhlrate zusammen. Dies bedeutet, daf sich die Konstante y gedndert hat und
nach Gleichung 3.4 neu bestimmt werden mufl. Wihrend der ?*3U-Messung im
Mai 1996 variierte x zwischen 1309,18 m 2 und 1312,94m 2. Nach Arbeiten an
der Hochspannungsversorgung énderte sich ¢ (siehe Abschnitt 3.7.1) und damit
auch y. Die Konstante y nahm danach in der 2°Pu—Messung Werte zwischen
2884,36 m~2 und 2885,70m~2 und in der ??*Th—Messung zwischen 2894,68 m~2
und 2897,22m 2 an.

3.7.3 Die Konstante k

Die Bestimmung der Konstanten x erfolgt analog der Konstanten y. Es wird das

Magnetfeld des RED-Magneten variiert, wihrend das Magnetfeld des Massense-

parators Lohengrin konstant bleibt. Die Konstante x hat sich gedindert, falls das

Magnetfeld beim Maximum der Zihlrate nicht mit dem alten k,; berechneten
Magnetfeld iibereinstimmt. Das neue ke, erhélt man mittels:

P BRED max _ BRED max

Bion BRED at

Brep,max bezeichnet das Magnetfeld des RED-Magneten, bei dem die Z&hlrate

am grofiten ist, Brpp.air das mit der alten Konstanten k,y; berechnete Magnetfeld

alt

des RED-Magneten und By, das Magnetfeld des Lohengrinmagneten.
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Abbildung 3.7: Bestimmung der Konstanten k. Bggpag entspricht dem mit-
tels altem r,y; bestimmten Magnetfeld, Brep max dem experimentell bestimmten

Magnetfeld, mittels dem die neue Konstante ke, berechnet wird.

Abbildung 3.7 zeigt einen durchgefiihrten | x—scan“ am Beispiel der 22Th—
Messung. Das Magnetfeld des RED-Magneten wurde in 200-Gaufl—Schritten
variiert. Im Gegensatz zum , x—scan“ erhélt man ein relativ breites Plateau,
weshalb der Wert fiir k wihrend einer gesamten Mef3zeit praktisch unverindert
bleibt. Es ist allerdings wichtig darauf zu achten, dafl Brgp aix nicht durch eine
Anderung von x an die Abbruchkante bei grofien Magnetfeldern gelangt, da dort
bereits kleine Anderungen von x einen grofien Intensitétsverlust zur Folge haben.
Aus diesem Grunde wurde Brgp max nicht in die Mitte des Plateaus gesetzt, son-
dern etwas zu kleineren Magnetfeldern hin verschoben. Die Konstante x bewegte
sich bei der 2*3U-Messung zwischen 6,75 und 6,81 sowie bei den ?? Th-Messungen
zwischen 6,75 und 6,84. Wihrend der 23°Pu-Messung blieb s konstant auf dem
Wert 6,68.
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Kapitel 4

Auswertung

4.1 Identifizierung der Nuklide

Die Spaltprodukte werden mit Hilfe einer AFE—EReqs—lonisationskammer nach-
gewiesen. Fiir jedes registrierte Ereignis werden zwei Kanalnummern (von 0 bis
1023), welche der Signalhthe des AF und Ejoy = AE + ERrest Signals entsprechen,
aufgezeichnet (siehe Abschnitt 3.6).

Die AE-Kanalnummer ist ein Maf} fiir den Energieverlust der Teilchen im
A E-Teil der Ionisationskammer. Dieser Energieverlust ist abhéngig von der Ein-
trittsgeschwindigkeit und Kernladung der Teilchen. Bei Kenntnis der Geschwin-
digkeit 148t sich aus ihr die Kernladung bestimmen. Falls die Teilchen in der
Ionisationskammer gestoppt werden, ist ihre F;,;—Kanalnummer ein Maf} fiir ihre
Anfangsenergie.

Die in der Messung registrierten Kanalnummern sind in Abbildung 4.1 als
zweidimensionaler Plot fiir die Einstellung % = 3 und % = 4 des Massense-
parators Lohengrin dargestellt. Auf der Abszisse sind die E;,—Kanalnummern,
auf der Ordinate die AEF-Kanalnummern aufgetragen. Die einzelnen Nuklide
sind gut voneinander getrennt. Auf den ,vertikalen“ Linien liegen Teilchen mit
gleicher Massenzahl A und unterschiedlicher Kernladungszahl Z, auf den ,ho-
rizontalen® Linien Teilchen mit gleicher Kernladungszahl und unterschiedlicher
Massenzahl. Die Neigung der Linien mit A = const ist auf den Energieverlust im
Eintrittsfenster der Ionisationskammer zuriickzufithren. Der Energieverlust der
Spaltprodukte im Eintrittsfenster steigt mit ihrer Kernladung an. Die Neigung
der Linien mit Z = const kommt aufgrund der unterschiedlichen Energien und

damit unterschiedlichen elektronischen Energieverluste der Teilchen im A E—Teil
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Abbildung 4.1: AE-FE,, Scatterplot fiir die Einstellung % = 3 und % = 4.

zustande.

Im folgenden wird die Bestimmung der Massen— und Kernladungszahl der
Teilchen behandelt.

4.1.1 Identifizierung der Massen

Am Massenseparator Lohengrin werden mittels der Spannung am Kondensator
und den magnetischen Induktionen der Magnete Spaltprodukte mit einem festen
gf und %f\/erhéiltnis ausgewihlt. Alle Teilchen, die in die Ionisationskammer
gelangen, erfiillen diese beiden Verhéltnisse.

Um eine Masse im Spektrum zu identifizieren, sind zwei Einstellungen er-
forderlich. Neben dem interessierendem gf und %f\/erhéltnis mufl noch ein
weiteres Verhéltnis ausgewidhlt werden, bei dem jedoch nur die Ionenladung ¢
verandert wird. Die gesuchte Masse wird sich bei beiden Einstellungen aufgrund
ihrer gleichen Energie bei der gleichen Ei,—Kanalnummer befinden. Alle ande-
ren Massen kommen aufgrund des geéinderten gf und %f\/erhéiltnisses entweder
iiberhaupt nicht mehr vor oder besitzen eine andere F;,;—Kanalnummer.

Nach der Identifizierung einer Massenlinie im Spektrum lassen sich auch alle
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weiteren zuordnen. Da die Massenzahl A und die Ionenladung ¢ nur ganzzahlige
Werte annehmen kénnen, haben die aufeinanderfolgenden theoretisch méglichen
Massenlinien immer den gleichen Energieunterschied. Die Differenz der FEiy—
Kanalnummern zwischen diesen Linien ist deshalb anndhernd gleich. In Abbil-
dung 4.1 haben die aufeinanderfolgenden Massenlinien aufgrund des gewéhlten
Verhéltnisses % = 4 einen Abstand von 4 MeV und sind wegen des Verhéltnisses
? = 3 Vielfache von drei. Durch einfaches Abzihlen lassen sich die Massenlinien

den Massenzahlen zuordnen.

4.1.2 Identifizierung der Kernladung

Alle auf einer Massenlinie liegenden Teilchen besitzen die gleiche Massenzahl A.
Diese Nuklide kénnen jedoch noch eine unterschiedliche Kernladung Z aufwei-
sen. Die Unterscheidung nach der Kernladung erfolgt aufgrund des unterschied-
lichen Energieverlustes im AFE-Teil der Ionisationskammer. Nach [Gon 89] gilt
AE ~ Z'/6 .y, d.h. der Energieverlust ist umso grofer, je grofer die Kernladung
ist. Die AF—Kanalnummern steigen mit der Kernladung der Nuklide an. Des-
weiteren kann die Ionenladung ¢ eines Nuklids nicht groler als seine Kernladung
sein. Somit muf} fiir alle Nuklide auf einer Massenlinie Z > ¢ gelten, wobei
sich die Ionenladung aus dem eingestellten gf\/erhéiltnis ergibt. Die endgiiltige
Zuordnung erfolgt durch eine Einstellung, bei der viele unterschiedliche Nuklide
beobachtet werden konnen (siehe Abbildung 4.1). Mit den zusétzlichen Kenntnis-
sen, daf} in der Spaltung fast nur neutronenreiche Kerne als primére Spaltteilchen
entstehen und die stabilen Teilchen 2C und 'O bei niedrigen Energien durch ,,Io-
nensputtern® deutlich am héufigsten vorkommen, 148t sich eine Zuordung leicht
durchfiihren. Dabei soll mit ,, Tonensputtern“ die Beobachtung bezeichnet werden,
daf Verunreinigungen des Targets durch stabile Nuklide wie z.B. 2C oder 80 von
den Spaltfragmenten dhnlich wie bei einer Ionensputterquelle herausgeschlagen
und im Separator Lohengrin nachgewiesen werden. Das Rutherfordstreugesetz
fiihrt zu einer charakteristischen Energieverteilung der Ausbeute, die von niedri-

gen zu hohen Energien hin abnimmt.

Anhand der AE-Kanalnummern kann man bei den weiteren Spektren auf die
Kernladung schliefen. Bei einer Druckéinderung des Gases in der Ionisations-
kammer muf} die Zuordnung der A F-Kanalnummern zu den Kernladungen neu

durchgefiihrt werden.

49



4.1.3 Parasitire Massen

Als parasitdre Massen werden Nuklide bezeichnet, die in den Spektren nachge-
wiesen werden, obwohl ihr ffVerhfiltnis leicht vom eingestellten Wert abweicht.
Dies kann vorkommen, falls ein ff\/erhéiltnis mit anndhernd gleichem Wert wie
dem eingestellten existiert. Da der Austrittsspalt des Lohengrin eine Breite von
18 mm besitzt, konnen am Rand des Spaltes noch Parabelausschnitte der benach-
barten §fParabeln in den RED—-Magneten und somit in die Ionisationskammer
gelangen.

Beim Auftreten einer Massenlinie im Spektrum mit einer Energie (FEjo—
A

e und %f\/erhéltnis entspricht,

muf} es sich um eine parasitidre handeln. Durch Betrachtung der moglichen %7

Kanalnummer), die nicht dem eingestelltem

Werte in der Umgebung des eingestellten Wertes und der beobachteten Energie
kann auf die Masse geschlossen werden. Da nicht bekannt ist, ob die Parabelaus-
schnitte der parasitdren Massen vollstindig durch den Austrittsspalt gelangen
oder zu einem gewissen Bruchteil abgeschnitten werden, konnen sie allerdings

nicht zur Auswertung herangezogen werden.

4.2 Normierungen und Korrekturen

Aus dem Experiment ergibt sich bei der Auswertung der AE-E-Spektren eine
beobachtete Ereignisanzahl Y (A,Z, Eyin,q,t,At,AEy, ). Diese Anzahl der Teilchen
héngt von der Massenzahl A, Kernladungszahl Z, kinetischen Energie Ey;,, lo-
nenladung ¢, dem Zeitpunkt der Messung ¢, der Dauer der Messung At und dem
beobachteten Energieintervall AFEy;, ab. Um aus der Anzahl der Ereignisse die
Ausbeute zu bestimmen, sind mehrere Normierungen und Korrekturen erforder-
lich.

4.2.1 Normierung der Energie

Durch den Austrittsspalt des Massenseparators Lohengrin gelangt ein 72cm
langer Parabelausschnitt, auf dem alle Teilchen das gleiche ff\/erhéiltnis besit-
zen. Fiir ein ausgewé#hltes Teilchen variiert die Energie auf diesem Ausschnitt
um +5,0 % beziiglich des eingestellten Wertes. Bei einem Prozent Energieun-
terschied betrégt die Energiedispersion 72mm (siehe Abschnitt 3.3). In dieser
Messung wurden 33,85 cm des Austrittsspaltes durch den RED-Magneten in die
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Ionisationskammer fokussiert, dies entspricht einem Energieintervall AFEy;, von
4,70 % beziiglich der eingestellten Energie. Die Grofie der Energieintervalle in
MeV, die im Fenster der Ionisationskammer abgebildet werden, sind demnach
nicht immer gleich grof3, sondern abhingig von der eingestellten Energie. Um
dies zu beriicksichtigen, mufl eine Normierung beziiglich eines einheitlichen
Energieintervalls durchgefiihrt werden. Die Ausbeute wird auf ein Energieinter-

vall von 1MeV bezogen. Somit gilt fiir die beziiglich der Energie normierten

Ereignisse:
Y(A7Z7Ekin7Q7t7At7AEkin)
Y (A,Z,Fn,q,t,At) =
( y4y Lixin ,q ) AEkin
mit Y (A,Z,FExin,q,t,At) :  Ereignisse pro MeV
Y (A,Z,Fyin,q,t,At,AEy,) : beobachtete Ereignisse
AFEy, :  beobachtetes Energieintervall
= Exn.g7
100 "%

4.2.2 Korrektur der Energie

Die ternédren Teilchen werden durch Kernspaltung an einer beliebigen Stelle im
Target gebildet. Von dort aus durchqueren sie das Target und gelangen zur
0,25 pm dicken Nickel-Abdeckfolie, die fast alle beniitzten Targets gegen das
,Absputtern® von Targetmaterial besaflen. Diese Nickelfolie miissen die ternéiren
Teilchen noch vollstdndig durchqueren, bevor sie in den Massenseparator Lohen-
grin gelangen. Im Separator werden die Teilchen unter anderem nach ihrer Ener-
gie selektiert. Da sie beim Durchqueren des Targets und der Nickel-Abdeckfolie
Energie verlieren, ist ihre Energie im Parabelspektrograph kleiner als ihre ur-
spriingliche. Um die Energie zu erhalten, mit der sie entstanden sind, muf§ der
Energieverlust im Target und in der Nickelfolie hinzuaddiert werden.

Bei der Bestimmung des Energieverlustes wurde von der Annahme ausgegan-
gen, daf} alle Teilchen in der Mitte des Targets entstehen. In Tabelle 4.1 sind ei-
nige Energieverluste terniirer Teilchen am Beispiel des verwendeten 233U-Targets
(Dicke 0,19 pm) aufgefiihrt. Sie wurden mittels des von J.F. Ziegler entwickel-

ten Programms TRIM, das den Energieverlust von lonen auf der Basis einer
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Eress/ | ABuran / | AExickel / | AEges / | Forg /
MeV MeV MeV MeV MeV
10,00 0,28 0,38 0,66 10,66
Be | 15,00 0,25 0,32 0,57 15,57
20,00 0,22 0,29 0,51 20,51
e 15,00 0,54 0,71 1,25 16,25
20,00 0,51 0,64 1,15 21,15
20 20,00 0,84 1,11 1,95 21,95
30,00 0,79 1,01 1,80 31,80

Tabelle 4.1: Energieverluste einiger terndrer Teilchen. FE e ist die gemessene
Energie der Teilchen hinter dem Parabelspektrometer, AEyran und AFEyicel der
Energieverlust im Urantarget bzw. der Nickelfolie sowie AEyes der gesamte Ener-

gieverlust. E,, ist die Energie der terndren Teilchen bei ihrer Entstehung.

Monte-Carlo-Simulation berechnet [Zie 80, Zie 85|, bestimmt. In der Nickelfo-
lie verlieren die Teilchen die meiste Energie (ca. 55% bis 60 % ihres gesamten
Energieverlustes). Mit steigender Energie sinkt der Energieverlust der ternéren
Teilchen, wiahrend er mit ihrer Kernladung steigt. Den gesamten Energieverlust
erhdlt man durch Addition der Verluste im Target und der Nickel-Abdeckfolie.

4.2.3 Normierung der Mefldauer

Da die meisten Messungen eine unterschiedliche Meldauer aufweisen, wird die
Anzahl der Ereignisse beziiglich eines einheitlichen Zeitintervalls angegeben. In
dieser Arbeit wird fiir das Zeitintervall eine Stunde gewé&hlt.

Somit gilt fiir die Normierung der Mef3dauer:

Y(A,Z,Fin.q,t, A
Y(AazaEkina(Lt): ( 2 Phin )

At
mit Y (A,Z,Eyin,q,t) :  Ereignisse pro MeV und Stunde
Y (A,Z Eyin,q,t,At) : Ereignisse pro MeV
At . MefBdauer in Stunden
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4.2.4 Abbrandkorrektur

Durch die hohe Spaltrate im Target nimmt der Vorrat an spaltbarem Material
in der Quelle ab. Je spiter eine Messung stattfindet, desto weniger ?2*Th— 23U—
bzw. 29Pu-Targetkerne sind vorhanden. Durch das , Abbrennen“ nehmen die In-
tensititen der terndren Teilchen mit der Zeit ab. Deshalb ist es entscheidend, zu
welchem Zeitpunkt eine Messung durchgefiihrt wird. Um die Ereignisse beziiglich
des Abbrandes zu korrigieren, mufy der zeitliche Verlauf der Abnahme der Tar-
getkerne bestimmt werden. Dies wird durch mehrere identische, iiber die gesam-
te Experimentdauer verteilte Messungen des gleichen Teilchens erreicht. Man
erhilt damit die zeitliche Abnahme der Intensitéit des gemessenen Teilchens, die
Abbrandkurve. Diese Kurve spiegelt den zeitlichen Verlauf der Abnahme der Tar-
getkerne wider. Die Abnahme erfolgt nach einem exponentiellen Zerfallsgesetz

mit der Zerfallskonstanten A = og¢ :

Y(A’Z’Ekin’q’t) = Y(AazaEkina(LtO) eing).(titO)

mit Y(A,Z Exin,q,t) : Intensitdt zum beliebigen Zeitpunkt ¢
Y (A,Z,FExin,q,to) : Intensitdt zum Zeitpunkt o
OR . Reaktionsquerschnitt
0] . Neutronenflufl

Der Reaktionsquerschnitt ergibt sich aus der Summe des Spaltquerschnitts und
dem Wirkungsquerschnitt fiir Neutroneneinfang. Die Funktion ef1+Fz(t=t)
wird an die experimentell bestimmte Abbrandkurve angepafit. P; und P, sind
Parameter, die aus dem Experiment erhalten werden. Falls die gemessene

Abbrandkurve der theoretischen entspricht, muf3 gelten:
P, =In(Y(A,Z,Exin,q,to)) und Py = —0ogro

Die Anderung der Intensitiit zum Zeitpunkt ¢ beziiglich des Zeitpunktes t, betrigt

damit:
Y(AazaEkin7Q7t) . Y(AazaEkina(_Iat) ePZ'(t—tO)

Y (A,Z,Fxin,q,to) el
Der Zeitpunkt des Einbringens des Targets in den Neutronenflufl wird als
bezeichnet und es wird ¢, = 0 min gesetzt. Fiir die Abbrandkorrektur gilt damit:
Y (A,Z,Eyin,q,t)

ePz-t

Y(AazaEkimQ) =
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Abbildung 4.2: Abbrandkurve des 2*3U-Targets anhand von '“Be't mit
Ekin:16 MeV.

mit Y(A,Z,Fxn,q) : Ereignisse abbrandkorrigiert
pro MeV und Stunde
Y(A,Z Exin,q,t) : Ereignisse pro MeV und Stunde

b . exp. Parameter

Man sieht, dafl nur der Parameter P; fiir die Abbrandkorrektur relevant ist.

Abbildung 4.2 zeigt die Abbrandkurve des ?33U-Targets. Es wurde téglich
die Intensitiit des terniiren °Be?t mit einer kinetischen Energie von 16 MeV be-
stimmt. Fiir die experimentellen Parameter ergibt sich P, = 8§,8940,01 und

Py = —(3,7240,04)-10 °min '. Mittels der Beziehung op¢ = 1}‘—12 erhilt man

fiir die berechnete Halbwertszeit Tt theo = 26,2 Tage sowie aus P, = —1;—12 fiir die

2
experimentell bestimmte T% exp — 12,9Tage. Das Targetmaterial nimmt damit
etwa doppelt so schnell ab als aufgrund von Spaltung und Neutroneneinfang zu
erwarten ist. Dieser Trend war bei allen beniitzten Targets zu beobachten. Eine

Erkldrung dafiir kdnnte das Herausschleudern von Targetmaterial durch Spalt-
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Abbildung 4.3: Energieverteilung von A = 84 mit ¢ = 21 e* zu zwei verschiedenen
Zeitpunkten fiir die Reaktion #?Th(ng,,f).

fragmente sein (das sogenannte ,, Sputtern®), welches bei dicken Targets bevorzugt

vorkommt und von der Nickelabdeckfolie nicht v6llig unterbunden wird.

In der ?Pu-Messung wurde analog zur 233U-Messung die Abbrandkur-
ve mit Hilfe des terniren '°Be** mit einer kinetischen Energie von 16 MeV
bestimmt. Fiir die experimentellen Parameter ergibt sich P, = §,5940,01
und P, = —(8,0940,12)-10°min '.  Fiir die Halbwertszeiten folgt hieraus
T4 exp = 5,9 Tage und T} gy, = 15,0 Tage. Fiir das **Pu-Target erhilt man also
einen Faktor 2,5 zwischen berechneter und experimenteller Halbwertszeit.

In der ?2Th—Messung war es aufgrund des geringen Spaltquerschnittes nicht
moglich, eine Abbrandkurve mit ternidren Teilchen aufzunehmen. Der Zeitauf-
wand dafiir wire so grofy gewesen, dafl das eigentliche Mefiprogramm nicht mehr
durchfiihrbar gewesen wére. Deshalb wurde die Abbrandkurve mittels binédrer
Fragmente bestimmt. Im Gegensatz zur Bestimmung mit terndren Teilchen muf}
man bei Fragmenten die gesamte Energieverteilung messen. Dies ist erforder-
lich, da sich die effektive Targetdicke und damit die Energieverteilung mit der
Zeit andert. Durch die Abnahme des Spaltmaterials sowie der Diffusion des spal-
tenden Materials in das Targetbacking oder in die Nickelabdeckfolie dndert sich

die Dicke der Materieschicht, die das bindre Fragment durchqueren muf}. Der
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Abbildung 4.4: Zeitliche Veriinderung von E,, der Masse A = 80 mit ¢ = 20e*

fiir zwei unterschiedliche ?** Th-Targets und einem 233U-Target.

Energieverlust, den ein Fragment von seinem Entstehungsort bis zum Verlassen
der Nickelabdeckfolie erleidet, ist somit zeitabhingig. Abbildung 4.3 zeigt die
Energieverteilung der Masse A = 84 mit ¢ = 2let. Es ist die Energievertei-
lung zu Beginn und am Ende der Mefizeit gezeigt. Deutlich ist die Abnahme
der Gesamtintensitéit aufgrund des Abbrandes zu sehen. Die Breite der Ener-
gieverteilung hat sich stark vergréflert, wihrend das Maximum der Verteilung
etwas zu kleineren Energien hin verschoben ist. Falls die Abbrandkurve nur bei
einer festen kinetischen Energie aufgenommen wird, kann sie sogar ansteigen. In
Abbildung 4.3 ist die Intensitéit z.B. bei Ey;, = 78,75 MeV am Anfang der Mefzeit
kleiner als am Ende. Dies wiirde zu dem falschen Schluf} fithren, dafl die Anzahl
der Targetkerne zugenommen hat. Fiir die bindre Abbrandkurve wird deshalb
iiber die Energie integriert. Bei den ternéren Teilchen ist dies nicht nétig, da ihr
Energieverlust im Target viel kleiner ist, und sich deshalb ihre Energieverteilung

praktisch nicht mit der Zeit &ndert.

In Abbildung 4.4 ist die Zeitabhéingigkeit des Maximums der Energievertei-
lung Fiax fiir die Masse 80 (¢ = 20e™) dargestellt. Die eingetragenen Werte
sind nicht auf den mittleren Energieverlust im Target korrigiert. Das ?**Th—

Target 2 besafl als einziges Target keine Ni-Abdeckfolie. Es besteht eine lineare
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Abbildung 4.5: Zeitliche Verdnderung der Halbwertsbreiten FWHM der Ener-
gieverteilung fiir die Masse A = 80 mit ¢ = 20e™ bei zwei unterschiedlichen
229Th-Targets und einem 23*U-Target.

Abhéngigkeit zwischen FE.. und der Verweildauer der Targets im Neutronen-
fluB. Beim 233U-Target vergrofert sich Epn,, um 0,17 MeV/Tag. Ein analoges
Verhalten wurde auch bei 2"Np beobachtet [Dav 97]. Im Gegensatz dazu nimmt
Eax bei beiden 22 Th—Targets mit der Zeit ab. Bei Target 1 betriigt die Abnah-
me 0,20 MeV /Tag, bei Target 2 betrigt sie 0,12 MeV/Tag. Eine Abnahme um
0,05 MeV /Tag von Ey., wurde bei 2*°Cf beobachtet [Hen 92]. Das unterschied-
liche Verhalten von E,,,. je nach Targetmaterial konnte auf zwei gegenldufige
Effekte zuriickzufiihren sein. Dies sind zum einen das Hineindiffundieren des
Targetmaterials in das Backing, welches eine Verminderung von FE,,x zur Folge
hat. Zum anderen sorgen das Absputtern von Targetmaterial, Hineindiffundie-
ren in die Abdeckfolie und der Abbrand des Targets fiir eine Vergréflerung von
Er.x. Je nachdem, welcher Effekt bei einem Aktinid iiberwiegt, steigt Eia, in
Abhingigkeit der Zeit an oder féllt ab.

Das zeitliche Verhalten der Halbwertsbreiten FWHM ist in Abbildung 4.5
dargestellt. Man beobachtet den einheitlichen Trend, dafl zu Beginn die FWHM
ansteigt und danach — zumindest fiir das ?*3U- und #?Th-Target 1 — einen

konstanten Wert annimmt. Ein analoges Verhalten wurde fiir 2#'Pu beobachtet
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Abbildung 4.6: Abbrandkurve der Masse A = 84 mit ¢ = 21 e von der Reaktion
229Th (ngy,f).

[Fri 98]. Fiir 2*5Cm [Fri 98] und ?*Cf [Hen 92] ergab sich eine zeitlich konstante
FWHM , wihrend fiir *"Np [Dav 97] kein genereller Trend beobachtbar war.

Die zeitliche Anderung der Energieverteilung von Spaltfragmenten ist bei Ex-
perimenten am Massenseparator Lohengrin nicht vernachlédssigbar. Die Energie
Elax @nderte sich bei den hier beschriebenen Messungen zwischen Beginn und
Ende einer Mefzeit um etwa 2 MeV. Die Halbwertsbreite vergrofierte sich um bis
zu 6 MeV. Falls eine Energieverteilung gemessen werden soll, mufy die zeitliche
Anderung von Ep.. und FWHM bestimmt und bei der Auswertung beriick-
sichtigt werden. Dazu muf} allerdings betont werden, dafl die im vorliegenden
Experiment zu untersuchende ternéire Spaltung ein seltener Prozef ist und daher
die grofiten Targetdicken eingesetzt werden, die im Falle des Urans und Pluto-
niums fiir einen sicheren Reaktorbetrieb zugelassen sind. Beim Thorium wurde
die grofle Targetdicke von der kleinen Anreicherung des Materials mit dem fissi-
len Isotop ??Th diktiert. Bei Untersuchungen zum biniren Spaltprozefl werden
am Lohengrin in der Regel Targets mit wesentlich kleinerer Massenbelegung be-
nutzt, bei denen die Probleme mit den zeitabhéngigen Energieverteilungen besser

zu meistern sind.

Um die Abbrandkurve der 22 Th—Messung zu erhalten, wurde die Einstellung
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% = 4 gewihlt. Dabei wurde % von 3,50 bis 5,00 in 0,25—Schritten variiert. Man
erhilt die Energieverteilung von fiinf verschiedenen Massen (mit entsprechender
Tonenladung). Fiir diese fiinf Massen (A = 80 (¢ = 20e™'), A =84 (¢ = 21e™),
A=88(q=22e"), A=92 (¢ =23e") und A =96 (¢ = 24e")) wurde jeweils
eine Abbrandkurve bestimmt. Der Mittelwert der sich aus diesen Kurven ergebe-
nen Parameter P, wurde zur Abbrandkorrektur beniitzt. In Abbildung 4.6 ist die
Abbrandkurve der Masse A = 84 mit ¢ = 21 e™ dargestellt. Fiir den Parameter P,
ergibt sich bei dieser Abbrandkurve -(10,441,0)-10"%min~". Als Mittelwert aus
allen fiinf Kurven erhilt man fiir die Th-Messung P, = —(9,90+0,51)-107% min " *.

Dies entspricht einer Halbwertszeit T% exp Von 48,6 Tagen, wobei im Gegensatz da-

ex
zu die theoretische Halbwertszeit T ., etwa 179 Tage betrégt. Dies bedeutet,
daf} der Verlust an Thorium etwa 3,5 mal gréfler war als nur aufgrund von Spal-

tung und Neutroneneinfang zu erwarten ist.

4.2.5 Totzeitkorrektur

Die Totzeit einer Ionisationskammer betriagt typischerweise 100-300 s, wahrend
die der Elektronik und des Datenaufnahmesystems einige ms betrigt. Da die
Zéhlraten bei der terniiren Kernspaltung héchstens einige Ereignisse pro Sekunde

betragen, muf} keine Totzeitkorrektur durchgefiihrt werden.

4.3 Die Ionenladungsverteilung

Nach den bisher durchgefiihrten Normierungen und Korrekturen sind die Ereig-
nisse eines terndren Teilchens Y (A,Z,Exin,q) nur noch von seiner Massenzahl A,
Kernladung 7, kinetischen Energie E\;, und Ionenladung ¢ abhéngig. Um seine
Energieverteilung zu erhalten, muf iiber die verschiedenen Ionenladungen sum-

miert werden. Fiir die Energieverteilung gilt somit:

Z
Y(AazaEkin) — Z Y(AazaEkimQ)
q=—00
Neutrale Teilchen sowie Teilchen mit negativer lonenladung kénnen am Mas-
senseparator Lohengrin nicht nachgewiesen werden. Ihr Anteil ist allerdings bei
den betrachteten Energien verschwindend gering, so dafl dieser Nachteil fiir die
Messung nicht von Bedeutung ist. Um die Energieverteilung eines ternéren Teil-

chens zu erhalten, mufl bei jeder gemessenen Energie prinzipiell die Ausbeute
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Y (A,Z,FEyn,q) fiir alle positiven Ionenladungen bestimmt werden. Dies ist aus
Griinden der begrenzten Strahlzeit nicht moglich. Deshalb mufl die Ionenla-
dungsverteilung F'(q) der ternédren Teilchen mit mdoglichst wenigen Parametern
phinomenologisch beschrieben werden. Die Verteilung F'(q) gibt an, welchen
Anteil eine Ionenladung eines bestimmten Teilchens bei einer kinetischen Energie

Ekin besitzt:
YA,ZaE in,q
F(g) = LbL Bind)
Y(AazaEkin)

Bei Kenntnis von F'(q) ist prinzipiell die Messung bei nur einer Ionenladung aus-
reichend, um die gesamte Energieverteilung Y (A,Z,Fy,) sowie nach Integration
iiber die kinetische Energie die Ausbeute Y (A,Z) des ternéiren Teilchens zu be-
stimmen.

Die Ionenladungszustéinde ternérer Teilchen und Spaltfragmente fluktuieren
beim Durchqueren des Targets aufgrund atomarer Wechselwirkungen zwischen
den Elektronen des Ions und den Targetatomen. Im allgemeinen ist die Wahr-
scheinlichkeit, ein Ion nach Durchquerung des Targets in einem bestimmten La-
dungszustand zu finden, von fiinf Parametern abhingig: Kernladung Z, Ge-
schwindigkeit v und Anfangsladung ¢, des Ions sowie Kernladung Z1 und Dichte

des Targets.

4.3.1 Die Ionenladungsverteilung im Gleichgewicht

Beim Durchqueren eines Mediums variiert die Anzahl der Ionen einer gegebenen
Ladung kontinuierlich und erreicht nach einer bestimmten Strecke einen Gleich-
gewichtswert. Ab dieser Strecke, welche von der Dichte des Mediums abhéngt,
dndert sich die mittlere Zahl der Ionen eines bestimmten Ladungszustandes nicht
mehr in Abhéngigkeit des zuriickgelegten Weges, vorausgesetzt die Geschwindig-
keit des Ions kann auf dem ganzen Weg als konstant angesehen werden. Die
Verteilung der Ionenladung befindet sich im Gleichgewicht und ist damit auch
unabhéngig von der Anfangsladung ¢y der Ionen [Bet 84].

In Abbildung 4.7 ist die Massenbelegung fiGren,, bei der die Ionenladungs-
verteilungen F'(q) ihr Gleichgewicht erreichen, in Abhéngigkeit der Energie pro
Nukleon W fiir verschiedene Nuklide dargestellt. Um die Daten zu beschreiben,

wurde die Funktion

[Grenz[p1g/cm?] = 59 + 224 W — 1,13 W2
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Abbildung 4.7: Massenbelegung figrens, bei der die Tonenladungsverteilung F'(q)
ihr Gleichgewicht erreicht, in Abhéngigkeit der Energie pro Nukleon W fiir ver-
schiedene Nuklide [Bar 79].

beniitzt [Bar 79]. Die terniren Teilchen und Spaltfragmente besitzen eine Energie
von ca. 1 MeV /amu bis 2 MeV /amu und ihr pigren, ist somit kleiner als 50 pg/cm?.
Da die verwendeten Targets eine Massenbelegung zwischen 294 pg/cm? und
356 ug/cm? besitzen, sind die Ionenladungsverteilungen in den hier beschriebe-
nen Experimenten immer im Gleichgewichtszustand. Die Ionenladungsverteilung
F(q) ist damit unabhéngig von der Dichte des Targets und der Anfangsladung ¢y

des lons.

4.3.2 Verlauf der Ionenladungsverteilung

Befindet sich die Ionenladungsverteilung F'(¢) im Gleichgewicht, so 148t sie sich
fiir kleine Teilchengeschwindigkeiten (v < 2 - 10® cm/s) mit einer x> Verteilung,
fir groBe Geschwindigkeiten (v > 3,6 - 10% - Z%% ¢m/s) mit einer reduzierten
X%q Verteilung und fiir mittlere Geschwindigkeiten mit einer Gauflverteilung
beschreiben [Bau 82]. Am Beispiel der Ionenladungsverteilungen fiir “°Ar ist dies
in Abbildung 4.8 zu sehen. Da die Geschwindigkeiten der gemessenen ternéren
Teilchen groBer als 3,6 - 108 - Z%45 ¢cm /s sind, mu8 fiir die Tonenladungsverteilung

F(q) eine reduzierte %, Verteilung angesetzt werden. Nach [Bau 81] gilt:
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Abbildung 4.8: Beobachtete und berechnete Ionenladungsverteilungen F'(q) fiir

auf eine C-Folie geschossene “°Ar-Tonen: 0,93 - 108 cm/s [Hve 70], 9,70 - 10% cm/s

[Kny 81] und 34,02 - 108 cm/s [Bar 72].

mit
2-(Z—-q+2)
Cc = pp
t = C-(Z—q+2)
2-(Z—q+2)?
v = d2

qa = > q Flv,q)
d = O (¢—q)*F(g)"°

q
Z = Kernladung Ion

['(=) = Gammafunktion

v
2
Die Ionenladungsverteilung besitzt zwei freie Parameter, die mittlere Ionenla-
dung ¢ und die Breite d der Verteilung. Fiir diese Werte werden in der Literatur
verschiedene semi-empirische Formeln angegeben, wie z.B. in [Bar 75], [ToD 79|
und [Nik 68].
Es stellte sich allerdings heraus, dafl die gemessenen lonenladungsverteilungen
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durch F(q)g = C- x%4 nicht gut zu beschreiben sind. Dies kénnte unter anderem
am Einflu} des Targetmaterials und der Temperatur auf F(q) liegen. Bei den Ex-
perimenten von Baudinet—-Robinet [Bau 81] wurden Ionen auf eine Kohlenstofffo-
lie geschossen, wobei sich die Folie kaum aufheizt. Im Gegensatz dazu wurde bei
den hier beschriebenen Experimenten Thorium—, Uran— und Plutonium—Targets
mit einer Nickelabdeckfolie beniitzt, welche sich aufgrund der groflen Spaltrate
stark aufheizen.

Aus diesen Griinden wurde die Ionenladungsverteilung F'(q)g von Gopfert
verwendet [Gop 90]. Von ihm wurde F(q) speziell fiir ternére Teilchen, welche
am Massenspektrometer Lohengrin gemessen wurden, semi—empirisch bestimmt.
Dabei wird die Ionenladungsverteilung F'(¢)p von Baudinet-Robinet noch mit

einem Faktor multipliziert:

Flq)a=F(q)p-e " =C-Xog-e " (4.1)
mit
a — (@) (Z+Zeﬁ')/ZeH
v

v, = 0,593-1/Eg [10°m/s]
FEg = Bindungsenergie des g-ten Ionelektrons [eV]

v = Tonengeschwindigkeit [10° m/s]

Z = Kernladung Ion [e™]
Zeog = Parameter

Die mittlere Ionenladung ¢ und Breite d werden in [G6p 90] durch ge-
ringfiigige Anderungen der semi-empirischen Formeln von Baron [Bar 75] sowie
Baudinet—Robinet [Bau 81] bestimmt:

1
0 = (24 )1

ZZ
= (kl—kQ'U)'kg
mit
Yy s
f= 13,89'( +ﬁ) ’
k, = 0,426
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1

ky = 0,02-(Z+§)‘°’475
1 (0,447—5)

ks = (Z+Z) Yot

Die verwendete Ionenladungsverteilung F'(q)g héngt fiir ein bestimmtes ternéires

Teilchen neben der Geschwindigkeit nur noch vom Parameter Z.4 ab. Mit Hilfe

des Parameters werden die Ionenladungsverteilungen an die Mefidaten angepaflt.

4.3.3 Gemessene lonenladungsverteilungen

Der Parameter Z.g mufl aus den Mefldaten bestimmt werden. Dazu ist es notig,
bei mindestens einer Geschwindigkeit alle relevanten Ionenladungen zu messen.
In den Abbildungen 4.9 und 4.10 sind die Ionenladungsverteilungen fiir 1°Be und
14 in Abhiingigkeit von der Geschwindigkeit aufgetragen. Fiir jede Ionenladung
ist der Verlauf ihres Anteils an allen Ionenladungen zu sehen, die in ihrer Summe
auf 1 bzw. 100% normiert ist. Bei kleinen Geschwindigkeiten sind die Teilchen
zum grofiten Teil neutral. Je groBler ihre Geschwindigkeit ist, desto grofler ist ihr
Anteil bei hoheren Ionenladungen. Bei hohen Geschwindigkeiten ndhert sich die
[onenladung des Teilchens asymptotisch seiner Kernladung an. Der Parameter
Zoy wurde derart gewihlt, daB sich die beste Ubereinstimmung zwischen den
berechneten Verteilungen F(¢)c und den MeBpunkten ergab. Fiir die Mefidaten
kann man natiirlich auch eine Darstellung wie in Abbildung 4.8 wéhlen, bei der
fiir eine Geschwindigkeit v die Anteile F'(¢) der Ionenladung ¢ aufgetragen sind.
Fiir Geschwindigkeiten bzw. kinetische Energien, bei denen nur fiir eine einzi-
ge Tonenladung die Ausbeute Y (A,Z,FEyn,q) bestimmt wurde, ist es nun moglich,
die iiber alle Tonenladungen summierte Ausbeute Y (A,Z F\,) zu bestimmen:
Y(A,Z,Eyinyq)
F(q)a
Die aus den Mefidaten bestimmten Parameter Z g steigen mit der Kernladung

Y(A,Z Eyn) = (4.2)

und Masse der terniiren Teilchen an. Die Z.g—Werte fiir das 2*3*U-Target sind in
Tabelle 4.2 anhand einiger Beispiele gezeigt. Fiir B und ?!Ne konnten nur
Mef3werte bei einer Ionenladung aufgenommen werden. Unter Beriicksichtigung
des Verlaufs beziiglich der Kernladung und Masse wurde Z.g fiir *°B auf 4,8 sowie
fiir 2!Ne auf 16 gesetzt. Ein Vergleich des Parameters Z.g bei unterschiedlichen
Targets zeigt, daf er sich fiir ein bestimmtes ternires Teilchen kaum #ndert. Fiir
10Be ergab sich 3,3 sowie 3,7 bei den 22Th-Targets, 3,5 beim 2*3*U-Target und
3,7 beim *Pu-Target.
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MefBwerten, die Kurven den berechneten Verteilungen F'(q)c.

Wenn einmal die Ionenladungsverteilungen fiir alle in der Messung beobach-
teten terndren Teilchen bekannt sind, lassen sich die Energieverteilungen und
Ausbeuten der Teilchen iiber alle Ionenladungszustéinde summiert bestimmen.
Dies sind letztlich die physikalisch interessierenden Grofien, die mit der Theorie

zu vergleichen und zu interpretieren sind.

Al7]slw]i2l12]13]1alal15]16]18] 16 | 21
Z 13| 3l4alals5]5]|5]6|6]6]|6] 7|8
Z 133137135(33[38[4,7]48/6,0/6,0/6,0/[6,4]10,0]150

Tabelle 4.2: Aus dem Experiment bestimmte Parameter Z g der terniren Teilchen
fiir das 2*3U-Target.
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MefBwerten, die Kurven den berechneten Verteilungen F'(q)c.
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Kapitel 5

Ergebnisse

5.1 Die ?*Th(ny,,f) Reaktion

Thorium ist das leichteste Aktinid, bei dem Wirkungsquerschnitte fiir mit ther-
mischen Neutronen induzierte Kernspaltungen bekannt sind. Aus diesem Grunde
ist es ein wichtiger Eckpunkt fiir die systematische Untersuchung ternérer Spal-
tung. Vor Durchfiihrung der hier beschriebenen Messungen wurden nur Trito-
nen und o Teilchen als terniire Teilchen in der Reaktion 22 Th(ny,,f) beobachtet
[Wag 92]. Dies liegt zum einen an dem selten zu erhaltenden Thoriumisotop
229Th und zum anderen an dem sehr kleinen Wirkungsquerschnitt von 30,5 barn
fiir mit thermischen Neutronen induzierte Kernspaltung. Es wird daher ein sehr
hoher Neutronenflu benétigt, um seltenere schwerere ternére Teilchen als die be-
kannten a—Teilchen oder Tritonen zu beobachten. Solch ein hoher Neutronenflufl
kombiniert mit einem Massenseparator wird derzeit nur am ILL zur Verfiigung
gestellt.

Im November 1996, Juni 1997 und Mirz 1998 wurde jeweils eine dreiwtchige
Mefizeit durchgefiihrt.

5.1.1 Detektierte ternire Teilchen

In den durchgefiihrten Messungen wurden insgesamt 17 verschiedene Nuklide mit
2 < Z <10 nachgewiesen [Wos 98b]. Alle diese ternéren Teilchen wurden zum
ersten Mal bei der Reaktion ?*Th(ny,f) beobachtet. In Tabelle 5.1 sind die
verschiedenen detektierten Nuklide nach ihrer Kernladung geordnet angegeben.

Bei sechs dieser ternéiren Teilchen (°He, °Li, 2B, B, ¥C und ?°N) war es leider
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Element Isotop

Helium ‘He

Lithium i, °Li
Beryllium | ?Be, °Be, ?Be
Bor 2R 15

Kohlenstoff | 1*C , 1°C , 18C
Stickstoff | ¥ N | 20N
Sauerstoff | 2°0 , 2'O
Fluor 2R

Neon 24Ne

Tabelle 5.1: Beobachtete terniire Teilchen der Reaktion 2 Th(ng,,f).

aufgrund zu weniger Mefipunkte beziehungsweise Ereignissen weder mdoglich ihre

Energieverteilung noch ihre Ausbeute zu bestimmen.

5.1.2 Energieverteilungen

Die experimentell bestimmten Energieverteilungen ternérer Teilchen lassen sich

durch Gauf}verteilungen beschreiben. Aus diesem Grunde wird die Funktion

an die Datenpunkte angepaBit. Fyi, stellt die mittlere kinetische Energie und
2,35-0p,,, die Halbwertsbreite FFIWHM der Verteilung dar. Der Parameter a ist
abhéngig von der Fliche unter der Gaufikurve.

In Abbildung 5.1 und 5.2 ist die experimentell bestimmte Energieverteilung
der ternéiren Teilchen °Be [Sei 97] und '°C gezeigt. Die Ausbeuten Y (A,Z,Eyin,q)
der unterschiedlichen Ionenladungen sind mit verschiedenen Symbolen gekenn-
zeichnet. Die nach Gleichung 4.2 berechneten Ausbeuten Y (A,Z,FEy,) werden
durch ausgefiillte Kreise symbolisiert. An diese wird eine Gaufiverteilung ange-
paflt, die die experimentell bestimmte Energieverteilung des terndren Teilchens
darstellt. Diese Energieverteilung ist als eine durchgezogene Kurve in den Abbil-
dungen 5.1 und 5.2 eingezeichnet. Die gestrichelten Kurven stellen die Energie-
verteilungen der einzelnen Ionenladungen dar. Es ist gelungen, die Energievertei-

lungen von insgesamt vier der terniren Teilchen, nimlich °Be, 5C, 2°0 und 'O,
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Abbildung 5.1: Energieverteilung des terniiren Teilchens °Be (durchgezogene
Kurve) [Sei 97]. Die gestrichelten Kurven geben die Energieverteilungen der ein-
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Th(ny,,f)

=
N

15

C

e — >

o=6

= e
o N

Ereignisse/ (h*MeV)

,,,,,,,,,,,,,,

rrrrrrr iebioiiio L PRl

15 20 25 30 35
Energie/ MeV

Abbildung 5.2: Energieverteilung des terniiren Teilchens '°C (durchgezogene Kur-
ve). Die gestrichelten Kurven geben die Energieverteilungen der einzelnen Ionen-

ladungen an.
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TP | Ew, /| FWHM /
MeV MeV
0Be | 18,440,5 | 17,54+1,2
15C 123,840,9 | 15,94+1,8
200 |22,942,8 | 21,54+3,8
210 | 24,843,8 | 12,94+12,1

Tabelle 5.2: Experimentell bestimmte mittlere Energien Ey;, und Halbwertsbrei-
ten FWHM terniirer Teilchen aus der Reaktion #*Th(ngy,,f).

zu bestimmen. In Tabelle 5.2 ist deren mittlere Energie E\, und Halbwertsbrei-
te FWHM gezeigt. Fiir die {ibrigen ternédren Teilchen konnten keine hinreichend
vollstindigen Energieverteilungen aufgenommen werden um experimentelle Wer-

te fiir die Momente der Verteilungen angeben zu koénnen.

Am Massenseparator Lohengrin 14t sich immer nur ein einziges Teilchen ei-
nes Spaltprozesses detektieren. Anhand der Energieverteilung des leichten Teil-
chens 148t sich dennoch erkennen, dafl es nicht aus einer theoretisch denkbaren
stark asymmetrischen bindren Spaltung stammt. Die Energieverteilung verlduft
namlich bis zu sehr kleinen Energien, ihr niederenergetischer Ausldufer erreicht
sogar die kinetische Energie Null. Aufgrund des Impulserhaltungssatzes ist es
aber bei einer bindren Spaltung nicht moglich, dafl eines der Fragmente keine
kinetische Energie besitzt. Selbst von Null verschiedene, aber sehr kleine kine-
tische Energien sind bei einer asymmetrischen biniren Spaltung nicht moglich.
Die kleinste in diesen hier beschriebenen Experimenten gemessene Teilchenener-
gie besitzt das aus der Reaktion ?*U(nyy,,f) stammende 'Be mit 4,5 MeV. Unter
der Annahme, dafl die gesamte kinetische Energie aufgrund der Coulombabsto-
Bung zustande kommt, miifite dieses Teilchen im bindren Fall bei seiner Entste-
hung einen Abstand von 113 fm zum schweren Fragment besessen haben. Dies ist
vollig unrealistisch, da der Compoundkern schon bei viel kleineren Deformationen
spaltet. Dagegen sind die in den Abbildungen 5.1 und 5.2 gezeigten Energiever-
teilungen voll vertriaglich mit den Energieverteilungen von ternéren Teilchen, die
in der Halsregion zwischen den beiden Hauptfragmenten geboren werden. Hier
kénnen die Coulombkrifte, die die beiden Fragmente auf das ternire Teilchen
ausiiben, sich gegenseitig kompensieren, so dafl das ternéire Teilchen mit Energi-
en nahe Null emittiert wird.
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5.1.3 Ausbeuten

Bei Angaben von Ausbeuten ternéirer Teilchen ist es in der Literatur iiblich, sie auf
10* terniire a—Teilchen zu normieren. Am Massenseparator Lohengrin lassen sich
die Ausbeuten von a—Teilchen nicht bestimmen. Ein Nachweis dieser Teilchen
ist nur fiir Energien bis etwa 11 MeV moglich. Thre mittlere kinetische Energie
von 15,9 MeV la88t sich nicht erreichen. Dies liegt an den beno6tigten hohen Span-
nungen des Kondensators fiir grole a—Energien, die sich mit der bestehenden
Hochspannungsversorgung nicht realisieren lassen. FEine weitere Beschrinkung
ist der Gasdruck der Ionisationskammer, der aus Sicherheitsgriinden 160 mbar
nicht iiberschreiten darf. Dies hat zur Folge, daf die leichten a—Teilchen bei ho-
hen Energien nicht vollstdndig in der Ionisationskammer gestoppt werden. Eine
Bestimmung ihrer kinetischen Energie und damit ihrer Masse ist in diesem Fall

nicht mehr moglich.

Um dennoch die Ausbeuten detektierter terniirer Teilchen auf 10* a—Teilchen
normieren zu konnen, wurde im durchgefiihrten Experiment die Energieverteilung
des bindren Fragments mit der Masse A = 84 bestimmt. Mit Kenntnis des
prozentualen Anteils der Masse A = 84 an den leichten bindren Fragmenten
(Y'(A = 84) = 9,41+0,23 [Boc 90]) und des Verhéltnisses der Ausbeuten von
terniiren a-Teilchen zu biniiren Fragmenten (a/B = (2,1740,10)-107% [Wag 92])
lassen sich alle Ausbeuten auf 10* terniire a—Teilchen normieren. Es gilt fiir die

Ausbeuten der terndren Teilchen:

Y(AazaEkin) dEkin
Y(A,Z)y = -10* (5.1)

Y (A=84,FEyin) dFxin

o—g

0\8

- 100 -

®le

Y7(A=84)

f Y(AazaEkin) dEkin
= 20 - 433641
Y (A = 84,Fyin) dEyin

o—g

Bei Bestimmung der auf a—Teilchen normierten ternfiren Ausbeuten Y (A,7),
muf} auf Literaturdaten fiir Y'(A = 84) und a/B zuriickgegriffen werden. Aus
diesem Grunde wird zusétzlich noch die terndre Teilchenausbeute normiert auf

terniire °Be angegeben, da bei dieser Normierung nur eigene Mefidaten verwendet
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Abbildung 5.3: ITonenladungsverteilung der Masse A = 84 fiir fiinf unterschiedli-

che Energien.

werden. In diesem Fall gilt fiir die Ausbeuten:

T Y(A,Z,En) dBn
0

Y (A,Z) 105, = (5.2)

[Y(A=10,7 = 4,Fun) dBin
0

Um nach Gleichung 5.1 ternére Teilchenausbeuten zu erhalten, muf3 die Ener-
gieverteilung der Masse A = 84 bestimmt werden. Die Vorgehensweise zur Er-
mittlung dieser Verteilung ist analog der bei den terndren Teilchen. Die lo-
nenladungsverteilung der Masse A = 84 wird fiir fiinf verschiedene Energien
bestimmt. Die vorkommenden Geschwindigkeiten der Masse A = 84 befinden
sich in einem Geschwindigkeitsintervall, in dem die Ionenladungsverteilung eine
GaufBverteilung darstellt (siehe Abschnitt 4.3.2). Abbildung 5.3 zeigt die Ionen-
ladungsverteilung fiir alle fiinf gemessenen Energien. Ein Ansteigen der mittleren
Ionenladung G mit der kinetischen Energie ist in Abbildung 5.3 zu beobachten.
Die mittlere Ionenladung steigt von ¢ = 19,2 e bei einer Energie von 94,7 MeV
bis zu § = 20,4 e™ bei 111,1 MeV. Dies ist verstindlich, da bei hoheren Energien
die Wahrscheinlichkeit fiir ein Abstreifen von Elektronen in Materie grofler ist.

Bei Kenntnis der Ionenladungsverteilungen fiir die fiinf gemessenen Energien
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Abbildung 5.4: Energieverteilung der Masse A = 84 (durchgezogene Kurve). Die
gestrichelten Kurven symbolisieren die Energieverteilungen der einzelnen Ionen-

ladungen.

lassen sich die Ausbeuten Y (A = 84,Fy;,) und damit die Energieverteilung be-
stimmen. Abbildung 5.4 zeigt die Energieverteilung der Masse A = 84. Bei den
gemessenen fiinf Energien gibt es nur zwischen den Ionenladungen ¢ = 14 ¢t und
q = 26e" nicht verschwindende Ausbeuten (siehe Abbildung 5.3). Aus diesen
Grund gilt fiir die betrachteten Energien:

26
Y(A = 84aEkin) = Z Y(A = 84;EkinaQ)

q=14
An die daraus resultierenden fiinf Datenpunkte Y (A = 84,Fy;,) wird eine
Gauf3verteilung angepafit. Fiir die mittlere kinetische Energie der Masse A =
84 findet man Ey, = (100,641,0) MeV. Bei einer Messung von M. Asghar
[Asg 82] ergab sich Ey;, = 100 MeV (ohne Fehlerangabe), wihrend N. Boucheneb
Eyin = (97,840,2) MeV erhielt [Bou 89].

Nach Bestimmung der Energieverteilung der Masse A = 84 lassen sich alle
terniiren Teilchenausbeuten auf 10* a—Teilchen normieren.

In den Tabellen 5.3 bis 5.5 sind sdmtliche bis heute bekannten mittleren kineti-

schen Energien, Halbwertsbreiten und Ausbeuten ternérer Teilchen der Reaktion
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Diese Messung

TP | Ewn /| FWHM /| Ausbeute / Ausbeute /

MeV MeV Y (1°Be) Y(a)-107%
| - (1,3£0,2)-10"" | 10,4+1,7
Be | — (5,143,0)-10~2 3.8+2.3
B¢ | 18,4405 | 17,5+1,2 1 75,7471
2Be | = (1,4£0,6)-10 2 1,140,5
QG - - (2,540,410~ | 20,9+2,4
BC | 238409 | 15,9418 | (5,3+0,6)-10" 1.3+0.4
BN [ — (1,6+1,1)-107% | (1,2£0,9)-10~"
200 [22,9428 ] 21,5438 | (2,4+0,6)-10~2 1,840.5
20 | 24,8438 | 12,9121 | (1,940,7)-10% | (1,4%0,6)-10~"
2L — — (3,242,7)10 * | (2,5+2,0)-10 2
2ANe | — — (3,8£3,1)-10 % | (2,9£2,4).10 2

Tabelle 5.3: Mittlere Energien E\,, Halbwertsbreiten FWHM und Ausbeuten

terniirer Teilchen fiir die Reaktion 22°Th(nyy,,f).

Wagemans
TP | Ey, /| FWHM /| Ausbeute /
MeV MeV Y(a)-107%
SH — — 392471
‘He — 9,440,4 10+4

Tabelle 5.4: Mittlere Energien E\,, Halbwertsbreiten FWHM und Ausbeuten
ternéirer Teilchen der Reaktion ***Th(ng,,f) nach [Wag 91].

Wagemans
B/LRA 461+21
B/T 427422

Tabelle 5.5: Das Verhiltnis der Ausbeuten von bindren Fragmenten zu terniren
a—Teilchen (Long Range Alphas) B/LRA sowie der Ausbeuten von biniren Frag-
menten zu ternéren Teilchen B/T fiir die Reaktion #2Th(ny,,f) [Wag 92].
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Abbildung 5.5: Energieverteilung von "Li (durchgezogene Kurve). Die gestrichel-
ten Kurven geben die Energieverteilungen der einzelnen Ionenladungen an. Die

mittlere Energie wurde gesetzt. 299
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Abbildung 5.6: Energieverteilung von ?*Ne (durchgezogene Kurve). Die gestri-
chelten Kurven geben die Energieverteilungen der einzelnen Ionenladungen an.

Die mittlere Energie und die Halbwertsbreite wurden gesetzt.
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229Th(ngy,,f) gezeigt. Tabelle 5.3 enthilt die bei der vorliegenden Messung erhalte-
nen Ergebnisse. Fiir ternédre Teilchen, bei denen keine mittlere kinetische Energie
und Halbwertsbreite angegeben ist, wurde entweder beides oder eines von beiden
gesetzt. Fiir "Li existieren nur Messdaten bei kleineren Energien als der mittleren
Energie (siehe Abbildung 5.5). Aus diesem Grund wird die mittlere kinetische
Energie der 2*3U(ny,,f) Reaktion verwendet (Ey, = 15,8 MeV), die parallel zu
der Reaktion ***Th(ny,,f) untersucht wurde. Bei ?Be wird die mittlere kinetische
Energie Ey, auf 15,0 MeV und die Halbwertsbreite FWHM auf 11,0 MeV gesetzt.
Diese Werte sind aus der Reaktion ?°U(ny,,f) iibernommen worden [Wag 91], da
sie in der Reaktion ?**U(ngy,,f) nicht bestimmt wurden. Im Falle von ?Be und
QO wird Ey, = 13,8 MeV beziehungsweise Fyi, = 24,9 MeV aus der Reaktion
233U (ngy,f) gesetzt. Bei '8N existieren nur sehr wenig Mefidaten mit groflen Feh-
lern, so daf fiir eine sinnvolle Anpassung einer Gaufiverteilung an die Me3punkte
die Halbwertsbreite vorgegeben werden muf}. Sie wird auf 16,5 MeV gesetzt, dies
ist der aus der Reaktion #**U(ng,,f) erhaltene Wert fiir ®N.

Bei der Bestimmung der Ausbeuten von 2'F und 2!Ne gelangt man an die
Nachweisgrenze des Massenseparators Lohengrin und damit der heutigen Tech-
niken. Bei ?'F wurden nach MeBzeiten von insgesamt 16,3 Tagen nur fiinf Kerne
nachgewiesen, wihrend bei 2*Ne nach 14,6 Tagen sieben Kerne detektiert werden
konnten. Die mittlere Energie von 2'F wird auf 30,0 MeV, die Halbwertsbreite
auf 23,5 MeV gesetzt. Diese Werte wurden anhand der mittleren Energien und
Halbwertsbreiten von ?'F aus den Reaktionen **'Am(2ny,,f), ***Cm(ny,,f) und
29Cf(ngy,f) abgeschitzt [Hes 97, Dav 97]. Abbildung 5.6 zeigt die Energievertei-
lung von 2*Ne. Die mittlere Energie ist auf 31,6 MeV, die Halbwertsbreite auf
18,8 MeV gesetzt. Die sieben detektierten Kerne verteilen sich auf drei unter-
schiedliche Energien.

Abbildung 5.7 zeigt einen Vergleich zwischen den bis zu diesen Messungen
bekannten terndren Teilchenausbeuten von C. Wagemans [Wag 91] und den in
dieser Arbeit bestimmten. Da aufgrund der experimentellen Bedingungen am
Massenseparator Lohengrin keine von C. Wagemans angegebene ternére Teil-
chenausbeute gemessen werden konnte, ist ein direkter Vergleich der Ausbeuten
nicht durchfiihrbar.

Bei der Diskussion der terndren Teilchenausbeuten in Abschnitt 6.3.2 wird
darauf hingewiesen werden, daf die in der Reaktion ***Th(ny,,f) ermittelten Aus-
beuten deutlich hoher liegen als zu erwarten ist. Eine Verunreinigung des Target-

materials durch Aktinide, wie z.B. ?3°Pu, konnte dies erkliren. 23°Pu besitzt einen
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Abbildung 5.7: Vergleich der Ausbeuten terndrer Teilchen aus dieser Messung

mit denjenigen von C. Wagemans [Wag 91] fiir die Reaktion #*Th(ng,,f). Die

Abszissenachse ist der besseren Ubersicht halber unterteilt.

etwa 24 mal grofieren Wirkungsquerschnitt als 22*Th fiir mit thermische Neutro-
nen induzierte Kernspaltung. Auflerdem ist, wie in Abschnitt 6.3.2 diskutiert
werden wird, bei schweren Compoundsystemen die Ausbeute fiir ein spezielles
ternéres Teilchen grofler als bei leichten Compoundsystemen. Deshalb ist beim
239Py fiir z.B. ?*Ne eine um mehr als eine Grofenordnung grofiere Ausbeute als
beim ?2°Th zu erwarten. Zusammen mit dem 24 mal grofieren Wirkungsquer-
schnitt erwartet man deshalb fiir das terniire 2*Ne eine um etwa 240 mal grofere
Ausbeute pro Targetkern als beim ??Th. Da nur (7,2+0,3) % des Targetma-
terials aus ?*Th bestand (siehe Abschnitt 3.2), konnten bei einer Verunreini-
gung von nur etwa 0,03 % des gesamten Targetmaterials durch 3°Pu etwa gleich
viel terniire 2!Ne-Nuklide von ?**Pu wie von ?*Th emittiert werden. Bei einer
stiarkeren Verunreinigung wiirde sogar der Grofiteil der im Experiment detektier-
ten 2Ne-Nuklide von #*°Pu stammen. Da sich eine eventuelle Verunreinigung
des Thoriummaterials mit Aktiniden nicht mehr feststellen 148t, sind die in der
Reaktion ?*Th(ngy,,f) angegebenen terniiren Ausbeuten eher als obere Grenzen

aufzufassen.
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Element Isotop

Helium 6He

Lithium Li, ®Li, °Li
Beryllium Be, 1°Be, ?Be, “Be
Bor 12B 13B 14B 15B

Kohlenstoff | 1*C , C , 16C |, 8C
Stickstoff | °N | 18N | 2N
Sauerstoff | 2°0 , 21O

Fluor ) D A O

Neon 24Ne

Tabelle 5.6: Bei der Reaktion ?**U(ny,,f) beobachtete terniire Teilchen.

5.2 Die #*U(n¢y,f) Reaktion

Das 233U-Nuklid besitzt einen Wirkungsquerschnitt von 531,1 barn fiir induzier-
te Spaltung mit thermischen Neutronen. Aufgrund des viel grofleren Wirkungs-
querschnittes und der gréfleren Targetmasse im Vergleich zur oben beschriebenen
Thoriummessung ist es moglich, terndre Teilchen mit deutlich kleineren Ausbeu-
ten zu bestimmen. Vor Durchfiihrung der hier beschriebenen Messungen sind
bei der Reaktion #*3*U(ny,,f) terndre Teilchen bis hin zu °Be beobachtet wor-
den [Vor 69]. In diesem Experiment wird von °Be ausgehend nach schwereren
ternéren Teilchen gesucht.

Im Mai 1996 wurde eine zweiw6chige Mefizeit durchgefiihrt.

5.2.1 Detektierte ternire Teilchen

Tabelle 5.6 zeigt die in dieser Messung beobachteten terndren Teilchen. Es ist
gelungen, 25 unterschiedliche ternire Teilchen im Bereich 2 < Z < 10 und
6 < A < 24 zu detektieren [Wos 97, Wos 98a]. Davon sind 22 erstmals bei der
233U (nn,f) Reaktion beobachtet worden. Zusitzlich gab es einen Hinweis auf
das protonenreiche ternire Teilchen *O. In Abbildung 4.1 erkennt man im AE—
Eioi—Scatterplot im Bereich des Nuklids 'O mehrere Ereignisse. Bei genaue-
rer Betrachtung bemerkt man allerdings, dal diese Ereignisse zu kleinen Fj.;—

Kanalnummern hin verschoben sind. Sie liegen nicht genau auf der Massenlinie
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Abbildung 5.8: Energieverteilung von 1°Be (durchgezogene Kurve). Die gestri-

chelten Kurven geben die Energieverteilungen der einzelnen Ionenladungen an.

A = 15. Ob es sich wirklich um 'O handelt konnte nicht geklirt werden. Aus die-
sem Grund wurden diese Ereignisse nicht ausgewertet. In [Bau 92] und [Kos 98]
wird ebenfalls von der Beobachtung von O berichtet. Man kann vermuten, daf
es sich bei den fraglichen Ereignissen um eine Kontamination durch gesputtertes
160 handelt. Diese Vermutung stiitzt sich auf die in Abbildung 4.1 beobachte-
te hohe Intensitit des stabilen *O-Isotops und die damit aus dem natiirlichen

Isotopenverhiltnis von *0/0 = 0,2/99,8 folgende extrem hohe Intensitit von
160.

5.2.2 Energieverteilungen

Fiir 15 verschiedene ternére Teilchen ist die Energieverteilung ermittelt worden.
Die Abbildungen 5.8 bis 5.11 zeigen die Energieverteilungen von °Be, *B, 1C
und '8N. Die durchgezogenen Kurven geben die Energieverteilungen der terniren
Teilchen an, die gestrichelten Kurven die Energieverteilungen der einzelnen Io-
nenladungen (zur Bestimmung der Energieverteilung siehe Abschnitt 5.1.2). In
Tabelle 5.7 sind die erhaltenen Halbwertsbreiten F'WHM und mittleren kineti-

schen Energien Ey, gezeigt.
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Abbildung 5.9: Energieverteilung von *B (durchgezogene Kurve). Die gestri-
chelten Kurven geben die Energieverteilungen der einzelnen Ionenladungen an.
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Abbildung 5.10: Energieverteilung von C (durchgezogene Kurve). Die gestri-

chelten Kurven geben die Energieverteilungen der einzelnen Ionenladungen an.
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Diese Messung Vorobiev
TP | Ewn / | FWHM /| Eu, / | FWHM /

MeV MeV MeV MeV
’H 8,440,2 6,3+0,3
SH 8,440,2 6,5+0,3
‘He 16,3+0,1 9,740,2
®He 11,540,2 9,5+0,3
8He 9,7+0,3 6,9+0,5
Li | 16,941,7| 14,7434 | 15,840,3 | 12,1£0,4
8Li | 14,6+0,7 | 12,6%1,6 | 14,4405 | 10,640,8
9Li 12,0+1,0 | 11,041,5
UBe | 17,340,2 | 19,840,2 | 17,0+0,4 | 15,740,9
2Be | 14,04£1,0 | 15,442,0
2B | 20,240,5 | 18,642,4
BB |20,54+0,9 | 18,941,1
UB | 18,3+2,8 | 18,7£10,6
“C | 24,8405 | 24,540,7
B¢ | 21,7404 | 23,140,9
16C | 20,440,7 | 21,04+1,6
8C | 20,2418 | 17,1433
6N | 26,14+3,8 | 18,343,6
BN | 22,541,1 | 16,542,6
00 | 245+1,1 | 21,9+1,4
20 | 24442,6 | 21,8+5,4

Tabelle 5.7: Experimentell bestimmte mittlere kinetische Energie Fyi, und Halb-

wertsbreite FWHM terniirer Teilchen aus der Reaktion ?*U(ny,,f). Die gemesse-

nen Daten werden mit denen von [Vor 69] verglichen.
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Abbildung 5.11: Energieverteilung von ®N (durchgezogene Kurve). Die gestri-

chelten Kurven geben die Energieverteilungen der einzelnen Ionenladungen an.

In der Ionisationskammer am Massenseparator Lohengrin werden auch Teil-
chen nachgewiesen, die nicht aus der Spaltung stammen wie dies eben schon bei
den fraglichen >O-Ereignissen diskutiert wurde. Es ist moglich, dafi Spaltfrag-
mente an Nukliden aus der Abdeckfolie, Targethalterung oder dem Strahlrohr
streuen und diese dabei herausschlagen. Diese Nuklide gelangen nach ihrer Se-
paration durch das Massenspektrometer in die Tonisationskammer und werden
registriert. Bei den nicht aus der Spaltung stammenden Teilchen handelt es
sich um stabile Nuklide. Sie lassen sich anhand ihrer Energieverteilung von den
terndren Teilchen unterscheiden. Abbildung 5.12 zeigt die Energieverteilung des
stabilen Teilchens 0. Es handelt sich nicht wie bei den terniiren Teilchen um
eine gauf}férmige Verteilung. Je niedriger die Energie des stabilen Nuklids ist,

desto grofler ist seine Ausbeute. Dies ist eine Folge des Rutherford Streugesetzes.

Prinzipiell existieren neben den neutronenreichen instabilen terndren Teil-
chen auch stabile ternire Teilchen mit gleicher Kernladung und Masse wie die
gestreuten Teilchen. Diese werden gleichzeitig mit den gestreuten Nukliden de-
tektiert. Dies erschwert den Nachweis auf ihre Herkunft als ternire Teilchen.

Die gaufiformigen Energieverteilungen der ternéren Teilchen iiberlagern sich mit
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Abbildung 5.12: Energieverteilung der einzelnen Ionenladungen des stabilen Nu-

klids '°0.
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den Energieverteilungen der gestreuten Nuklide. Da die Ausbeute der gestreuten
Teilchen aber im allgemeinen ein Vielfaches der Ausbeute der ternidren Teilchen
betrigt, ist es nicht mdoglich, die ternéiren aus diesen groflen Untergrund heraus
zu identifizieren. Falls es sich bei dem gestreuten stabilen Teilchen um ein in der
Natur selten vorkommendes Nuklid handelt, ist es eventuell moglich, die Ausbeu-
te des entsprechenden terniren Teilchens zu bestimmen. In Abbildung 5.13 ist
die Energieverteilung des stabilen Nuklids *C gezeigt. Nur 1,1 % aller Kohlen-
stoffisotope sind '*C-Nuklide. Ein Vergleich mit der Ausbeute des '*O-Nuklids
aus Abbildung 5.12 zeigt, da§ der Untergrund der gestreuten Teilchen beim ¥C—
Nuklid um mehr als drei Gréolenordnungen niedriger ist. Ab einer Energie von
etwa 25 MeV 148t sich bei der *C—Energieverteilung ein Anteil von ternéren Teil-
chen vermuten. In diesen hier beschriebenen Messungen wird nicht der Versuch
unternommen, gestreute stabile Nuklide von ternéren Teilchen zu trennen. Aus
diesem Grund wurde nur nach instabilen terndren Teilchen gesucht. Eine Aus-
nahme bilden die Nuklide “Li und °Be. Bei beiden kommen keine gestreuten
Teilchen vor, wie man an ihrer Energieverteilung erkennen kann. Dies liegt dar-
an, daf} diese Nuklide nicht in der Targetabdeckfolie, Targethalterung oder dem

Strahlrohr vorkommen.

5.2.3 Ausbeuten

Die Ausbeuten der terndren Teilchen werden entsprechend der Thoriummes-
sung beziiglich dem terniren Teilchen °Be sowie beziiglich 10* a—Teilchen nor-
miert. Die Normierung beziiglich "Be wird nach Gleichung 5.2 vorgenommen.
Fiir die Bestimmung der auf a—Teilchen normierten Ausbeuten wird das °Be—
Nuklid griindlich vermessen. Diese aus dem Experiment bestimmte Ausbeute
wird mit der auf 10* a-Teilchen normierten Ausbeute von Vorobiev [Vor 69]
Y (1°Be), = 4343 gleichgesetzt. Fiir die Ausbeuten der terniiren Teilchen gilt

somit:

[ Y(A,2Z,Fin) dBin
Y(A,Z)q = = Y ("Be), (5.3)
f Y(A = 1072 = 47Ekin) d By,
0

= Y(A,Z)wpe - Y (""Be),

Es ist im Gegensatz zur Thoriummessung nicht erforderlich, die Ausbeute eines

bindren Fragments zu bestimmen.
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Diese Messung Vorobiev

TP | Ausbeute / | Ausbeute / | Ausbeute / | Ausbeute /

Y (°Be) Y(a)-107% Y(''Be) Y(a)-107%
2H (9,5+0,7)-10" 4142
SH 10,7+0,9 460420
‘He 233£12 10
®He 3,2£0,3 137£7
8He (8,4+1,1)-1072 3,64+0,4
i | (1,240,3)-10* 5,14+1,3 (8,6+0,8)-10~2 3,7£0,2
8Li | (4,5+0,6)-10 2 2,040,3 (4,240,5)-10 2 1,840,2
9Li (8,4+1,3)-1072 3,6£0,5
9Be (8,6+1,9)-1072 3,7£0,8
10Be 1 43+3 1 4343
12Be | (2,540,4)-1072 1,140,2
2B | (8,6+1,3)-107% | (3,74+0,6)-10"*
BB | (1,44+0,3)-102 | (6,241,3)-10"!
UB | (3,1£1,9)-10~* | (1,4+0,8)-10~2
BB | (5,642,5)-107° | (2,4+1,1)-1073
“C | (2.6+0.1)-107" 11,4+0,4
BC | (5,640,2)-1072 2,440,3
160 | (4,940,4)-1072 2,140,3
18C | (1,240,3)-107 | (5,2+1,2)-1072
6N | (5,941,7)-107* | (2,6£1,1)-1072
8N | (1,1£0,2)-1073 | (4,70,9)-10~2
200 | (1,640,2)-107% | (7,1£0,8)-107"
210 | (8,042,2)-107* | (3,441,0)-1072
2Ne | (9,3+5,0)-107° | (4,0+2,1)-103
YNa| <1,5:107° < 6,4-107%

Abbildung 5.14:

aTeilchen fiir die Reaktion 33U (nyy,,f). Der Wert fiir ?’Na gibt eine obere Grenze

all.
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In Tabelle 5.14 sind die bis heute bekannten Ausbeuten ternérer Teilchen
aus der Reaktion 233U (ny,,f) gezeigt. Bei den Nukliden B und #*Ne wird zur
Bestimmung der Ausbeute die mittlere Energie auf 19,0 MeV beziehungsweise
31,5MeV gesetzt. Nach ?"Na wurde 15,3 Stunden lang bei einer Energie von
38,2MeV und einer Ionenladung ¢ = 9e™ gesucht. In diesem Zeitraum konnte
das Nuklid nicht nachgewiesen werden. Es 148t sich eine obere Grenze A\ der

Ausbeute angeben:

1
A=——"-In(1-CL 5.4
(1 - 0L) (5.4
mit T : MeBdauer [h]
€ = €q€E " €Ab
— 0,0124
CL = 0,683

CL (confidence level) gibt die Wahrscheinlichkeit an, daf die Ausbeute kleiner
oder gleich dem Wert A ist. Es wird CL= 0,683 gesetzt. € gibt das Verhiltnis
der Ausbeute der ?’Na-Nuklide mit einer kinetischen Energie von 38,2 MeV
und Ionenladung 9e* zur gesamten Ausbeute von 2’Na an. Das Verhiltnis
der Ausbeute der Tonenladung 9e™ zu der Ausbeute fiir alle Tonenladungen
(bei By, = 38,2MeV) wird durch ¢, bezeichnet. Mit der Annahme Zg = 17
(sieche Abschnitt 4.3) erhélt man 0,4343. Bei Bestimmung des Verhéltnisses der
Ausbeute innerhalb des detektierten Energieintervalls zur gesamten Ausbeute
eg wird von einer mittleren Energie von 35 MeV und einer Halbwertsbreite von
30 MeV ausgegangen. Mit dieser Annahme erhilt man eg = 0,0513. Der Ab-
brand des Targets wird durch e,y beriicksichtigt. Mittels der Abbrandkurve des
233U~ Targets ergibt sich e5,=0,5552. Falls die obere Grenze auf 10* a~Teilchen
normiert wird, ergibt sich fiir das 2’Na Nuklid A\ = 6,4-10~*.

In Abbildung 5.15 sind die ternéren Ausbeuten dieser Messung zusammen mit
denjenigen von Vorobiev graphisch dargestellt. Fiir diejenigen ternéren Teilchen,
deren Ausbeute bei beiden Messungen bestimmt wurde, ist eine gute Uberein-
stimmung zu beobachten. Es wird ein starker Abfall der Ausbeute mit der Masse
des terndren Teilchens beobachtet. Der Verlauf der Ausbeuten zeigt einen gerade—
ungerade Effekt beziiglich der Kernladung, ein schwicherer gerade-ungerade Ef-

fekt beziiglich der Neutronenzahl kann vermutet werden.
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Abbildung 5.15: Vergleich der Ausbeuten ternérer Teilchen aus dieser Messung
mit denjenigen von Vorobiev [Vor 69] fiir die Reaktion #**U(ny,,f). Der Pfeil fiir
2"Na gibt eine obere Grenze der Ausbeute an. Die Abszissenachse ist der besseren

Ubersicht wegen unterteilt.
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Element Isotop

Helium SHe

Lithium Li, °Li

Beryllium | °Be, °Be, ?Be

Bor i2g 1B 15
Kohlenstoff | *C , C , 16C , 'C , 18C
Stickstoff N, 17N | I8N |, 2N | 2IN
Sauerstoff | 2°0 , 210 , O

Fluor Wp AR  AUR

Neon 24Ne, 2"Ne, ®Ne

Natrium 2"Na, #Na, 3'Na
Magnesium | 2Mg Mg

Aluminium | 3°Al, 32Al

Silizium 3Si

Tabelle 5.8: Bei der Reaktion ?3*Pu(ny,,f) beobachtete terniire Teilchen.

5.3 Die #**Pu(ny,,f) Reaktion

Das 23Pu-Nuklid besitzt mit 742,5barn den gréfiten Wirkungsquerschnitt aller
drei untersuchten Aktinide. Aus diesem Grund ist es moglich, schwerere ternire
Teilchen mit noch kleineren Ausbeuten als bei der Thorium— oder Uranmessung
zu bestimmen. Vor Durchfithrung der hier beschriebenen Messungen wurden
terniire Teilchen bis zum Nuklid ?°0 beobachtet [Vor 75]. In diesem Experiment

wird von 2°0 ausgehend nach schwereren terniéren Teilchen gesucht.

Im September 1997 wurde eine zweiwdchige Mefzeit durchgefiihrt.

5.3.1 Detektierte ternire Teilchen

Die in dieser Messung beobachteten terniiren Teilchen sind in Tabelle 5.8 gezeigt.
Es ist gelungen, 36 unterschiedliche ternére Teilchen im Bereich 6 < A < 33 und
2 < Z < 14 nachzuweisen. Davon sind 23 erstmals bei der Reaktion 2°Pu(nyy,,f)

detektiert worden.
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Abbildung 5.16: Energieverteilung von 2°0 (durchgezogene Kurve). Die gestri-

chelten Kurven geben die Energieverteilungen der einzelnen Ionenladungen an.

5.3.2 [Energieverteilungen

In der Diplomarbeit von R. Pfister [Pfi 98] wurden fiir vier ternire Teilchen die
Energieverteilungen bestimmt. Abbildung 5.16 zeigt die Energieverteilung des
ternéren Teilchens 2°O. Die durchgezogene Kurve gibt die Energieverteilung an,
die gestrichelten Kurven zeigen die Energieverteilungen der einzelnen lonenla-
dungen (zur Bestimmung der Energieverteilung siehe Abschnitt 5.1.2). In Tabelle
5.9 sind die erhaltenen mittleren kinetischen Energien E\;, und Halbwertsbreiten
FWHM gezeigt.

5.3.3 Ausbeuten

Die Ausbeuten der ternidren Teilchen werden entsprechend der Thorium— und
Uranmessung beziiglich dem terniiren Teilchen '°Be sowie beziiglich 10* a—
Teilchen normiert. Die Normierung beziiglich °Be wird nach Gleichung 5.2, die
Normierung beziiglich 10* a—Teilchen nach Gleichung 5.3 durchgefiihrt. Die Aus-
beute des auf 10* a—Teilchen normierten '°Be ist auf Y/ ('°Be), = 49 + 1 gesetzt
[Vor 75]. In Tabelle 5.17 werden die in dieser Messung erhaltenen Ausbeuten

mit denen nach [Vor 75] verglichen. Leider war es in [Pfi 98] aus Zeitgriinden
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Diese Messung Vorobiev
TP | Exn, /| FWHM /| Ey, /| | FWHM /

MeV MeV MeV MeV
’H 8,7£0,1 7,6£0,2
SH 8,4+0,1 7,0£0,2
‘He 15,8+£0,1 | 10,3£0,2
SHe 10,8+£0,2 | 10,9£0,2
8He 8,0£0,2 | 10,9£0,4
Li 14,5+£0,2 | 13,6£0,3
8Li 13,3£0,4 | 12,5£0,9
ILi 12,0£0,3 | 12,0£0,6
Be 16,2+£1,2 | 16,6£1,5
°Be | 16,440,1 | 19,240,6 | 16,4+£0,2 | 16,3£0,3
Be 15,9£0,6 | 14,1£1,0
12Be 12,9£1,8 | 13,6£2,5
“C 20,240,6 | 22,240,7
15C 18,6£3,3 | 19,7+7.1
N | 24,2409 | 17,640,9
200 | 24,6+0,2 | 16,7£0,5
24Ne | 28,8+1,3 | 20,1%1,7

Tabelle 5.9: Experimentell bestimmte mittlere kinetische Energie E\, und Halb-
wertsbreite FWHM ternéirer Teilchen aus der Reaktion ?*Pu(ng,f). Die gemes-

senen Daten werden mit denen von [Vor 75| verglichen.
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nicht moglich fiir alle beobachteten terndren Teilchen deren Energieverteilung
und Ausbeute zu bestimmen.

Fir 2'F wurde zur Bestimmung der Ausbeute die mittlere Energie auf
28,7 MeV, fiir 2’Na auf 35,0 MeV gesetzt. Diese Werte wurden aus den Arbei-
ten [Dav 97, Hes 97, Bor 93] abgeschiitzt. Im Falle von 3*Mg wird der Ansatz
Eiyin = 30,0 MeV aus der Reaktion 2*'Pu(ngy,,f) iibernommen [K6s 98]. Fiir 32Al
wurde die mittlere Energie auf 36,8 MeV und die Halbwertsbreite auf 30,3 MeV
gesetzt. Der Wert fiir 3*Si in Tabelle 5.17 gibt eine obere Grenze an. Nach 25,2
Stunden Mefldauer konnte kein Teilchen detektiert werden. Die obere Grenze von
34Gi wird mit den Annahmen Ey;, = 39,8 MeV, FWHM= 31,7 MeV und Zez = 10
nach Gleichung 5.4 berechnet.

In Abbildung 5.18 sind die in Tabelle 5.17 enthaltenen Ausbeuten aus der vor-
liegenden Arbeit sowie aus der Arbeit von [Vor 75] der besseren Ubersicht halber
graphisch dargestellt. Die Ausbeute des °Be-Teilchens muf} in beiden Arbeiten
exakt iibereinstimmen, da die vorliegende Messung auf die °Be-Ausbeute aus
[Vor 75] normiert wurde. Der Vergleich der ?O-Ausbeuten zeigt eine sehr gute
Ubereinstimmung zwischen den beiden Messungen. Desweiteren ist in Abbildung
5.18 deutlich der mit dieser Messung verbundene Fortschritt in der Ausbeuten-
bestimmung zu sehen. Alle terniaren Teilchen mit einer Kernladung von mehr als
acht sind in dieser Messung erstmals beobachtet worden. Es wurden um mehr als
drei Groflenordnungen kleinere Ausbeuten bestimmt als bisher in der Reaktion

29Pu(ngy,,f) bekannt waren.
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Diese Messung Vorobiev

TP | Ausbeute / | Ausbeute / | Ausbeute / | Ausbeute /

Y('°Be) Y(a)-107% Y('°Be) Y(a)-107%
2H 1,440,1 692
*H 14,7+0,7 720430
‘He 204+4 10*
%He 3,9£0,1 192+5
8He (1,8+0,1)-10" 8,84+0,4
Li (1,3+£0,1)-10~* 6,5+0,2
8Li (6,5+0,6)-10~2 3,2£0,3
ILi (1,1£0,1)-107" 5,3+0,3
9Be (1,040,1)-10 ! 5,140.,6
19Be 1 4941 1 4941
""Be (7,140,6)-1072 3,5£0,3
12Bg (4,5+0,1)-107" 2,240.,5
B (1,840,6)-10~2 0,9+£0,3
12B (2,040,8)-10~2 1,04£0,4
138 (2,7+0,8)-10~2 1,3+0,4
4B (4,140,2)-10=3 0,220,1
140 (2,940,1)-10~" 1440,6
15C (7,14£2,7)-1072 3,0£1,3
16C (7,1£3,3)-1072 3,0£1,6
N | (4,040,2)-10 | (1,940,1)-10"
20 | (1,4£0,1)-1072 | (6,8+0,3)-10~" | (1,6+0,8)-1072 | (8,0£4,0)-10~*
20p | (5,240,8)-1074 | (2,5+0,4)-10 2
24Ne | (5,040,7)-107* | (2,540,3)-102
2Na | (4,141,1)-107° | (2,040,5)-1073
0Mg| (5,843,0)-107° | (2,8+1,5)-1073
32A1 | (3,343,3)-107% | (1,641,6)-107*
3Si <7110 <3,51074

Abbildung 5.17:

o Teilchen fiir die Reaktion ?*Pu(ngy,f). Der Wert fiir 2*Si gibt eine obere Grenze

all.
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Abbildung 5.18: Vergleich der Ausbeuten ternérer Teilchen aus dieser Messung
mit denjenigen von Vorobiev [Vor 75] fiir die Reaktion ***Pu(ng,,f). Die Abszis-

senachse ist der besseren Ubersicht wegen unterteilt.
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Kapitel 6

Diskussion

6.1 Ternare Teilchen

Bis zum heutigen Zeitpunkt (Stand Ende 1998) sind bei durch thermische Neu-
tronen induzierter Spaltung iiber 70 unterschiedliche ternére Teilchen beobachtet
worden. In Abbildung 6.1 ist ein Ausschnitt der Nuklidkarte zu sehen. Im Expe-
riment detektierte terndre Teilchen sind schwarz gekennzeichnet, noch nicht im
Experiment erhaltene sind weifl gekennzeichnet. Das schwerste bis heute entdeck-
te ternéire Teilchen ist **Si [Hes 97]. Da die Ausbeute stark mit der Kernladung
und/oder Masse des terniren Teilchens abfiillt, ist es mit heute zugénglichen
Techniken noch nicht gelungen, schwerere Teilchen zu detektieren. Simtliche in
Abbildung 6.1 als beobachtet gekennzeichnete ternire Teilchen mit einer Kern-
ladung von neun und mehr wurden am Massenseparator Lohengrin des Instituts
Laue-Langevin detektiert. Nur dort erhélt man den benétigten hohen Neutro-
nenflufl;, um bei den geringen Ausbeuten noch Teilchen in akzeptablen Mef3zei-
ten eindeutig identifizieren zu kénnen. Da am Massenseparator Lohengrin die
meisten stabilen terndren Teilchen nicht vom Untergrund der gestreuten Teil-
chen unterschieden werden konnen (sieche Abschnitt 5.2.2), sind in Abbildung
6.1 bei groflen Kernladungen keine als beobachtet gekennzeichnet. Die Nukli-
de ’He und "He zerfallen prinzipiell sofort durch Aussendung eines Neutrons
in *He beziehungsweise He. Direkt lassen sie sich nicht nachweisen. In den
Neutronenwinkelverteilungen ternirer Spaltungen sind aber Hinweise auf ternére
"He— beziehungsweise 'He—Nuklide gefunden worden [Mut 98]. Man fand eine
Erhshung der Neutronenausbeute in Flugrichtung der terniren *He— und ®He—
Nuklide. Dies konnte durch die Zerfille *He —* He + n sowie "He —° He + n
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Bis Ende 1998 beobachtete

Abbildung 6.1: Ausschnitt aus der Nuklidkarte.

terndre Teilchen sind als schwarze Késtchen dargestellt, noch nicht beobachtete

als weifle Kéastchen.
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zustande kommen. Mit dieser Annahme ergibt sich fiir Californium, daf§ etwa
23 % aller a—Teilchen aus einem °He—Zerfall und etwa 21 % aller *He—Teilchen
aus einem "He-Zerfall stammen [Mut 98]. Hinweise auf das ternire Teilchen ®Be,
welches mit einer Halbwertszeit von etwa 2,3-107'¢ s zerfilllt, sind in [And 69] zu
finden. In dieser Arbeit wurde durch Koinzidenzmessung von zwei a—Teilchen,
welche einen kleinen Winkel zueinander besaflen, darauf zuriickgeschlossen, dafl
sie durch im Flug zerfallendem ®Be entstanden sind. Wéhrend in [And 69] nur
33 dieser Ereignisse detektiert worden sind ist es in einem neuen Experiment ge-
lungen, etwa 10° Vierfachkoinzidenzen (zwei Fragmente und zwei leichte geladene
Teilchen) zu beobachten [Jes 99]. Ein Grofiteil diese Koinzidenzen wird auf den

Zerfall von 8Be in zwei o Teilchen zuriickgefiihrt.

6.2 Energieverteilungen

Die Verteilungen der kinetischen Energien der ternéren Teilchen lassen sich durch
Gauflverteilungen beschreiben. Die Momente der Gaufiverteilungen (Mittelwert
und Varianz) sind fiir jedes ternére Teilchen charakteristisch, aber alle Verteilun-
gen weisen nicht verschwindende Ausbeuten bis hin zur kleinstmdoglichen kineti-
schen Energie Null aus. Lediglich die Energieverteilung der ternéren a—Teilchen
148t sich nicht durch eine Gaufiverteilung beschreiben. Sie besitzt bei niedrigen
Energien eine erh6hte Ausbeute beziiglich einer gauflformigen Verteilung. Die-
se Asymmetrie der Verteilung wurde erstmals in der spontanen Spaltung von
252(Cf nachgewiesen [Lov 74]. Solch eine Erhohung der Ausbeute fiir o Teilchen
wird bei allen Spaltsystemen beobachtet. Fiir 22Cf werden 9% mehr ternire
a—Teilchen erhalten als aufgrund einer gauflformigen Extrapolation von hohen
zu niedrigen Energien zu erwarten wire. Bei den Reaktionen ?**U(ny,,f) und
29Pu(nyy,f) werden 6 % mehr a-Teilchen beobachtet [Wag 86]. Die Ursache die-
ser niederenergetischen Erhohung der Ausbeute kann nicht mit dem Eingangska-
nal zusammenhéngen, da die Erhéhung sowohl in der spontanen als auch in der
induzierten Spaltung beobachtet wird. Eine mdgliche Erkliarung ist der Zerfall
des terniiren He-Nuklids in ein a-Teilchen und ein Neutron [Wag 91]. °He ist
nicht stabil, es zerfillt nach seiner Entstehung sofort und wird nicht beobachtet
(siche Abschnitt 6.1). Fiir die Reaktion ?*3U(ny,,f) wird erwartet, dal 5% aller
terniiren a-Teilchen aus dem Zerfall des *He-Nuklids stammen [Hal 71]. Diese

zusiitzlichen a—Teilchen konnten die beobachtete Erhohung der Ausbeute von 6 %
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Abbildung 6.2: Mittlere kinetische Energien ternirer Teilchen aus der Reaktion
233U (ngn,f). Die mittleren Energien der H-, He— und Li-Isotope sind aus [Vor 69,

alle anderen wurden in dieser Messung bestimmt.

beziiglich einer gauBférmigen Energieverteilung erkliren. Diese Annahme wird
auch durch die Beobachtung einer leichten Verbreiterung der Winkelverteilung
niederenergetischer terndrer a—Teilchen unterstiitzt [Mut 96a]. Im Falle der Re-
aktion 2Cf stammen etwa 23 % aller a—Teilchen aus einem *He—Zerfall [Mut 98].
Die beobachtete Erhéhung der Ausbeute von 9 % miifite deutlich grofler ausfal-
len. Allerdings ist die angegebene Abweichung von 9% gegeniiber einer reinen
Gaufverteilung mit einem groflen Unsicherheitsfaktor behaftet. Neben der Er-
klarungsmoglichkeit der Ausbeuteerhéhung durch ,,sekundére a—Teilchen“ gibt es
noch den Versuch, diese durch eine Reflektion von a—Teilchen an den entstehen-
den Fragmentoberflichen zu erkldren [Mut 96a]. Davon abgesehen gibt es aber a
priori keinen Grund, daf3 die Energieverteilung der a—Teilchen perfekt gauf3férmig

sein muf.

6.2.1 Mittlere Energien

In dieser Arbeit wurden bei den Reaktionen *?Th(ng,,f) und *°Pu(ny,,f) Ener-

gieverteilungen von jeweils vier sowie bei der Reaktion ?*3U(ny,,f) von 15 ver-
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schiedenen Nukliden bestimmt. In Abbildung 6.2 sind die mittleren kinetischen
Energien der terniren Teilchen aus der Reaktion ?**U(ny,,f) dargestellt. Die
mittleren Energien der H-, He— und Li-Isotope wurden von Vorobiev [Vor 69]
bestimmt, wihrend alle anderen aus dieser Messung stammen. Es ist zu beob-
achten, dal mit wachsender Kernladung die mittlere Energie F\;, des terniiren
Teilchens zunimmt, wihrend sie bei konstanter Kernladung mit steigender Masse
abnimmt. Bei gréfleren Kernladungen der terniren Teilchen — und damit klei-
neren Kernladungen der Fragmente — nimmt die Coulombenergie des terniren
Systems zu. Die repulsive Kraft der Spaltfragmente auf das ternéire Teilchen
wird aufgrund des grofleren Coulombfeldes stirker. Somit wird die mittlere ki-
netische Energie des Teilchens hoher. Falls man von der Annahme ausgeht, dafl
die unterschiedlichen ternédren Teilchen dhnliche Anfangsbedingungen bei ihrer
Entstehung am Szissionspunkt besitzen, kann auch die beobachtete Abnahme
von Fy, mit steigender Masse bei konstanter Kernladung qualitativ verstanden
werden. Bei einer festen kinetischen Anfangsenergie ternirer Teilchen bewegen
sich schwere bei gleicher Kernladung Z nach der Spaltung langsamer als leichte.
Die Spaltfragmente sind somit von den schweren Teilchen nach einem gleichem
Zeitraum raumlich weiter entfernt und beschleunigen diese aufgrund der gréfie-
ren Entfernung nicht mehr so stark. IThre mittlere kinetische Energie F, nimmt
deshalb ab [Wag 91].

In Abbildung 6.3 und 6.4 ist die Abhé#ngigkeit der mittleren kinetischen
Energie Ey, ternirer Teilchen vom Spaltungsparameter Z2/A gezeigt. Der
besseren Ubersicht halber sind in Abbildung 6.3 nur ternire Teilchen mit ge-
raden Kernladungen und in Abbildung 6.4 nur solche mit ungeraden Kernla-
dungen eingetragen. Bei den Spaltsystemen handelt es sich um die mit ther-
mischen Neutronen induzierte Spaltung der Kerne 22°Th, 233U, 235U, 239Py,
24Py, 2%Cm, **Am und ?*Cf. Die Ey, stammen aus dieser Arbeit sowie aus
[Bau 92, Dav 98, Hes 97, Kos 98, Vor 69, Vor 75]. Fiir leichte ternéire Teilchen
ist in Abbildung 6.3 und 6.4 keine oder nur eine sehr geringe Abhéngigkeit der
mittleren kinetischen Energie vom spaltenden System zu erkennen. Die mittlere
kinetische Energie des a—Teilchens betrigt beispielsweise unabhéngig vom spal-
tenden System immer (15,9 £+ 0,2) MeV. Dieser Zahlenwert gilt auch bei allen
bis heute untersuchten Spontanspaltern. Die mittlere kinetische Energie Eyi,
der schweren ternéren Teilchen, wie z.B. diejenige der in Abbildung 6.3 gezeig-
ten C- und **O-Tsotope, scheinen um einen von Z2/A unabhiingigen Wert zu

schwanken. Diese Schwankungen kénnten aufgrund der unterschiedlichen Aus-
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Abbildung 6.3: Mittlere kinetische Energie ternérer Teilchen mit gerader Kern-

ladung in Abhéngigkeit des Spaltungsparameters fiir mit thermische Neutronen

induzierte Spaltungen.

wertemethoden zustande kommen. Bei den leichten terndren Teilchen sind diese
Schwankungen nicht zu beobachten, da ihre Ausbeuten deutlich gré8er sind und
es sich im Gegensatz zu den schweren terniiren Teilchen bei den E, um iiber
viele unterschiedliche Messungen und damit Auswertemethoden gemittelte Wer-
te handelt. Somit 148t sich der Schluf} ziehen, daf fiir alle ternidren Teilchen die
mittlere kinetische Energie Fy;, nicht vom Compoundsystem abhiingt. Dies L8t
sich unter der Annahme verstehen, da} die Anfangsbedingungen der ternéren
Teilchen, die zu ihren kinetischen Energien fiihren, unabhéngig vom Compound-
kern sind. Diese Anfangsbedingungen sind der Startimpuls und der ,,Geburts-
ort” des terndren Teilchens, d.h. eine Zelle des Teilchens in seinem Phasenraum.
Mit dem Ansatz, dafi die Anfangsbedingungen (Phasenraumverteilungen) keine
Funktion des Spaltungsparameters sind, mufl nur noch gezeigt werden, dafl beim
Ubergang von 2**U* nach 2°Cf* das zweifellos gréBere Coulombfeld keinen Ein-
flul auf das terndre Teilchen hat. Dazu betrachte man die Beschleunigung a
der Spaltfragmente aufgrund des Coulombfeldes. Der Einfachheit halber nehme

man symmetrische Spaltung an. In diesem Fall gilt fiir die Beschleunigung der
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Abbildung 6.4: Mittlere kinetische Energie ternérer Teilchen mit ungerader Kern-

ladung in Abhéngigkeit des Spaltungsparameters fiir mit thermische Neutronen

induzierte Spaltungen.

Fragmente :
Lo (%2 1 7
FF —— T _— Y
% (%)2/3 g A5/3

A und Z geben die Massen— und Kernladungszahl des Compoundkernes an. Der
Index FF steht fiir das Spaltfragment. Fiir die Reaktion 233U (ny,,f) ergibt sich
0,756, wihrend in der Reaktion **°Cf(ny,,f) 0,768 erhalten wird. Dies bedeu-
tet, dafl die Spaltfragmente beim Californium stirker beschleunigt werden als
beim Uran. Es sei darauf hingewiesen, daf§ die hier bestimmte Beschleunigung
der Fragmente nur eine grobe Ndherung darstellt. Eine genauere Bestimmung
muf} mittels Trajektorienrechnung erfolgen, bei der alle drei geladenen Teilchen
betrachtet werden. Solch umfangreiche Rechnungen wurden unter anderen von
W. Baum [Bau 92] durchgefiihrt. Es ist also zum einen beim Californium die
Coulombkraft auf das ternire Teilchen grofler, zum anderen wirkt diese aber
aufgrund der grofleren Beschleunigung der Fragmente kiirzer. Wenn sich diese
beiden Effekte kompensieren wirkt sich das groBere Coulombfeld beim Ubergang

von #*U* nach #°Cf* nicht auf das ternire Teilchen aus. Es ergibt sich somit
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Abbildung 6.5: Halbwertsbreiten ternéirer Teilchen der Reaktion 2**U(ngy,,f) in
Abhéngigkeit von ihrer Massenzahl. Die Halbwertsbreiten der H-, He— und Li—

Isotope sind aus [Vor 69], alle anderen sind bei dieser Messung bestimmt worden.

die beobachtete Unabhéngigkeit der mittleren kinetischen Energie der ternéiren

Teilchen vom Spaltungsparameter.

6.2.2 Halbwertsbreiten

Die Halbwertsbreiten FWHM der Energieverteilungen sind auf die leicht unter-
schiedlichen kinetischen Anfangsenergien ternédrer Teilchen zuriickzufiihren. Die-
se Unterschiede werden durch das Coulombfeld verstérkt. In Abbildung 6.5 sind
die FWHM der terniiren Teilchen der Reaktion ?*3U(ny,,f) in Abhéngigkeit ih-
rer Massenzahl A zu sehen. Die Halbwertsbreiten der H—, He— und Li—Isotope
sind aus [Vor 69], alle anderen sind bei dieser Messung bestimmt worden. Es ist
ein deutlicher Anstieg der Halbwertsbreite mit der Kernladung zu beobachten,
wéahrend fiir konstante Kernladung die Halbwertsbreite mit groflerer Massenzahl
sinkt. Dieses Verhalten ist analog dem der mittleren kinetischen Energien. Das
Coulombfeld verstirkt kleine Unterschiede in den kinetischen Anfangsenergie-
spektren der Teilchen. Diese Verstdrkung ist proportional zur Kernladung. Somit

muf} die FWHM mit der Kernladung des ternéren Teilchens ansteigen.
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Abbildung 6.6: Halbwertsbreiten der Energieverteilung ternirer Teilchen mit ge-
rader Kernladung in Abhéngigkeit des Spaltungsparameters fiir mit thermische
Neutronen induzierte Spaltung.

e —°H
0| 0 — L
A — O
o ——
S 25 : o 173
(¢b)
S 2 %% """""""" % """""""""""
= i
% 15 :
E 10
5 L

0 L L L L L L L L L
340 345 350 355 360 365 370 375 380 385 390
2
Z" [ A
Abbildung 6.7: Halbwertsbreiten der Energieverteilung ternirer Teilchen mit un-
gerader Kernladung in Abhéngigkeit des Spaltungsparameters fiir mit thermische

Neutronen induzierte Spaltung.
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Abbildungen 6.6 und 6.7 zeigen die Halbwertsbreiten FWHM ternérer Teil-
chen in Abhiéingigkeit des Spaltungsparameters Z2/A. Analog wie bei den mitt-
leren Energien sind die terndren Teilchen mit geraden und ungeraden Kernla-
dungen separat dargestellt. Die FWHM sind sehr empfindlich beziiglich den
experimentellen Bedingungen sowie des Energieintervalls, das zur Anpassung der
GauBlverteilung an die Datenpunkte der Energieverteilung beniitzt wird. Deshalb
muf} der Vergleich von Halbwertsbreiten aus unterschiedlichen Experimenten vor-
sichtig durchgefiihrt werden. Die FWHM der leichten terndren Teilchen steigen
nur schwach mit dem Spaltungsparameter Z?/A an. Die FWHM der schwereren
Teilchen zeigen ein analoges Verhalten wie bei den mittleren kinetischen Energi-
en. Sie scheinen ebenfalls um einen von Z2/A unabhingigen Wert zu schwanken.
Dieses Verhalten ist in voller Ubereinstimmung mit dem Ansatz im vorherigen
Abschnitt, dafl die Anfangsbedingungen der ternéiren Teilchen, die zu ihren kine-

tischen Energieverteilungen fiihren, unabhéngig vom Compoundkern sind.

6.2.3 Verhiltnis Halbwertsbreiten zu mittleren Energien

In Abbildung 6.8 ist das Verhéltnis F WHM/Ekin terndrer Teilchen der Reaktion
233U (ngp,f) zu sehen. Teilchen mit geraden Kernladungszahlen werden durch volle
Datenpunkte symbolisiert, wihrend diejenigen mit ungeraden Kernladungszah-
len durch nicht ausgefiillte Datenpunkte dargestellt werden. Es fillt auf, dafl un-
abhingig von der Massenzahl des ternédren Teilchens das Verhéltnis F WHM/Ekin
etwa zwischen 0,8 und 1,0 liegt. Dies bedeutet, dafl sich die Energieverteilung
der schweren ternéren Teilchen nicht nur einfach mit der mittleren kinetischen
Energie Fy, zu hohen Energien verschiebt, sondern gleichzeitig mit Ey;, wird
auch entsprechend die Halbwertsbreite grofier. Der niederenergetische Ausldufer
der Energieverteilung erreicht damit immer mit einer nicht verschwindenden Aus-
beute Ey, = 0MeV. Da in der Spaltung nur ternéire Teilchen eine sehr kleine
beziehungsweise verschwindende kinetische Energie besitzen konnen, ist dies ein
deutlicher Hinweis darauf, dafl auch die schweren gemessenen Teilchen aus der
terndren und nicht bindren Spaltung stammen.

Schaut man sich den Verlauf in Abbildung 6.8 genauer an, so sieht man
einen deutlichen gerade—ungerade Effekt in den Kernladungen. Das Verhiltnis
FWHM /Ekin liegt bei den terndren Be—, C— und O-Isotopen deutlich héher als bei
den H-, Li—, B- und N-Isotopen. Lediglich die He-Isotope bilden hier eine Aus-
nahme. Die SHe— und 8He-Nuklide besitzen ein etwa gleich grofies FWHM/E\,—
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Abbildung 6.8: Verhiltnis von Halbwertsbreiten zu mittleren kinetischen Ener-
gien FWHM/E\s, terniirer Teilchen der Reaktion 23U (ngy,,f).

Verhéltnis wie die sie umgebenden H- und Li-Isotope. Nur das ternire a-—
Teilchen zeigt einen deutlich abweichenden FWHM/ Ein—Wert beziiglich dem all-
gemeinen Trend, sein Wert liegt sogar niedriger als bei den H- und Li-Isotopen.
Neben der niederenergetischen Erhéhung der Ausbeute beziiglich einer gauformi-
gen Energieverteilung ist dies ein weiterer Hinweis darauf, dafl das ternire a—

Teilchen sich nicht wie die anderen terniren Teilchen verhalt.

6.3 Ausbeuten

6.3.1 Vergleich mit berechneten Ausbeuten

In Abbildung 6.9 und 6.10 sind die experimentell bestimmten und nach dem
Halpern—Modell berechneten Ausbeuten ternirer Teilchen aus der Reaktion
233U (ngp,f) in Abhéngigkeit ihrer Massenzahl A dargestellt. Die Berechnung der
Ausbeuten erfolgte in den beiden Abbildungen unterschiedlich. Zum Vergleich
sind neben den in diesen Messungen bestimmten Ausbeuten noch diejenigen von
Vorobiev et al. [Vor 69] dargestellt. Der Wert fiir >’Na ist eine obere Grenze,
d.h. dieses Nuklid wurde nicht detektiert. Es ist ein deutlicher gerade—ungerade
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Abbildung 6.9: Vergleich der experimentellen Ausbeuten mit nach dem Halpern—
Modell berechneten Ausbeuten. Der Wert fiir 2’Na ist eine obere Grenze. Der
berechnetete Wert fiir 2*Ne fillt mit dem experimentellen Wert zusammen. Es

wurden gewichtete Energiekosten verwendet. Das schwere Fragment stellt das
Mutterfragment des ternédren Teilchens dar.
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Abbildung 6.10: Vergleich experimenteller Ausbeuten der Reaktion #3U(ng,f)

mit nach dem Halpern-Modell berechneten Ausbeuten. Bei den Berechnungen

der Ausbeuten wurde !32Sn als schweres Fragment gesetzt.

Effekt in den Kernladungen zu beobachten. Die Ausbeuten der He—, Be—, C— und
O-Isotope sind deutlich erh6ht gegeniiber denen der H—-, Li—, B- und N-Isotope.
Zusétzlich 148t sich ein schwécherer gerade—ungerade Effekt in der Neutronenzahl
beobachten. Diese beobachteten Effekte in den Ausbeuten lassen sich durch das
Halpern-Modell (siehe Abschnitt 2.2.1) erkliren. Die Energiekosten Eg, die die
Ausbeuten bestimmen, hangen von den Bindungsenergien der terniren Teilchen
beziiglich ihrer Mutterfragmente ab. Da die Bindungsenergie stark von geraden
beziehungsweise ungeraden Kernladungen sowie Neutronenzahlen abhéngig ist,

kommt es zu den entsprechenden Anderungen in den Ausbeuten.

In Abbildung 6.9 wurden bei der Berechnung der Ausbeuten gewichtete Ener-
giekosten verwendet (sieche Abschnitt 2.2.1). Die allgemeine Massenabhéngigkeit
der Ausbeuten wird gut reproduziert, wihrend der gerade—ungerade Effekt deut-
lich unterschétzt wird. Die berechneten Ausbeuten beschreiben die experimen-

tellen Daten bis auf etwa eine Gréflenordung genau.

In Abbildung 6.10 wurde bei der Berechnung der Energiekosten als schwe-
res Fragment '32Sn angesetzt. Das leichte Fragment stellt das Mutterfragment

des terniren Teilchens dar. Es ergibt sich fiir Teilchen mit Z < 8 eine bessere
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Abbildung 6.11:  Vergleich der experimentellen Ausbeuten mit nach dem
Halpern—Modell berechneten Ausbeuten. Bei der Berechnung der Ausbeuten
wurden die Energiekosten gewichtet. Das schwere Fragment wurde als Mutter-

fragment des terndren Teilchens angenommen.

Ubereinstimmung zwischen experimentellen Daten und berechneten Ausbeuten
als bei der Verwendung der gewichteten F¢ wie in Abbildung 6.9. Bei terniren
Teilchen mit Kernladungen grofler acht nimmt allerdings die Differenz zwischen

Experiment und Modellrechnung immer stérker zu.

In den Abbildungen 6.11 und 6.12 sind die Ausbeuten ternérer Teilchen der
Reaktion 9Pu(ny,,f) gezeigt. Die experimentellen Daten stammen von Vorobiev
et al. [Vor 75] sowie aus dieser Messung. Wiederum sind in den Abbildungen
nach dem Halpern—Modell berechnete Ausbeuten eingetragen. In Abbildung 6.11
sind die berechneten Ausbeuten mit gewichteten Energiekosten bestimmt worden,
withrend in Abbildung 6.12 zur Berechnung als schweres Fragment '32Sn angesetzt
wurde. Die Ausbeute von ?*Ne wurde auf ihren experimentellen Wert gesetzt.
Die Ausbeuten der schweren terniiren Teilchen ?"Na, 3°Mg und *?Al werden in
Abbildung 6.12 fast identisch wiedergegeben. Bei den H—, He— und Li-Isotopen
ist die Beschreibung mit dem Ansatz von '32Sn als schweres Fragment ebenfalls
besser. Fiir terndre Teilchen mit einer ,mittleren” Massenzahl (Beryllium— bis

Fluorisotope) ist im Gegensatz dazu der Unterschied zwischen gerechneten und
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Abbildung 6.12:  Vergleich der experimentellen Ausbeuten mit nach dem
Halpern—Modell berechneten Ausbeuten. Bei den berechneten Ausbeuten wurde
13281 als schweres Fragment gesetzt. Das leichte Fragment stellt das Mutterfrag-

ment des terndren Teilchens dar.

experimentellen Ausbeuten beim gewichteten Ansatz kleiner.

Zusammenfassend la8t sich sagen, dafl die nach dem Halpern—Modell berech-
neten Ausbeuten i.a. besser als eine Groflenordnung genau die experimentellen
Daten beschreiben. Dies gelingt von einer Ausbeute von 10* fiir die terniiren a—
Teilchen bis etwa 10~* fiir 32Al, also iiber einen Bereich von etwa acht Gréfienord-
nungen. Auch die bereits in Abschnitt 2.2.1 beschriebenen Eigenschaften, dafl das
Modell jeweils das Isotop mit der grofiten Ausbeute sowie den gerade—ungerade
Effekt beziiglich den Neutronenzahlen gut beschreibt, 1488t sich bei den hier un-
tersuchten Reaktionen beobachten. Das Rubchenya— oder Pik—Pichak—Modell
beschreibt die in der vorliegenden Arbeit bestimmten Ausbeuten etwa gleich gut
wie das Halpern—Modell. Keine der beiden im Halpern—Modell betrachteten Be-
rechnungsméglichkeiten der Ausbeuten zeichnet sich besonders aus. Somit deutet
das Halpern-Modell insbesondere nicht auf eine bevorzugte Bildung des schweren

Fragments 32Sn in der terniiren Spaltung hin.

Dies ist umso bemerkenswerter als man bei der Betrachtung der mittleren

Neutronenzahlen in der biniren und terniiren Spaltung zu einem entgegenge-
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Abbildung 6.13: Mittlere Anzahl emittierter Neutronen als Funktion der Frag-
mentmassen fiir die Reaktion ?»2Cf(s.f.). Durchgezogene Linie: terniire Spaltung

mit Emission eines Be-Isotops, gestrichelte Linie: binédre Spaltung [Mut 96b].

setzten Ergebnis kommt. In Abbildung 6.13 ist die mittlere Anzahl der emit-
tierten Neutronen 7 fiir ternéire Spaltung unter Emission eines Be-Isotops in
Abhé#ngigkeit der Fragmentmassen fiir die Spontanspaltung von #2Cf wieder-
gegeben [Mut 96b]. Die Anzahl der Neutronen 7 ist ein Maf} fiir die mittlere
Anregungsenergie der Fragmente. Die gestrichelte Linie gibt die mittlere Anzahl
der emittierten Neutronen fiir binire Spaltung an. Die Anderung der mittle-
ren Anregungsenergien der Fragmente bei Emission eines Be-Isotops lift sich
in Abbildung 6.13 beim Vergleich von ternérer und bindrer Neutronenemission

ablesen.

Fiir schwere Fragmente in einem Massenbereich von etwa 132 < Agp < 142
148t sich kein Unterschied zwischen ternérer und binédrer Spaltung erkennen. Fiir
die zu ihnen komplementiren leichten Fragmente im Bereich 110 < A;p < 120
wird im Gegensatz dazu eine grofie Differenz zwischen der Anzahl der emittier-
ten Neutronen in der bindren und terndren Spaltung beobachtet. Die Anre-
gungsenergie dieser Fragmente nimmt bei Emission von Beryllium stark ab. Dies
ist ein deutlicher Hinweis darauf, dafl die Anregungsenergie, die am Szissions-

punkt ganz iiberwiegend als Deformationsenergie vorliegt, zum Herauslésen des
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terndren Teilchens beniitzt wird. Desweiteren bedeutet dies, daf3 die Be—Isotope
bevorzugt von leichten Fragmenten im Bereich 110 < Appr < 120 emittiert wer-
den und nicht von den komplementéiren schweren Fragmenten im Massenbereich
132 < App < 142. Der im Halpern-Modell durchgefiihrte Ansatz von !32Sn als
schwerem Fragment und Emission des terndren Teilchens vom komplementéren
leichten Fragment entspricht im Grenzfall diesem experimentellen Befund (sie-
he Abbildung 6.10 und 6.12). Daf} sich mit diesem Ansatz die Ausbeuten nicht
besser beschreiben lassen als bei einer Gewichtung nach den bindren Massen—
und Kernladungsverteilungen konnte in der Einfachheit des Modells begriindet
sein. Ein weiterer Grund ist eventuell der Zerfall von priméren in sekundére
ternére Teilchen. In Abschnitt 6.1 wurde darauf hingewiesen, daf} ca. 23 % aller
YHe—Teilchen sekundiire terniire Teilchen darstellen. Sie stammen aus dem Zer-
fall von °He. Die experimentell beobachteten Ausbeuten sind eine Uberlagerung
von priméren und sekundéren Teilchen. Bei einem Vergleich mit berechneten
Ausbeuten sollte daher der Beitrag der im Experiment auftretenden sekundéren
ternéren Teilchen beriicksichtigt werden. Die Beitridge der sekundéren Teilchen
scheinen aber bei weitem nicht ausreichend zu sein, um die grofien Diskrepanzen
zwischen Experiment und Modell zu erkléren.

Andeutungsweise 148t sich in Abbildung 6.13 fiir leichte Fragmente mit etwa
Apr <95 der analoge Effekt wie fiir 132 < Ayp < 142 insofern beobachten, als in
diesem Massenbereich kein Unterschied zwischen binédrer und ternérer Spaltung
beziiglich Neutronenemission vorhanden zu sein scheint. Fiir die komplementéren
schweren Fragmente mit Agp > 157 zeigt sich dagegen eine grofle Differenz zwi-
schen der Anzahl der emittierten Neutronen in der bindren und ternédren Spal-
tung. Hier scheint es so, dal die Be-Isotope bevorzugt vom schweren Fragment
emittiert werden und nicht vom komplementéren leichten Fragment. Dafiir konn-
te das in der Region App < 95 liegende 82 Ge verantwortlich sein, da es aufgrund
der magischen Neutronenzahl von 50 besonders stabil ist. Dieser Effekt ist aber
deutlich schwicher als derjenige in der Umgebung des doppeltmagischen '32Sn
und im Rahmen der Fehler in Abbildung 6.13 nicht eindeutig.

6.3.2 Abhéngigkeit vom Compoundsystem

In Abbildung 6.14 sind die Ausbeuten terndrer Teilchen fiir verschiedene mit
thermische Neutronen induzierte Spaltreaktionen gezeigt. Neben den in die-

ser Arbeit bestimmten Ausbeuten wurden zusitzlich Ausbeuten aus [Bau 92],
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Abbildung 6.14: Vergleich der Ausbeuten unterschiedlicher ternérer Teilchen fiir
verschiedene Spaltsysteme. Pfeile geben obere Grenzen an, d.h. diese Teilchen

wurden nicht beobachtet.
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[Bor 93], [Bue 98], [Dav 97], [Hes 97], [Kos 97], [Ko6s 98], [Nas 92], [Neu 92],
[Vor 69], [Vor 72], [Vor 75], [Wag 91] und [Wag 92] beniitzt. Alle Ausbeuten sind
auf die Ausbeute des terniiren a—Teilchens normiert, die auf 10* gesetzt wurde.
Bei diesem Uberblick wurde fiir jedes Element nur dasjenige Isotop verwendet,
das die grofite Ausbeute besitzt. So handelt es sich zum Beispiel beim Beryllium
nur um das Nuklid °Be, das die gréfite Ausbeute aller Beryllium-Isotope besitzt.
Fiir A = 0 wurde die Ausbeute der bindren Spaltung eingetragen, d.h. es handelt
sich um das Verhiltnis von binérer zu ternirer a—Teilchen begleiteter Spaltung
B/LRA (normiert auf eine a—Teilchen Ausbeute von 10*). Pfeile geben obere
Grenzen von Ausbeuten an, d.h. nach diesen Nukliden wurde gesucht, aber ohne
Erfolg. Der besseren Ubersicht halber sind die Ausbeuten beziehungsweise obe-
ren Grenzen bei den Reaktionen ?*3U(ny,,f) und #9Pu(ny,,f) fiir terniire Teilchen
mit Z > 11 etwas zu kleineren beziehungsweise gréfleren Massen hin verscho-
ben. Die Figur macht den drastischen Abfall der Ausbeute ternérer Teilchen in
Abhéngigkeit von ihrer Masse und Kernladung deutlich. Das ternére 3? Al-Nuklid
kommt in der Reaktion ?**Pu(ny,f) nur etwa bei einer von 10" Spaltungen vor !
Besonders auffillig ist in den Ausbeuten auch der ausgepréigte gerade—ungerade
Effekt beziiglich der Elementnummer bei allen bislang untersuchten Aktiniden.

Generell gilt, dal mit wachsender Masse oder Kernladung des terniren Teil-
chens deren Ausbeuten fiir die untersuchten Aktinide immer stirker auseinan-
derlaufen. Die Abhéngigkeit ternédrer Teilchenausbeuten vom Compoundsystem
148t sich in zwei Bereiche unterteilen.

Fiir leichte ternédre Teilchen bis hin zum Sauerstoff &ndert sich fiir ein speziel-
les Teilchen die Ausbeute in Abhéngigkeit des Aktinids um nicht mehr als etwa
eine Groflenordnung. Bei einer genaueren Betrachtung a8t sich der Trend fest-
stellen, daf mit steigender Masse und/oder Kernladung des Compoundsystems
auch die Ausbeute der terndren Teilchen monoton ansteigt. Dies a8t sich am
deutlichsten fiir Stickstoff beobachten. Dieses terniire Teilchen besitzt fiir 236U*
die kleinste Ausbeute. Man findet in der Reihenfolge 22°Pu*, 242Pu* und 2**Am*
einen Anstieg, bis die grofite Ausbeute bei 2°°Cf* erreicht wird. Experimentelle
Ausbeuten fiir 2°Th* und #*U* existieren nicht.

Fiir schwerere ternéire Teilchen ab Fluor dndert sich das Verhalten. Im Gegen-
satz zu Teilchen mit Z < 8 existiert hier ein grofler Unterschied zwischen den Aus-
beuten eines bestimmten ternéren Teilchens fiir die unterschiedlichen Aktinide.
Die Ausbeute des 3°Mg-Nuklids ist bei der Reaktion ***Cf(ny,,f) beispielsweise

etwa 100 mal grofler als bei der Reaktion **Pu(ng,,f). Fiir ein schweres Aktinid
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Abbildung 6.15: Abhéngigkeit der Ausbeuten ternérer Teilchen von der mittleren
totalen Anregungsenergie TXE des Spaltsystems 22Cf [Mut 96b]. Die gestrichelte

Linie gibt den Verlauf qualitativ wieder.

(z.B. Californium oder Americium) ist dabei der Verlauf der ternéren Teilchen-
ausbeuten derart, wie man ihn bei einer Extrapolation von den leichten ternéiren
Teilchen her erwarten wiirde. Im Gegensatz dazu beobachtet man fiir leichte Ak-
tinide einen Abbruch in diesem Verlauf. Mit steigender Masse des terndren Teil-
chens wird der Unterschied zwischen den ternédren Teilchenausbeuten bei leichten
und schweren Aktiniden immer grofler. Dies hat zur Folge, dal das schwerste,
mit den heutigen technischen Mitteln nachweisbare ternére Teilchen deutlich von
der Masse und/oder Kernladung des spaltenden Compoundkerns abhéngt. Bei
den 2°Th*~ und 23*U*-Spaltsystemen sind dies die Ne-Isotope, bei 2‘°Pu* die
Al-Tsotope sowie bei 243 Am*— und 2°Cf*-Spaltsystemen die Si-Isotope.

Der aktinidabhingige Abbruch im Verlauf der Ausbeuten 1dt sich mit Hil-
fe eines kiirzlich durchgefiihrten Experimentes zur Spontanspaltung von 2*?Cf
[Mut 96b] verstehen. In diesem Experiment wurde nachgewiesen, daf die mitt-
lere totale Anregungsenergie TXE des terniiren Systems mit steigender Masse
und/oder Kernladungszahl des ternéren Teilchens stark abnimmt (siehe Abbil-
dung 6.15). Dies ld8t sich mit dem Halpern—Modell verstehen. Die Energiekosten,

d.h. diejenige Energie, die benétigt wird um das ternére Teilchen aus dem Hals
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des spaltenden Systems herauszulosen, nimmt mit steigender Masse und/oder
Kernladung des terniren Teilchens zu (siche Abbildungen 2.4 und 2.5). Die De-
formationsenergie am Szissionspunkt wird fiir das Aufbringen der Energiekosten
verwendet. Da die Anregungsenergie grofitenteils aus der Deformationsenergie
stammt, muf} sie mit steigenden Energiekosten und damit mit steigender Mas-
se und/oder Kernladung der ternéren Teilchen abnehmen. Andererseits nehmen
die ternéren Teilchenausbeuten mit steigender Masse und/oder Kernladungszahl
ebenfalls stark ab. Deshalb miissen die mittleren totalen Anregungsenergien TXE
auch mit den terndren Teilchenausbeuten korreliert sein. Dies ist in Abbildung
6.15 durch die gestrichelte Gerade qualitativ dargestellt. In diesem Experiment
war es fiir ternéire Teilchen mit Z > 3 nicht mdglich, die einzelnen Massen der
Isotope zu bestimmen. Die Li—, Be—, B- und C-Datenpunkte beschreiben daher
die Summe aller jeweiligen Isotope.

Ubertriigt man den Verlauf der Ausbeuten in Abhingigkeit der TXE auf die
Reaktion 2%Cf(ny,,f), so erhiilt man fiir die Si-Isotope, welche die schwersten
beobachteten ternéiren Teilchen darstellen, nur eine mittlere totale Anregungs-
energie von etwa 5 MeV. Die terndre Spaltung wére in diesem Fall anndhernd
ein kalter Proze. Verallgemeinert wiren die schwersten noch beobachtbaren
terndren Teilchen gerade diejenigen, bei denen die ternire Spaltung ein kalter
Prozef ist. Bei diesen Teilchen wird die Deformationsenergie vollstindig fiir
das Herauslosen aus dem Hals des spaltenden Kernes benotigt. Da keine Defor-
mationsenergie mehr in Anregungsenergie umgewandelt werden kann, muf} die
mittlere totale Anregungsenergie gegen Null gehen. Andererseits fehlt fiir noch
schwerere ternédre Teilchen mit entsprechend héheren Energiekosten die notige
Energie.

Es stellt sich dann die Frage, inwieweit man mit dieser Vorstellung verstehen
kann, warum fiir die leichteren Aktinide die ternéiren Teilchenausbeuten schon bei
kleineren terniren Massen beziehungsweise Kernladungen abbrechen. Dazu ist in
Abbildung 6.16 die mittlere totale Anregungsenergie der Fragmente bei binérer
Spaltung TXFE};, in Abhiingigkeit des Spaltungsparameters Z2?/A aufgetragen.

Fiir die berechnete Anregungsenergie gilt:

TXEw, = Q— TKE
ZA A Q(A,Z) : Y(A,Z) Naal7an
= : — TKE
EA,Z Y(A,Z)

Der Q—Wert wurde fiir simtliche Verteilungen von Neutronen und Protonen auf
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Abbildung 6.16: Abhéingigkeit der mittleren totalen Anregungsenergie fiir binire
Spaltung TXFEy,;, vom Spaltungsparameter.

die Fragmente berechnet. Dieser (Q—Wert wurde mit der Ausbeute der Fragmente
Y (A,Z) [Eng 93] gewichtet. Die mittleren totalen kinetischen Energien TKE sind
fiir 22Th(ng,,f) aus [Uni 74] sowie fiir 23U (ngy,,f) und #°Pu(ngy,,f) aus [Wag 91]
iibernommen worden. Die TKE der Reaktionen 2**Cm(ny,f), 2*' Am(2nyy,f) und

29Cf(ngy,f) wurden aus der Beziehung [Vio 85]

_ 72
TRKE i, = (0,1189 - T 7.3) MeV
3

abgeschitzt. Abbildung 6.16 zeigt, dafi die TXFEy;, mit der Masse und Kernla-
dung der Spaltsysteme ansteigen.

Mit Hilfe der Abbildungen 6.15 und 6.16 sowie der Annahme, daf} die Ener-
gie zum Herausldsen eines terndren Teilchens aus dem spaltenden Kern von der
Deformationsenergie stammt, 148t sich der Abbruch im Verlauf der ternédren Teil-
chenausbeuten in Abbildung 6.14 erkldren. Schwere Aktinide wie z.B. Californi-
um oder Americium kénnen die hohen Energiekosten der schweren terniren Teil-
chen am Szissionspunkt aufbringen. Dies 148t sich aus der nicht verschwindenden
mittleren totalen Anregungsenergie folgern. Aus diesem Grund a8t sich bei den
schweren Aktiniden kein Abbruch im Verlauf der Ausbeuten beobachten. Die

leichteren Plutoniumaktinide besitzen dagegen eine kleinere Anregungsenergie.
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Damit steht an ihrem Szissionspunkt weniger Energie fiir die Energiekosten der
terndren Teilchen zur Verfiigung. Im Gegensatz zum Californium erreicht bezie-
hungsweise iiberschreitet man fiir die schweren ternéren Teilchen den Bereich der
kalten Spaltung. Deshalb brechen die Ausbeuten in Abbildung 6.14 bereits beim
Aluminium ein. Das leichte 233U-Nuklid schliefllich besitzt am Szissionspunkt
die kleinste Anregungsenergie und der Abfall in den Ausbeuten fillt deshalb am
stirksten aus und setzt bereits bei leichteren terniren Teilchen, nimlich 2" Na, ein.
Der aktinidabhédngige Abbruch im Verlauf der Ausbeuten kénnte somit durch das
Erreichen der kalten Spaltung erklirt werden. Ternire Spaltung, bei der ein sehr
schweres ternédres Teilchen emittiert wird, wire somit ein kalter Prozef3.

Bisher wurde argumentiert, dafy nur ternére Teilchen emittiert werden kénnen,
deren Energiekosten kleiner oder gleich der Deformationsenergie am Szissions-
punkt sind. Die Silicium-Isotope besitzen die hochsten Energiekosten aller bis
heute detektierten terndren Teilchen. Sie betragen je nach Aktinid zwischen
60 MeV und 70 MeV (sieche Abbildung 2.5). Die mittlere Deformationsener-
gie am Szissionspunkt entspricht andererseits etwa der in der biniren Spaltung
auftretenden mittleren totalen Anregungsenergie. Aus Abbildung 6.16 ist er-
sichtlich, daB die mittlere Anregungsenergie TXFE;, fiir die Aktinide ?**Am* und
250Cf* nicht mehr als 30 MeV betrigt. Sie ist somit deutlich kleiner als die Ener-
giekosten der Silicium-Isotope. Dafl die Silicium-Isotope trotzdem bei diesen
Aktiniden beobachtet werden ist kein Widerspruch, da die TXE\;,~Verteilungen
eine grofle Breite besitzen. Mittels Messung der Neutronenverteilungen aus den
Fragmenten 148t sich fiir die Aktinide abschéitzen, daf§ die Standardabweichung
orxe der Anregungsenergie typischerweise 10 MeV betrégt.

In Abbildung 6.14 sind auch die Ausbeuten der terniren “Li, 1°Be, C, 2°0,
2IF und **Ne aus der Reaktion ?*Th(ngy,,f) eingezeichnet. Nach der Systematik
des Ausbeutenverlaufs in Abhéngigkeit des Compoundkernes miifiten die Aus-
beuten der terniiren Teilchen aus der Reaktion ?*Th(ng,,f) stets am kleinsten
sein. Dies ist aber nicht der Fall. Die Ausbeuten entsprechen etwa denen der Re-
aktion 23°Pu(ny,,f), was man am besten bei den ternfiren ' F— und ?**Ne-Teilchen
in Abbildung 6.14 beobachten kann. Da nur die ternéren Teilchenausbeuten des
20Th*~Compoundkernes nicht der Systematik gehorchen, liegt der Verdacht na-
he, daf} das Targetmaterial bei diesen Messungen verunreinigt war. Wie bereits
in Abschnitt 5.1.3 erldutert wurde, kommen bei einer Verunreinigung des Tar-
getmaterials von nur etwa 0,03 % durch ?*Pu etwa die Hilfte der gemessenen

terniren 2*Ne—Teilchen vom Plutonium. Deshalb sind die 23°Th*~Mefidaten eher
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Abbildung 6.17: Energiekosten schwerer ternirer Teilchen aus der Reaktion
24 Am (2nyy,,f).

als obere Grenzen aufzufassen.

6.3.3 Schwerste ternire Teilchen

Die schwersten bislang detektierten terndren Teilchen sind die Si-Isotope. Sie
wurden bei den Reaktionen 2 Am(2ny,,f) und 2**Cf(nyy,,f) gefunden. Im Halpern—
Modell bedeutet dies, dafl alle terndren Teilchen, deren Energiekosten kleiner
oder gleich den Energiekosten der beobachteten Si-Isotope sind, ebenfalls in die-
sen Reaktionen beobachtbar sein miiiten. In Abbildung 6.17 ist der Verlauf der
Energiekosten der Si— bis Cr-Isotope fiir die Reaktion 2*! Am(2n,y,,f) gezeigt. Die
Energiekosten wurden gewichtet. Im Gegensatz zu den leichten Teilchen (siehe
Abbildung 2.4) steigen ab Silicium die Energiekosten in Abhéngigkeit der Masse
und/oder Kernladung der ternéren Teilchen nicht mehr an. Fiir die experimentell
nachgewiesenen Si-Isotope erhilt man etwa 65 MeV. Bei den P-Isotopen gibt es
Teilchen mit vergleichbaren Energiekosten, wihrend ab den S-Isotopen sogar ei-
nige mit kleineren Energiekosten existieren. Nach dem Halpern—Modell miifiten
somit ternédre Teilchen mit Z > 14 auftreten und nachweisbar sein. Diese Teil-
chen miifiten sogar eine etwas gréflere Ausbeute als die Si-Isotope besitzen. In

[Hes 97] wurden obere Grenzen in den Ausbeuten von *2S und °Ca, die kleinere
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Abbildung 6.18: Massenausbeuten der ternidren Teilchen und bindren Fragmente
der Reaktion 9Pu(ng,,f).

Energiekosten als die beobachteten Si-Isotope haben, bestimmt. Diese oberen
Grenzen liegen etwa eine Groflenordnung niedriger als die Ausbeuten der Si—
Isotope. Wahrend das Halpern—Modell die Ausbeuten ternérer Teilchen bis zu
den Si-Isotopen gut beschreibt, ist dies offensichtlich fiir grélere Kernladungen
nicht mehr der Fall. Es tritt demnach ein Prozef ein, der nicht im Halpern—Modell
beriicksichtigt wird. Eine Moglichkeit wire die endliche zur Verfiigung stehende
Nukleonenanzahl im Hals des spaltenden Kerns. Aufgrund der in Abschnitt 6.3.1
beschriebenen Besonderheit der Massenregion 132 < Axp < 142 kénnte es sein,
daB fiir nennenswerte terniire Ausbeuten das schwere Fragment mindestens '32Sn
enthalten muf}. Diese Vermutung wird auch durch die Tatsache unterstiitzt, dafl
in der bindren Niederenergiespaltung nur nennenswerte Ausbeuten fiir Fragmen-
te schwerer als ca. !32Sn beobachtet werden. Falls das komplementire leichte
Fragment mit einer #hnlichen Argumentation wie fiir **Sn mindestens das magi-
sche 82 Ge-Nuklid enthilt, bleiben fiir den Hals des spaltenden Systems nur eine
begrenzte Anzahl von Nukleonen iibrig. Allerdings ist in der leichten Fragment-
gruppe die Situation nicht so eindeutig wie bei dem doppelmagischen 32Sn in der

Gruppe der schweren Fragmente. Rechnungen zum zeitlichen Ablauf der Spal-
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tung in einem 2—Zentren Schalenmodell [Mos 71] haben bereits vor vielen Jahren
zu der Erkenntnis gefiihrt, dafl Schaleneffekte der Fragmente schon sehr friih im
Spaltprozefl sichtbar werden. Die Dynamik des Spaltprozesses konnte demnach
dafiir verantwortlich sein, dafl mindestens '32Sn als Cluster im schweren Frag-
ment und ein Cluster in der Nihe von %2Ge im leichten Fragment vorhanden sein
miissen. Fiir die spaltenden Aktinide Americium beziehungsweise Californium
wiirden maximal etwa 30 bis 40 Nukleonen im Hals verbleiben. Die Ausbeu-
ten noch schwererer ternirer Teilchen miiffiten demnach stark unterdriickt sein,
welches deren erfolglose Suche erkldren konnte.

In Abbildung 6.18 sind die Massenausbeuten ternirer Teilchen sowie bindrer
Fragmente der Reaktion *Pu(ngy,,f) dargestellt. Das schwerste ternire Teilchen
ist das in dieser Arbeit detektierte 3?Al. Das leichteste entdeckte Spaltfragment
hat eine Massenzahl von 68 [Dit 91]. Dies bedeutet, dafl bis heute eine Liicke im
Massenspektrum zwischen den schwersten terniren Teilchen und den leichtesten
Spaltfragmenten existiert. Es ist dabei interessant darauf hinzuweisen, daf} die
Untersuchungen am Lohengrin zur ternidren Spaltung bis hinab zu Ausbeuten von
ca. 107! /Spaltung getrieben werden konnten, withrend die Lohengrinexperimen-
te zur binfiren Spaltung ,nur” bis zu Ausbeuten von 107 /Spaltung reichen. Hier
kommt zum Ausdruck, dal dank der von den terndren Teilchen eingehaltenen
Systematik in den Energieverteilungen man in der terniren Spaltung schon aus
dem Nachweis von wenigen Einzelereignissen die Gesamtausbeuten einigermaflen
verldfilich abschéitzen kann.

SchlieBlich lassen sich anhand von Abbildung 6.18 die Spekulationen zu
den magischen Clustern in den Spaltfragmenten von experimenteller Seite her
erhéirten, wobei die herausgehobenen Cluster aus der Feinstruktur in den Aus-
beutekurven der Fragmentmassen erschlossen werden. In der bindren Massenver-
teilung ist im schweren Ast deutlich zu erkennen, daf} fiir Massenzahlen A < 132
die Ausbeute steil abnimmt (man beachte die logarithmische Skala). Das ist so zu
interpretieren, dafl — wie oben schon argumentiert — fiir nennenswerte Ausbeuten
das schwere Fragment mindestens das doppelt magische 32Sn enthalten muf}. Der
Einflufl von magischen Clustern 148t sich damit direkt an der Ausbeutekurve fiir
Spaltfragmente ablesen. Im leichten Ast ist fiir A = 80 ebenfalls ein Knick in der
Steigung der Ausbeutekurven auszumachen, d.h. Ausbeuten fiir A < 80 sind zu-
nehmend unterdriickt. In Abbildung 6.19 ist der Deutlichkeit halber die Massen-
ausbeute der leichten Fragmente im Bereich 74 < A < 84 vergroflert dargestellt
[Gon 99]. Neben den Massenausbeuten der Reaktion #*Pu(ng,,f) [Dit 91] sind
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Abbildung 6.19: Ausschnitt aus der Massenverteilungskurve der leichten
Fragmente fiir verschiedene durch thermische Neutronen gespaltene Aktinide
[Gon 99]. Der Deutlichkeit halber sind die einzelnen Kurven um jeweils einen Fak-
tor 10 gegeneinander versetzt. Die Figur wurde freundlicherweise von H.O. Den-

schlag zur Verfiigung gestellt.

noch diejenigen der Reaktionen 2°U(nyy,,f) [Sid 89], 24?™Am (nyy,,f) [Dav 98] und
29Cf(nyy,,f) [Hen 94] dargestellt. An die MeBwerte im Bereich A = 80 bis A = 84
wurde zur Verdeutlichung des Knickpunktes in der logarithmischen Darstellung
jeweils eine Gerade angefittet. Es féllt auf, dal bei allen bisher gemessenen Mas-
senausbeuten bei der Masse A = 80 ein Knick auftritt. Lediglich bei 2°°Cf*
scheint er bei A = 79 zu liegen. Im leichten Fragment 148t sich der doppeltmagi-
sche 8Ni-Cluster in Analogie zu '¥?Sn beim schweren Fragment nicht realisieren,
da seine Ladungsdichte zu weit weg vom Tal der Stabilitdt ist. Dagegen beob-
achtet man in den Massen— und Ladungsausbeuten der leichten Fragmente bei
A = 70 eindeutig den Schalenabschluf} fiir 7 = 28 [Tse 99]. Hinter dem Knick
der Ausbeutekurve bei A = 80 verbirgt sich das Isotop $3Ge, also ein Nuklid
nahe dem N = 50 Schalenabschluf}. Eine unabhéngige experimentelle Stiitze der
Vorstellung, daf§ die Fragmente A = 80 und A = 132 kalten undeformierten Clu-
stern entsprechen, ist in Abbildung 6.13 zu sehen. Die Neutronenmultiplizitét
v lduft bei diesen Massen durch ein Minimum. Es wird daher vom Experiment
nahegelegt, dafl am Szissionspunkt innerhalb des leichten Fragments ein harter

Cluster mit Z = 28 existiert, der von weiteren Nukleonen umgeben ist, die den
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Erhalt der Neutronenzahl von 50 ndherungsweise sicherstellen.

Fiihrt man die Argumentation, dafl das schwere Fragment mindestens die
Masse A = 132 und das leichte Fragment die Masse A = 80 enthalten muf,
zuende, so 148t sich fiir die Ausbeuten der terniren Teilchen vermuten, dafl auch
diese steiler abfallen sollten, sobald im Beispiel des 2*°Pu* die Masse des terniren
Teilchens A = 240 — 132 — 80 = 28 iibersteigt. Diese Prognose findet man in
Abbildung 6.18 nicht unmittelbar und massengenau bestétigt, aber in Abbildung
6.14 ist der Abbruch in den terniren Teilchenausbeuten von 2°Pu* fiir A~30 gut
zu erkennen. Fiir den Compoundkern ?**U* erwartet man den Einbruch der Aus-
beute der terndren Teilchen bei A = 22, wiahrend im Experiment der Abbruch
nahe der Masse A = 24 beobachtet wird (siche Abbildung 6.14). Zumindest qua-
litativ beschreibt das diskutierte Bild damit auch das Wegbrechen der Ausbeute
fiir schwere ternére Teilchen in Abhéngigkeit des spaltenden Kerns in Abbildung
6.14. Diese Deutung der Experimente ist parallel zu der oben gegebenen In-
terpretation im Sinne der kalten Spaltung zu sehen, wobei eine enge Beziehung
zwischen beiden Betrachtungsweisen nahe liegt. Kalte ternire Spaltung wiirde
ndmlich dann eintreten, wenn die beiden Spaltfragmente undeformierte Cluster
sind und die gesamte Deformation des Compoundkerns am Szissionspunkt von
den Halsnukleonen getragen wird, die kollektiv als schweres ternéres Teilchen

freigesetzt werden.
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Kapitel 7
Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden die Ausbeuten und Energieverteilungen
terniirer Teilchen aus den Reaktionen ?**Th(ngy,,f), ?**U(ng,,f) und ?*Pu(ng,,f)
bestimmt. Die Experimente wurden am Massenseparator Lohengrin des Insti-
tuts Laue-Langevin durchgefiihrt. An diesem Institut wird den Experimentato-
ren der hochste Neutronenflul der Welt zur Verfiigung gestellt. Aufgrund des
hohen Neutronenflusses ist es bei den untersuchten Reaktionen gelungen, viele
schwere terndre Teilchen erstmals zu beobachten. Ausgehend von den bis zu
diesem Zeitpunkt schwersten bekannten terniren Teilchen, nimlich 2°0, wurden
die Energieverteilungen und Ausbeuten noch schwererer Teilchen bis hinauf zu

neutronenreichen Si-Isotopen bestimmt.

Bei der Reaktion ?**Th(ny,,f) waren als ternéire Teilchen nur Tritonen und a-—
Teilchen bekannt. In der vorliegenden Arbeit wurden 17 weitere ternére Teilchen
identifiziert, wobei fiir 11 eine Ausbeute angegeben werden konnte. Das schwer-
ste beobachtete Teilchen war das ?*Ne-Nuklid. Allerdings konnte nicht geklirt
werden, inwiefern eine Kontamination des Thoriumtargets etwa durch Plutoni-
um insbesondere fiir die schweren ternéren Teilchen zu verldfllichen Resultate
gefiihrt hat. Bei der Reaktion ?*U(ny,,f) wurden 25 unterschiedliche ternire
Teilchen detektiert, davon wurden 22 neu entdeckt. Neben der Bestimmung der
Ausbeuten von 16 Teilchen konnte zusétzlich eine obere Grenze fiir die Ausbeute
des 2"Na—Nuklids angegeben werden. Das schwerste beobachtete terniire Teilchen
bei der Reaktion 23U (ny,,f) war das 2*Ne-Nuklid. Bei der Reaktion 2*Pu(ngy,,f)
gelang es 36 unterschiedliche ternéire Teilchen zu identifizieren, davon 23 erstmals
bei dieser Reaktion. Fiir sechs ternéire Teilchen wurde zum ersten Mal die Aus-
beute bestimmt, darunter 32Al als schwerstes Nuklid. Dieses Nuklid besitzt die
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kleinste bis heute bekannte terniire Teilchenausbeute. Es wird in der Reaktion
2%9Pu(ny,f) in etwa einer von 10'" Spaltungen gebildet.

Die experimentellen Ausbeuten wurden den im Halpern—-Modell der ternéren
Spaltung berechneten Ausbeuten gegeniibergestellt. Dieses Modell setzt an, daf}
die Ausbeuten wesentlich von den Energiekosten bestimmt werden, die aufge-
bracht werden miissen, um im Vergleich zu binérer Spaltung ein weiteres ternéres
Teilchen zu emittieren. Dabei steigen die Energiekosten mit der Masse bezie-
hungsweise Ladung des ternédren Teilchens. Das Modell ist in der Lage die Trends
in den Ausbeuten zu beschreiben.

In der vorliegenden Arbeit wurde festgestellt, dafl im Gegensatz zu leichten
ternéren Teilchen die Ausbeuten schwerer Teilchen (Z > 8) deutlich vom spal-
tenden Aktinid abhéngen. Die Ausbeute terndrer Teilchen mit Z < 8 dndert sich
nur wenig in der Aktinidenreihe von Thorium bis Californium. Fiir ternire Teil-
chen mit groBerer Kernladung wurden dagegen Ausbeuteunterschiede von mehr
als zwei Groenordnungen gemessen. Mit steigender Masse und/oder Kernladung
der terndren Teilchen wird dabei der Ausbeuteunterschied zwischen leichten und
schweren Aktiniden immer grofler. Der abrupte Abfall in den Ausbeuten der
schwersten dann im Experiment noch zugénglichen ternéren Teilchen fallt prak-
tisch zusammen mit dem Erreichen der kalten Spaltung, d.h. einem Spaltprozef3
der ohne jegliche Anregungsenergie der beteiligten Teilchen ablauft. Bei leich-
ten Aktiniden wird kalte Spaltung fiir terndre Teilchen mit kleineren Massen
und/oder Kernladungen erreicht als bei schweren Aktiniden. Dies findet seine
natiirliche Erkldrung in der Tatsache, dafl die zur Abdeckung der Energiekosten
der terniiren Teilchen verfiighare Energie mit der Fissilitit Z?/A des spalten-
den Kerns anwichst. Es handelt sich hier um den erstmaligen Nachweis kalter
terndrer Spaltung in dem Sinne, daf} dieser Prozel grundséitzlich und nicht nur
in Grenzféllen kalt ablduft.

In der Arbeit wird ferner diskutiert, daB fiir die Reaktionen 2*'Am(2ny,,f)
und 2#Cf(n;y,,f) keine terniiren Teilchen mit Kernladungen Z > 14 gefunden
wurden, obwohl diese teilweise kleinere Energiekosten besitzen und daher nach
dem Halpern—Modell beobachtbar sein sollten. Die Messungen fiir 2*9Cf(ngy,,f)
sind allerdings noch nicht abschlieflend durchgefiihrt worden. Dies wird mit ei-
nem weiteren, neben der kalten Spaltung existierenden, ausbeuteunterdriickenden
Effekt erklédrt. Es wird argumentiert, dafl die aus dem Hals des spaltenden Kerns
emittierten ternidren Teilchen nur eine begrenzte Anzahl von Nukleonen zu ihrer

Bildung zur Verfiigung haben. Fiir nennenswerte Ausbeuten in der terniren Spal-
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tung sollte das schwere Fragment nicht leichter als das doppeltmagische 132Sn sein
sowie das komplementére leichte Fragment mindestens in einem Massenbereich
um das 8Ge-Nuklid liegen. Dies ergibt fiir die spaltenden Aktinide 2**Am* und
250Cf* maximal etwa 30 bis 40 Nukleonen fiir den Hals des spaltenden Kerns und
somit fiir das entstehende ternére Teilchen. Die Ausbeuten von noch schwereren
ternéren Teilchen sind stark unterdriickt. Dies wiirde die Beobachtung von 25Si
bei der Reaktion 2! Am(2n,,,f) als schwerstes terniires Teilchen erkléren, wiihrend
die oberen Grenzen noch schwererer Teilchen zu etwa einer Gréflenordnung nied-
riger bestimmt wurden. Diese Deutung fiihrt auch fiir die in der vorliegenden
Arbeit untersuchten spaltenden Kerne 2*°Th*, 234U* und ?*°Pu* zu Voraussagen
fiir die Masse beziehungsweise Kernladung der ternéren Teilchen, bei den die

234U* und

Ausbeuten unvermittelt rasch abfallen. Die Voraussagen passen bei
20Py* (nicht aber bei 2°Th*) gut mit dem Experiment zusammen. Dabei sollte
betont werden, dafl die beiden vorgetragenen Deutungsmoglichkeiten fiir das ei-
gentiimliche Verhalten der Ausbeuten, ndmlich zum einen die kalte Spaltung und
zum anderen die Bildung von Clusterfragmenten, sehr eng miteinander verwandt
sind. In der Tat sollte kalte ternéire Spaltung genau dann erwartet werden, wenn
die beiden Hauptfragmente undeformierte Cluster sind und die Deformation, die
durch den Hals zwischen den Fragmenten beschrieben wird, mit der Emission

eines aus den Halsnukleonen gebildeten terndren Teilchens abgebaut wird.
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