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Abb. 3 gedeutet werden kann: Enolhaltiger Ester
(40—98-proz.), im Hochvakuum sorgfiltig entliiftet,
befindet sich in einem Koélbchen aus Quarz an der
Hochvakuumapparatur und wird auf 0° gehalten.
Man beobachtet dann eine dauernde Kondensation des
Esterdampfes an den Wandungen des Rohres, mit
dem das Kolbchen an die Hochvakuumapparatur an-
geschlossen ist, so dal — wie an einem Riickflufi-
kithler — stindig Tropfen in das Kélbchen tropfen,
obwohl das ,Riickflufrohr Zimmertemperatur, also
eine um 20° hohere Temperatur aufweist als der
Ester im Kolbchen. Dies riihrt daher, dafl iiber dem
fliissigen Ester mit einem Enolgehalt > 7% die Zu-
sammensetzung des zuniichst weggehenden Dampfes
> 63% E ist und das Enol sich daher z. T1. in Keton

565

umwandelt. Der dadurch iibersédttigte Dampf Kkon-
densiert sich als Gleichgewichtsester, bis schliefilich
der gesamte, urspriinglich an Enol hochprozentige
fliissige Ester durch einen Kreislaufprozel iiber den
Dampf in Gleichgewichtsester umgewandelt ist, ob-
wohl der fliissige Ester streng aseptisch ist.
Systematische weitere Untersuchungen iiber
K-E-Umwandlungen im Gaszustand, insbeson-
dere Messungen der Umwandlungsgeschwindig-
keiten, der Aktivierungsenergien und der Wir-
kung verschiedener Katalysatoren in homogener
Katalyse im Gas, konnten leider duflerer Um-
stinde wegen vorerst nicht weitergefithrt werden.
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Es wird gezeigt, daBl bei der spontanen Kernspaltung die Teilung infolge des quanten-
mechanischen Tunneleffekts mit iiberwiegender Hiufigkeit unsymmetrisch erfolgen
mub. Hierbei erweist sich die Einfithrung der reduzierten Masse beider Bruchstiicke in
die Formel fiir die Durchlissigkeit des Gamow-Berges als entscheidend fiir das Auf-
treten des Hiufigkeitsminimums bei symmetrischer Spaltung, wihrend Spaltungen mit
zu grofler Verschiedenheit beider Massen nicht vorkommen kénnen, weil dann beide
Bruchstiicke eine zu hohe Coulombsche Potentialschwelle zu durchsetzen haben. Das
nach der Theorie zu erwartende Haufigkeitsmaximum *der Spaltungen bei den Atom-
gewichten A4; = 95 bzw. A» = 140 pafit genau zu den Beobachtungsergebnissen.

ei den theoretischen Untersuchungen zur

Uranspaltung blieb bisher die Frage vollig
ungeklirt, weshalb die Teilung des Kerns mit
iiberwiegender Hiufigkeit in unsymmetrischer
Weise ! erfolgt. Diese Beobachtungstatsache war
um so unverstindlicher, als theoretische Ab-
schitzungen von Fliigge und v. Droste’,
Meitner und Frisch® Bohr und Whee-
ler® ergaben, daBl die bei symmetrischer Spal-
tung des Urankerns freiwerdende Energie am
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groften ist, wihrend sie mit zunehmender Un-
symmetrie relativ stark abnimmt.

Man hitte danach zunichst erwartet, dafl die
energetisch begiinstigte symmetrische Spaltung
am héufigsten auftritt und daB sich, im ganzen
gesehen, eine Massen-H#ufigkeitsverteilung der
Bruchstiicke einstellt, welche bei den Massen in
der Gegend von 4, =118 ein Maximum besitzt, und
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die dann nach groferen und kleineren Atomge-
wichten hin abfillt, bis man schlieflich zu Tei-
lungsverhéltnissen gelangt, bei denen keine oder
nur noch wenig Energie gewonnen wird.

Tatsdchlich zeigen jedoch die Experimente von
Hahn und Strafmann? dal bei thermischer
Spaltung iiberhaupt nur solche Prozesse stattfin-
den, bei denen das kleinere Bruchstiick eine Masse
etwa zwischen A, =82 bis A4, =103 besitzt. Sym-
metrische Spaltungen kommen in merklicher Hiu-
figkeit hingegen iiberhaupt nur vor, wenn man die
Urankerne mit Neutronen von mehreren MeV
Energie beschiefit3. Und unter Verhiltnissen, wie
sie in einem Uranmeiler herrschen, bei denen
sicher sowohl die thermischen als auch die schnel-
len Neutronen Spaltprozesse auslésen, sind nach
den veroffentlichten Angaben® die unsymmetri-
schen Spaltungen so viel hiufiger als die sym-
metrischen, daf die Massen-Héufigkeitsverteilung
der Spaltprodukte in der Gegend von A, =118 ein
sehr tiefes Minimum besitzt.

Eine theoretische Untersuchung der Spaltvor-
génge hat nun ergeben, dafl man jedenfalls bei der
spontanen Kernspaltung, bei der ganz besonders
einfache und durchsic¢htige Verhiltnisse vorliegen,
eine ausgeprigte Bevorzugung der unsymmetri-
schen Teilungsvorginge erwarten mufl, wenn man
die Wirkungen des Gamowschen Potentialwalles,
welchen die Teilchen beim Ablauf des Spaltpro-
zesses zu iliberwinden haben, in richtiger Weise
beriicksichtigt.

Die Durchsetzung einer solchen Schwelle kann
ndmlich bei gegebener Teilchenenergie aus zwei
physikalisch unabhéingigen Ursachen verhindert
werden. Es ist dazu entweder nur notig, daBl eine
zu grofle Hohe dieser Potentialwand die Durch-
dringungsfahigkeit auf Null herabmindert: dieser
Fall tritt bei der Uranspaltung ein, wenn das Tei-
lungsverhiltnis sehr unsymmetrisch wird. Oder
aber es kann selbst bei relativ niedriger Hohe des
Potentialwalles ein Durchtritt der Partikel unter-
bunden oder zumindest sehr eingeschrinkt wer-
den, wenn ihre Massen zu grof sind. Dieser Effekt
spielt bei der symmetrischen Spaltung eine ent-
scheidende Rolle.

Beide zusammen bestimmen im wesentlichen die
GroBe des Massenbereichs der Spaltstiicke und die
zu den verschiedenen Atomgewichten gehorenden
Haufigkeiten.

Die spontane Uranspaltung wird nun physika-
lisch in der Weise zustande kommen, dafl infolge

E. BAGGE i

der Nullpunktsbewegungen der Nukleonen im
Kern 235U sich gelegentlich bis zu einem gewissen
Grade Abschniirungen groBerer Kernbruchstiicke
vorbilden, welche zum Eintritt der spontanen
Spaltung fiithren konnen. Die Grofe dieser Teil-
bereiche liegt zunéchst nicht fest. Sie ist rein kine-
matisch-statistisch bestimmt, und es ist ohne wei-
tere Annahmen kein einziges Atomgewicht vor
einem anderen ausgezeichnet. Man wird darum
in einer gewissen Niherung annehmen diirfen, daf
das Auftreten aller moglichen Atomgewichte A,
der abgeschniirten Teilbereiche nahezu glelch
wahrscheinlich ist. Die entsprechende Verteilungs-
funktion hat die Gestalt:

W(4,)dA, =C d4y; Q)

hierbei moége C’ eine von A, naherungswelse
nicht abhéingige Konstante darstellen

Die Uranspaltung tritt nun ein, wenn die durch
die Nullpunktsbewegungen vorgebildeten Teilchen
in der Lage sind, den vor ihnen liegenden Gamow-
Berg zu durchsetzen. Dies ist jedoch nur mit einer
bestimmten Wahrscheinlichkeit W der Fall,
welche durch den bekannten Gamow-Faktor ge-
geben ist:

]/QMAE‘ ‘R
W=101,

 [sec—1]. @)

Hierbei bedeuten p die reduzierte- Masse der
beiden Uranbruchstiicke

1 1 1
_——= — T 3
w m 4, T 4, ®)

(m: Masse eines Nukleons; A,: Atomgewicht des
kleineren, A4, des grioferen Bruchstiicks), AE,
die Hohe des Gamow-Berges und R eine Linge,
die so bestimmt wurde, dafl sich die Zerfallszeit
des Kerns 235U fiir 4, =95 zu v =8,7-10+20 sec
ergibt®. Fiir AE, wurde dabei ein weiter unten
noch naher besprochener Wert von 27,6 MeV ein-
gesetzt, fiir welchen sich dann der fiir R sehr
plausible Wert von 1,12-10—12 ¢m ergab.

Die von uns verwendete Formel (2) unterschei-
det sich von der Bohr-Wheeler-Formel®
fiir diesen Fall im wesentlichen nur durch die
Einfithrung der reduzierten Masse w, deren Ver-
wendung jedoch fiir das Verstindnis der stati-

1 Es sei beziigl. weiterer Einzelheiten hierzu auf
S.Fligge, Z. Physik 121, 298 [1943], verwiesen.
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stisch bevorzugten unsymmetrischen Uranspal-
tung ganz wesentlich ist.

Als erwartete Haufigkeitsverteilung H(A4,)dA4,
folgt damit aus (1) und (2) schlieBlich:

H(Al) dAl T i

T 16,31/_‘4_‘ (1 £ i) s
A A MBV % dAl ; (4)

(AE, in [MeV]).

C-10
A=A, + 4, =235

Die Hohe der Potentialschwelle fiir das jewei-
lige A, ist uns nicht bekannt. Man weifl nur, daBl
der Mittelwert iiber alle in Wirklichkeit auftre-
tenden Spaltprozesse etwa 5,6 MeV betragt. Um
nun zu theoretischen Werten fiir AE, zu gelan-
gen, welche auch die Abhéngigkeit der Schwellen-
energie von A, erkennen lassen, betrachten wir
ein sehr vereinfachtes Modell des Spaltvorgangs,
das zwar sicher zu hohe Werte fiir AE , liefert,
welches aber immerhin so viel mit der Wirklich-
keit zu tun hat, daB es den Gang von AE, einiger-
mafen richtig erfassen wird.

Es werde also angenommen, dafl die Abschnii-
rung beim Teilungsprozef immer erst bis zur
Ausbildung zweier kugelformiger Kernbruch-
stiicke fiihre, welche sich gerade noch beriihren,
bevor die Trennung der beiden Partner einsetzt.
Fiir diesen stark idealisierten Modellvorgang ist
die maximale Coulomb-Energie, die dabei frei-
werden konnte, gegeben durch den Ausdruck

Z, Z, e*

E o 3 3 ¥
Vg +vg)

(%)

Ihr Zahlenwert ist in allen Féllen um etwa 25
bis 30 Me Vgrofer, als der Energie ¢ entspricht, die
nach der Massenenergiebilanz beim Spaltprozefl
gewonnen werden kann. Die Teilchen haben also
gewissermaBen einen Coulomb-Berg zu iiberwin-
den von der Grofle

AE’CzEC—s.

11 Anmerkung bei der Korrektur: Nach Einreichung
dieser Arbeit erfuhren wir durch einen Besuch Prof.
Heisenbergs bei Prof. Bohr in Kopenhagen Ende
August 1947, daB J. Frenkel in einer Notiz der
Sowjetischen Akademieberichte in den uns bisher un-
zuganglichen Kriegsjahrgingen schon auf die Bedeu-
tung der reduzierten Masse in diesem Zusammenhange
hingewiesen hat. Ob er auch die weiteren in unserer
Arbeit besprochenen quantitativen Folgerungen ge-
zogen hat, ist uns leider nicht bekannt.

12 W.Jentschke, Z. Physik 120, 165 [1942].
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Den Verlauf von ¢ entnehmen wir dabei un-
mittelbar den Messungen von Jentschke?®,
welche in Abb.1 dargestellt sind. Dort findet sich
zugleich auch der Verlauf von E, eingezeichnet,
der erkennen ldft, dafl der Abstand AE, der bei-
den Kurven von einem Minimalwert bei 4, =118
zu immer hoheren Werten bei kleineren Atom-
gewichten 4, anwichst. Diese Vergroferung von
AE, ist schlieBlich dafiir verantwortlich, daf

210+

Spaltenergie
MeV
200+

190

1604 7+
>4 gemessene Spaltenergie
4 (Jentschke)
150 ‘
|
{
140 T 1

2 8 % 100 10 120
-——»AlomgewicM
Abb. 1. Die Coulombsche Maximalenergie E, des

idealisierten Modellvorgangs bei der Spaltung und
die experimentell bestimmte Spaltenergie ¢ fiir die
verschiedenen Atomgewiclite. - o = Mefpunkte von
Jentschke fiir die Spaltenergie von 235U bei
Auslosung durch thermische Neutronen. Zur deut-
licheren Wiedergabe der gegenseitigen Abstandsver-
héltnisse beider Kurven ist der Verlauf von E, (um

25 MeV zu kleineren Energien verschoben) gestrichelt
nochmals eingezeichnet.

Bruchstiicke unterhalb eines bestimmten A4,-Wer-
tes nicht mehr auftreten koénnen, weil dann die
Durchlassigkeit des Gamow-Berges zu stark her-
abgesetzt wird.

In Abb.2 ist nun die theoretische Hiufigkeits-
verteilung der Spaltprodukte nach Formel (4)
unter Verwendung der zuletzt besprochenen E -
Werte eingezeichnet und zum Vergleich noch die
nach den amerikanischen Angaben beim Uran-
meiler beobachtete Haufigkeitsverteilung einge-
tragen.
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‘Wie man sieht, stimmt die theoretische Kurve in
zwei wesentlichen Punkten gut mit den experi-
mentellen Angaben an kiinstlich erzeugten Spalt-
prozessen iiberein:

1. Das Maximum der Massen-Hiufigkeitsvertei-
lung der Kernbruchstiicke liegt bei etwa A, = 95.

2. Bei A,-Werten > 100 fillt die Verteilungs-
kurve wieder ab und erreicht ein Minimum fiir
den Fall der symmetrischen Spaltung.

Dall die Héaufigkeitsverteilung dabei fiir A,-
Werte > 95 wieder absinkt, ist nach Formel (4)
leicht verstdndlich. Es gibt ja nach dieser Glei-

\Haufigkeit }
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Bereich fir therm
Neutronen
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Atomgewicht A4

Abb. 2. Der theoretisch zu erwartende Kurvenverlauf
fiir die Massen-Hiufigkeitsverteilung der Spaltpro-
dukte bei der spontanen Spaltung bei Verwendung
der Kurve ¢ fiir die Spaltenergie und die experimentell
ermittelte Haufigkeitsverteilung heim Uranmeiler.

Durch Schraffierung abgegrenzt: Hahn-Stral -
mann-Bereich der Spaltprodukte mit thermischen
Neutronen.

chung zwei Moglichkeiten dafiir, daB der dort auf-
tretende Exponentialfaktor kleine Werte annimmt.
Entweder namlich ist AE, relativ sehr grof, wie
dies bei den Atomgewichten unterhalb von A, =9
A A
der Fall ist, oder der Ausdruck - 114 (1 — 11

steigt verhéltnismilBig rasch an, was fiir die Um-

A
gebung von A, = - die Hauptrolle spielt. Beide

Effekte zusammen bestimmen im wesentlichen den
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Verlauf von H(A,). Dereine [AE,> (AE,),;.] er-
zwingt den Héufigkeitsabfall bei 4, <95, der an-

dere {:ilf (1 — 1217) =~ %} den Héaufigkeitsabfall fﬁr.
A, >95. '

Nach unserer heutigen Kenntnis vom Gang der
Massenhiufigkeitsverteilung als Funktion der An-
regungsenergie des spaltenden Kerns (abneh-
mende Anregungsenergie entspricht einer Zu-
nahme der Spaltungsunsymmetrie) kann nun
kaum ein Zweifel dariiber hestehen, daB die spon-
tane Spaltung tatséichlich bevorzugt unsymme-

‘trisch ablaufen wird. Und unsere theoretischen

Betrachtungen zeigen, dal auch bei vorsichtiger,
im Sinne des gewiinschten Effekts eher iibertrie-
ben ungiinstiger Extrapolation der MeBergebnisse
von Jentschke sich dennoch deutlich eine
Spaltungsunsymmetrie ergibt. Wir halten darum
in diesem Falle die Zusammenhinge theoretisch
fiir befriedigend gekldrt. DaB dabei unsere
Kurve mit der experimentellen vom Uran- Pile
nicht genau zusammenfillt, ist beinahe selbst-
versténdlich, da unsere Angaben eben nur fiir
die spontane Spaltung richtig sind, wihrend die
experimentelle Kurve fiir die induzierte Spaltung
durch thermische und schnelle (!) Neutronen gilt.
Freilich waren wir bei der Herleitung unserer
theoretischen Kurve nicht ganz konsequent, da
wir als e-Kurve fiir die Spaltenergie nicht dié bis-
her unbekannte Kurve fiir die spontane Spaltung
von 235U, sondern die experimentelle Kurve von
Jentschke fiir die mit thermischen Neutronen
ausgeldsten Prozesse zugrunde gelegt haben, wo-
bei der Verlauf der letzteren fiir die Atomgewichte
von A, =105 bis A, =117 nur durch eine ziem-
lich unsichere Extrapolation erschlossen werden
kann. (Eine leichte, infolge des Mangels experi-
menteller Angaben bisher aber vollig willkiirliche
Abflachung der e-Kurve kinnte sofort ein zu den
Experimenten viel besser passendes tiefes Mini-
mum von H (A;) bei A =117 ergeben!) Man
wird aber annehmen diirfen, daBl die Kurve von
Jentschke und die andere, welche fiir die
spontane Spaltung in Wirklichkeit einzusetzen
wére, sich qualitativ und quantitativ nur wenig
unterscheiden.



