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Uber einige Strontium- und Y'ttriumisotope bei der Uranspaltung

Von GiunteErR HERrRMANN * und Fritz STRASSMANN

Aus dem Anorganisch-Chemischen Institut der Universitdt Mainz
(Z. Naturforschg. 11 a, 946—954 [1956] ; eingegangen am 9. September 1956)

Die Suche nach einem 6—10d Sr— > 100 d Y bei der Uranspaltung war ohne Erfolg, die Aus-
beute dieser vermuteten Spaltkette ist < 3-1075%. Die frither beobachtete schwache Nachbildung
beim Zerfall des 50,5 d ®Sr konnte nicht bestdtigt werden. Im #Sr wurde mit ~ 0,01% Anteil
am Zerfall eine p-Strahlung nachgewiesen, die von einem Ubergang #Sr— 13 sec $9mY herriihrt.
Nach einer schnellen chemischen Trennung von Yttrium aus Strontium wurde das 89mY durch seine
Halbwertszeit und y-Energie (0,95 % 0,05 MeV) identifiziert. Fiir das 92Sr wurde eine Halbwertszeit
von 2,60 0,04 h und durch Absorptionsmessungen f-Strahlen von 0,55 % 0,05 (f,, 90%) und
1,5 % 0,1 MeV (f3;, 10%) und y-Strahlen von etwa 1,5 MeV Energie gemessen. Da von anderer Seite
y-Strahlen von 1,38 (y;) und 0,44 MeV (y,) mit einer relativen Hadufigkeit von etwa 10 : 1 beobachtet
wurden, ist anzunehmen, daB der Zerfall zu 90% iiber ;—y; und zu 10% iiber f,—y, erfolgt. Die
Zerfallsenergie des ?2Sr betrigt demnach 1,9 = 0,1 MeV. Fiir die 1,2 MeV y-Strahlung im Yttrium
aus der Spaltung wurde die Zuordnung zum 'Y bestitigt, ihr Anteil am Zerfall des 'Y betrigt
0,4 * 0,2%. Die relativen Spaltausbeuten von #Sr, °Sr und ?!Sr bei der Spaltung von natiirlichem
Uran mit langsamen Neutronen wurden bestimmt und mit einer Ausbeute von 5,77% fiir *Sr daraus
absolute Ausbeuten von 4,50 * 0,16% fiir 8Sr und 5,2 * 0,4% fiir 'Sr berechnet. Die Halbwertszeiten

von °0Y, 91Y, 8Sr und 87mSr wurden zu 64,8 + 0,2 h, 58,3 £0,8d, 65,0 £ 0,7d und 2,90 £ 0,08 h

bestimmt.

In einer fritheren Mitteilung ! hatten wir iiber die
Suche nach einer 6—10d—>100 d Y-Spaltkette
berichtet. Hinweise auf diese Spaltkette waren bei
der Verarbeitung von relativ stark und lange mit
langsamen Neutronen bestrahltem Uran auf fol-
gende Weise erhalten worden?: Nach dem Zerfall
des 10h %1Sr war die Strontiumfraktion nochmals
gereinigt worden und dadurch zugleich das 58d
91Y entfernt worden. Nach einigen Wochen wurde
aus diesem Strontium das nachgebildete Yttrium
abgetrennt, es enthielt neben dem 65h Y aus
28 a 9Sr eine weitere Aktivitit, die mit etwa 160 d
Halbwertszeit und mit einer f-Strahlung von etwa
2,2 MeV zerfiel. Spatere Yttriumfallungen aus den-
selben Strontiumpriparaten enthielten diese lang-
lebige Aktivitat nicht, so dal die Halbwertszeit
ihrer Muttersubstanz auf 6 — 10 d geschitzt werden
konnte. Chemische Versuche stiitzten die Zuordnung
der 160 d-Aktivitit zum Yttrium. Die Uberpriifung
der Beobachtungen nach demselben Verfahren! war
jedoch ohne Erfolg und ergab eine Spaltausbeute
von <0,02% fiir diese Kette, wihrend fiir Stron-
tium- und Yttriumisotope Ausbeuten von 4 —6% zu
erwarten sind® Nun ist es nicht ausgeschlossen,

* Dissertation Universitat Mainz 1956.
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dal} diese Kette bei den fritheren Versuchen eben-
falls nur mit einer Ausbeute dieser GroBenordnung
entstanden war, wenn auch eine genaue Auswertung
der Versuche in dieser Hinsicht nicht moglich ist.
Es schien uns daher notwendig, die Suche nach dem
6—-10d Sr—>160d Y mit stirkeren und sorgfal-
tiger gereinigten Préparaten fortzusetzen. Neben
den Ergebnissen dieser Versuche sollen nachstehend
noch einige Beobachtungen an anderen Strontium-
und Yttriumisotopen mitgeteilt werden.

Methodik

Die Bestrahlungen erfolgten zum Teil mit verlang-
samten Be-D-Neutronen des Mainzer 1,2 MV Kaska-
denbeschleunigers, zum Teil unter verschiedenen Bedin-
gungen im Reaktor in Harwell. Die Messungen von
fB-Strahlen wurden mit Glockenzdhlrohren mit 1,5 bis
2,0 mg/cm? dicken Glimmerfenstern durchgefiihrt. Zur
Energiebestimmung von f-Strahlen wurden Absorp-
tionskurven in Aluminium aufgenommen und nach
Brevrer und Zinti* ausgewertet. Absolute S-Aktivita-
ten wurden in einer Anordnung mit bekanntem Geo-
metriefaktor bestimmt und um die Absorption der
p-Strahlen im Zihlrohrfenster und in der Luftschicht
zwischen Priparat und Zihlrohr, um die Selbstabsorp-

3 E.P. Stemxere u. L. E. GLenpeniy, Proc. Intern. Conf.
Peaceful Uses Atom. Energy, Genf 1955, Bd. 7, S. 3 ff.
4 E.Brevrer u. W. Zinti, Helv. Phys. Acta 19, 375 [1946].
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tion im Préparat und die Riickstreuung vom Priparat-
triager® korrigiert. Zur Messung von 7-Strahlen stand
fir einen Teil der Versuche ein Szintillationsspektro-
meter mit einem NaJ(Tl)-Kristall von 2,5 cm Dicke
und 5cm Durchmesser und einem Einkanal-Impuls-
héhenanalysator zur Verfiigung. Da die Hochspan-
nungsversorgung des Photomultipliers noch nicht ge-
niigend stabilisiert war, waren bei diesen Messungen
teilweise relativ grofle Schwankungen zu beobachten.
Zur Bestimmung der absoluten Aktivitdt einzelner
Linien eines y-Spektrums wurde die Flidche unter dem
charakteristischen Maximum der Linie im Spektrum
ermittelt. Aus einer unter gleichen Bedingungen erhal-
tenen Eichkurve wurde entnommen, welcher Bruchteil
einer y-Strahlung dieser Energie im charakteristischen
Maximum gemessen wird. Fiir diese Eichkurve wurde
das y-Spektrum eines !40Ba—1!40La-Préiparates auf-
genommen, dessen absolute Aktivitit durch S-Messung
bekannt war, wihrend die Anteile der sechs stirksten
y-Linien am Zerfall Literaturangaben®7 entnommen
wurden®. Dieses Verfahren ist zweifellos weniger ge-
nau als die Eichung mit verschiedenen y-Strahlern, die
nur eine p-Strahlung aussenden, es reicht aber fiir
unsere Zwecke aus.

Die Isolierung und Reinigung der Strontiumisotope
aus bestrahlten Uranverbindungen wurde bereits be-
schrieben!, ebenso die zur Messung von Zerfallskurven
der Strontiumisotope teilweise benutzte Methode mit
laufender Entfernung der Tochtersubstanzen. Bei die-
sem Verfahren wird fiir jeden MeBpunkt der Zerfalls-
kurve ein neues Strontiumpridparat hergestellt, das
kurz vor der Messung von den nachgebildeten Yttrium-
isotopen befreit wird. Stérungen der Zerfallsmessungen
durch Nachbildungseffekte werden dadurch vermieden.
Die fir die Suche nach dem 160dY verwendeten
Yttriumpraparate wurden aus Strontium durch Fallung
an Fe(OH); mit karbonatfreiem Ammoniak abgetrennt
und durch mehrfache Umfillung neben inaktivem Sr2*
gereinigt (Methode A). Dieses Verfahren hat den Nach-
teil, daf} alle im Strontium noch vorhandenen, mit Am-
moniak féllbaren Verunreinigungen nicht vom Yttrium
abgetrennt werden. Deshalb wurde ein zweites Verfah-
ren benutzt (Methode B). Die Reinigung des Yttriums
vom Strontium erfolgt durch zwei Fe(OH)j-Fiallungen
‘und dreimalige kathodische Abscheidung des Yttriums
aus schwach saurer willriger Losung?. AnschlieBend
wurde aus der salzsauren Losung des Yttriums eine
Schwefelwasserstoffillung mit Cu®*t als Trdger durch-
gefithrt. Das Yttrium wurde dann auf eine Kationen-
austauschersdule (Dowex 50 in der Ammoniumform,
20 cm lang, 4 mm Durchmesser) gegeben und bei 90°
mit Ammoniumlactatlésung von pg 3,0 bei einer Stro-
mungsgeschwindigkeit von 10 —12 ml/h eluiert1®. Um

5 L. Yarre u. K. M. Justus, J. Chem. Soc. 1949, Suppl.,
341. — B. P. Burrr, Nucleonics 5, No. 2, 28 [1949].

6 J. M. HoLLanper, I. PEruman u. G. T. SeaBorc, Rev. Mod.
Phys. 25, 469 [1953].

7 Nuclear Data, Circular of the National Bureau of Stand-
ards No. 499, mit Supplementen, Washington 1950/51.
Fortgesetzt in New Nuclear Data, laufende Zusammen-
stellungen in Nucl. Sci. Abstr. und in Nuclear Data Cards.
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den Durchbruch des Yttriums durch die S&ule zu ver-
zogern, wurde die Konzentration der Ammoniumlactat-
lésung bei konstantem pp-Wert in 10 ml Anteilen von
0,60, 0,65, 0,70... bis auf 1,0 mol/l gesteigert. Der
Durchbruch des Yttriums erfolgt bei diesem Verfahren
erst nach dem Durchflul von 50 ml, so dal} eine gute
Reinigung von leicht eluierbaren Verunreinigungen
erwartet werden kann. Die durch das 65h Y mar-
kierte Yttriumfraktion wurde in drei Teile geteilt, den
Vorlauf mit 40%, die Mittelfraktion mit 50% und den
Nachlauf mit 10% der Gesamtmenge, und jede Frak-
tion durch CuS-Féllung aus saurer Losung, durch
Fe(OH),-Fillung neben Ba?*, Sr2*, Rb* und Cs*
und durch YF;-Fillung neben (ZrO)2* nochmals ge-
reinigt.

Suche nach dem 160 d Yttrium

In Tab. 1 sind diejenigen der Versuche zum Nach-
weis des 160d Y zusammengestellt, bei denen die
starksten Strontiumpraparate verarbeitet wurden.
Neben den Versuchsbedingungen (Spalten 2—7)
sind die Eigenschaften der im Yttrium aus Stron-
tium aufgefundenen Aktivititen (Spalten 8—10)
aufgefithrt. Nur in zwei Fallen (Versuche 2 und 4 a)
wurde eine Halbwertszeit von 160 d beobachtet, bei
allen anderen Praparaten wurde die maximal mog-
liche Aktivitat eines 160 d Yttriums aus den Zer-
fallskurven abgeschitzt (Spalte 11). Um einen An-
halt tiber die Spaltausbeute der gesuchten Spaltkette
zu erhalten, wurde aus der Aktivitiat der 160 d-Kom-
ponente die der 6 —10 d Muttersubstanz berechnet
und mit der Aktivitdt des 50,5 d 8%Sr (Spalte 12)
verglichen, dessen Ausbeute 4,5% betrigt (vgl.
Tab. 7). Tab. 1 zeigt, dal die Eigenschaften der im
Yttrium aus Strontium beobachteten Aktivitdaten
(Spalten 8 und 9) ebenso wie die Spaltausbeuten
(Spalte 13) sehr verschieden waren. Die 160 d Ak-
tivitat der Versuche 2 und 4a kann nicht das ge-
suchte Yttrium sein, denn die fiir diese Versuche
errechnete Spaltausbeute wird bei den Praparaten
4b und 4c noch um eine GroBenordnung unter-
schritten. Zudem stammen diese beiden Praparate
aus demselben Versuch wie das Préaparat 4a. Die
im Yttrium aus Strontium beobachteten Aktivitdten
miissen als Verunreinigungen angesehen werden, die

8 Niheres in der Dissertation von G. Herrmann, Mainz 1956.

9 G. Lance, Diplomarbeit Mainz 1956.

10 S W. Mayer u. E.C. Freming, J. Amer. Chem. Soc. 75,
5647 [1953]. — E. C. Freiuine u. L. R. Busyey, J. Amer.
Chem. Soc. 76, 1021 [1954]. — J. G. Cuninguame, M. L.
Sizeranp, H. H.WiLuss, J. Eakins u. E. R. Mercer, J. Inorg.
Nucl. Chem. 1, 163 [1955].
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Darstellung Beobachtete Aktivitiat 7
\7 c Pe— — W - T L DS SO S N I_ £ 0
o Bestr tp iR tp Verf. | T Es | % & 4 (%)
1 | 2|34 5 6 7| 8 9 0 o1 12 13
R it NN R e Th i T | | T S
1 U (thN 3d | 7d 210d| A | 60d 6 <5 | 3-106| <005
2 | U IN|3d| 94 |200d| A |160d 35 35 | 4-108 1-10-4
3 | U IN 7d| 9d |110d| A | >la | 0,07(70);0,3(15);0,8(10); 700 <60* | 1-108 | <3-10-4
1 ‘ ' ; 1,8 (5) ‘ ;
4at | U | IN 7d 12d | 70d | B |160d 0,15 (40); 2,4 (60) 160 100 | 1-10° | 2-10-¢
b | | 90d ' 0,15 (40); 1,7 (60) 110 | <30% | <3-10-5
¢ ? | [~1a 0,15 (80); 1,5 (5); 2,2 (15) | 90 | <30* | | <5-10-8
5 U |sN 7d 17d | 80d | A  ~la 0,08(80);0,5(10); 1,4 (10) 150 <I2*  1-107 <I-10-3
6 Th [sN | 7d 17d | 80d A - 50d 20 <6 | 1-10° | <5-10-

* durch 0,1 mm Aluminium gemessen.

Spalte 1 Versuchsnummer,

2 Bestrahltes Element,

3 Neutronenenergie (th thermische, 1 verlangsamte,
s unverlangsamte [Priparat in Cd] Neutronen eines
Reaktors),

4 tp Bestrahlungszeit,

5 tR Zeitpunkt der letzten Yttriumabtrennung bei der
Reinigung (nach Bestrahlungsende),

6 t17 Dauer der Nachbildung des Yttriums im Stron-
tium,

+ a Vorlauf (40%), b Hauptfraktion (50%), ¢ Nachlauf (107 des Yttriums).
7 Reinigungsverfahren,

8 T Halbwertszeit,

9 E; Energie (in MeV) und Haufigkeit
in %) der f-Strahlen,

I Intensitdt zur Zeit tgR+t17 (Impulse/min),

1,40 Intensitdt des 160 d Y zur Zeit tg+¢1 (Impulse/min),
I, Intensitdt des 50 d 89Sr bei Bestrahlungsende
(Impulse/min),

A, Spaltausbeute einer 6 —10 d Sr — 160 d Y-Spaltkette,
in %,

(in Klammern,

10
11
12

13

Tab. 1. Versuche zum Nachweis einer 6 —10 d Sr — 160 d Y-Spaltkette durch Isolierung von Yttrium aus der Strontium-
. fraktion bei der Spaltung.

\ ‘ 5 e |
‘ . ; Verzweigungsverhiltnis | Halbwertszeit | G
Autoren teallmgen (M) 1 v/B (in %) () : fpniatiazen
Bl b | n | » m | | B |y | positiv | negativ
1 ] ;
Borey ! 1,54 neg 1,16 neg 54 1% 61 ‘ 160 (71) (7, B)
Lancer 12 1,54 1,22 0,2 | <0,1 1 <01 . 61 61 | (71) (72)
Bunker 13 0,33 1,22 | neg | 0,340,056 <0,015 | ‘ 58,5 | (y1) (Bo) (v &)
Kanx 14 0,36 1,19 neg 0,22 4+0,01 <0,01* 57,5 l 58,0 | (7)) (Bo) (71) ()
Diese Arb. ; i | ‘ ‘
Y aus U 1,24 0,1 neg ‘ 0,4 + 0,2 <0,1 58.3 50 4+ 10 |
Y aus Sr 1,24+ 0,1 | neg i 0,4 +0,2 <0,1 | 2 ] 60 + 10 |
neg ausdriicklich als negativ hervorgehoben; * bei Bestrahlungsende ~ 0,7%; + fiir 0,1 < Ep,< 2,0 MeV.

Tab. 2. Untersuchungen iiber die y-Strahlung des *'Y.

Deutung der beobachteten Zerfalls- und Absorptions-
kurven durch bestimmte Spaltprodukte ist zumindest
teilweise moglich 8. Aus den Versuchen folgt, dal} eine
6—10d Sr— 160 d Y-Kette bei der Spaltung nicht
gebildet wird, ihre Spaltausbeute ist <3-107°7%.
Man wird die fritheren Beobachtungen ebenfalls
durch Verunreinigungen erkldren miissen, obwohl
eine restlos befriedigende Deutung dadurch nicht
moglich ist8.

Suche nach dem 6—10 d Strontium

Fiir die Suche nach dem 6 —10d Strontium war
eine wesentlich ungiinstigere Nachweisgrenze zu er-

warten, da das 50,5d 8Sr den Nachweis geringer
Intensitdten dieses Strahlers unmoglich macht. Bei
Messungen der -Strahlen diinner Strontiumprépa-
rate wurden keine Hinweise auf diesen Strahler er-
halten. Durch Vergleich mit der Intensitdt des 8%Sr
kann eine Spaltausbeute von <0,1% abgeschitat
werden. Etwas giinstiger liegen die Verhiltnisse,
wenn fiir das gesuchte Strontium eine starke y-Strah-
lung angenommen wird. Fiir diesen Fall kann eine
Spaltausbeute von <0,02% angegeben werden.
Bei einigen Versuchen mit Strontium aus Uran,
das mit langsamen Neutronen bestrahlt worden war,

waren Abweichungen von einem rein exponentiellen
Zerfall des %9Sr beobachtet worden®, die vorlaufig
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durch eine Isomerie ~15d #mSr— 50d %Sr ge-
deutet worden waren. Die Beobachtungen schienen
reproduzierbar zu sein und stiitzten sich auf fiinf
— allerdings relativ schwache — Préparate aus
Mainz und ein Prédparat, das in Harwell bestrahlt
worden war. Inzwischen haben wir weitere elf Pra-
parate aus Bestrahlungen von Uran mit verlang-
samten Be-D-Neutronen und thermischen, verlang-
samten und unverlangsamten Neutronen im Reaktor
gemessen, ohne die fritheren Beobachtungen bestati-
gen zu konnen. Die Bestrahlungszeit wurde zwischen
10 Minuten und 7 Tagen, der Zeitraum bis zur Ver-
arbeitung auf Strontium zwischen 5 Minuten und
12 Tagen nach Bestrahlungsende variiert. 9 Ver-
suche ergaben eindeutig einen rein exponentiellen
Abfall des 50 d %Sr ohne jede Abweichung, die Pr-
parate der beiden restlichen Versuche waren wegen
einer sehr kurzen Bestrahlungszeit verhaltnismaBig
schwach und zeigten daher zu grofle statistische
Schwankungen bei den Messungen. Ebenso ohne
positives Ergebnis waren Versuche, mit dem Szin-
tillationsspektrometer in den Strontiumpréparaten
einen y-Strahler von etwa 15d Halbwertszeit nach-
zuweisen, den die vorgeschlagene Deutung erfordert
hitte. Wir miissen folgern, dall unsere Beobachtun-
gen iiber die Abweichungen vom rein exponentiellen
Zerfall beim 89Sr falsch waren.

Die y-Strahlung des 58 d 'Y

In der friitheren Mitteilung haben wir auf die Beob-
achtung eines 160 d y-Strahlers im Yttrium aus Uran
durch Borey und Dunavan!! hingewiesen, die im Zu-
sammenhang mit unserer Suche nach einem 160d
Yttrium interessant schien. Andere Autoren!? 13,14
haben jedoch wahrscheinlich gemacht, daf} diese
y-Strahlung dem 58 d ®'Y zugeordnet werden muf}. Wir
sind zu dem gleichen Ergebnis gekommen. Die ver-
schiedenen Untersuchungen sind in Tab. 2 zusammen-
gestellt. Verwendet wurden Yttriumprdparate, die aus
der Strontiumfraktion wie aus Uran direkt isoliert
worden waren. Die Abtrennung von Yttrium aus Uran
erfolgte nach BaLrou!®, die Trennung des Yttriums
von den Elementen der Seltenen Erden wurde mit der
oben beschriebenen Methode durchgefiihrt. Die Ver-
suche lassen zugleich eine Abschidtzung der Spaltaus-
beute der 6—10d Sr— 160 d Y-Spaltkette fiir den
Fall zu, dal das 160dY ein starker y-Strahler ist.

11 F. 1. BoLey u. D. S. Du~xavaxn, Phys. Rev. 90, 158 [1953].

12 1, M. Lancer u. H. C. Price, Phys. Rev. 76, 641 [1949].

13 M. E. Bunker, J. P. Mize u. J.W. Starner, Phys. Rev. 94,
1694 [1954].

14 B.Kanx u. W.S. Lvon, Phys. Rev. 98, 58 [1955].

15 N. E. Barrov, in 1%, S.1673 fi.
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Man findet?® fiir das iiber Strontium aus Uran isolierte
Priparat <<5-1073 bzw. <<5-107*% Ausbeute, fiir
das direkt aus Uran isolierte Yttrium dagegen << 0,4
bzw. << 0,04% Ausbeute fiir einen y-Strahler von << 0,5
bzw. > 0,5 MeV.

Die y-Strahlung des 50,5 d 3°Sr

Bei der Suche nach y-Strahlern in der Strontium-
fraktion bei der Spaltung wurde eine schwache
y-Strahlung von 0,95 MeV Energie und etwa 50d
Halbwertszeit beobachtet. Diese Energie entspricht
genau der des 13 sec 8™Y, das GoLpuaser und Mit-
arbeiter 17 aus 89Zr und durch %°Y (n,n’) erstmals
dargestellt haben. Es lag nahe, einen Ubergang
89Sr — 89MY zu vermuten. Der Anteil dieser y-Strah-
lung am Zerfall des ®*Sr wurde zu ~0,01% be-

A 8

Imp./min

T

T~10sec
4 750
22
095Mev
N

100 A
7 1 1

I

I

I

I
50 A

:Kana/bfe/k

I 1

0 30 60sec (k4 12 E),(MeV)

Abb. 1. Nachweis des Ubergangs 50,5 d 8Sr — 13 sec 89mY,

A) Zerfallskurve der aus #Sr durch Fe(OH),-Fadllung abge-

trennten Aktivitdt im Kanal 0,88 —1,02 MeV des NaJ-Szin-

tillationsspektrometers.

B) @ ® @ y-Spektrum des #Sr, A A A y-Spektrum der aus
Strontium abgetrennten kurzlebigen Aktivitat.

Fiir 89mY ist eine Halbwertszeit von 13 —14 sec und eine

y-Strahlung von 0,92 MeV zu erwarten 7.

16 C.D. CoryeLL u. N. Sucarman (Herausg.), Radiochemical
Studies: The Fission Products. New York 1951.

17 M. GorpuaBER, E. per MaTrosiaN, G. ScHARFF-GOLDHABER,
A.W. Sunyar, M.Devrsca u. N.S.Wart, Phys. Rev. 83,
661 [1951].
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stimmt. Lyox und Rickarp !® haben diese y-Strah-
lung ebenfalls beobachtet und in derselben Weise
gedeutet. Sie bestimmten ihren Anteil am Zerfall
des 8Sr zu 0,02%. Um die Deutung als $mY
zu beweisen, haben wir den Zerfall des 0,95 MeV
y-Strahlers mit dem Szintillationsspektrometer nach
einer schnellen Abtrennung von Yttrium aus Stron-
tium durch Fe(OH),-Fallung verfolgt. Abb. 1A
zeigt eine Zerfallskurve, Abb. 1B das y-Spektrum
der abgetrennten kurzlebigen Aktivitiat. Es handelt
sich zweifellos um 13 sec 8%Y *.

Die Eigenschaften des 2,6 h *>Sr

Die Untersuchung des *2Sr macht einige Schwierig-
keiten, da es sich um einen f-Strahler mit verhaltnis-
miBig weicher Strahlung handelt, der das 3,6 h *2Y
mit einer 3,5 MeV p-Strahlung nachbildet. Diese
Nachbildung stort vor allem bei Absorptionsmessun-
gen sehr, der Zerfall des 2Sr wird mehr oder weni-
ger stark von der Nachbildung verdeckt. Diese
Schwierigkeiten mogen der Grund dafir sein, dafl
eine genauere Untersuchung der Eigenschaften des
92Sr bisher nicht erfolgt ist. Gorre!?, der diesen
Strahler und sein Folgeprodukt als erster nachge-
wiesen hat, hat die Halbwertszeit des 92Sr indirekt
aus der Aktivitat des °2Y in mehreren aus einem
Strontiumpréparat abgetrennten Yttriumfallungen
zu 2,7 h bestimmt. Spéter wurde eine direkte Mes-
sung der Halbwertszeit mit laufender Entfernung
der Tochtersubstanz vorgenommen, die ebenfalls
2,7 h ergab 2°. Die Strahlung dieses Isotops scheint
bisher nur von Bunker, Ames und Starner2!:22 in
einer orientierenden Messung untersucht worden zu
sein. Sie fanden mit einem f-Spektrometer j-Strah-
len von 0,55 MeV und Anzeichen fiir eine energie-
reichere Komponente sowie y-Strahlen von 1,38 und
0,44 MeV mit einer relativen Intensitit von etwa
10 : 1. Die Zuordnung des 2,7h Sr zur Massen-
zahl 92 beruht auf der Zuordnung des Folgepro-
dukts ?2Y. Dessen Zuordnung ist durch seine Reich-

18 W.S. Lyox u. R. R. Rickarp, Phys. Rev. 100, 112 [1955].

* Zusatz b. d. Korr.: Inzwischen erfuhren wir von einer
Untersuchung von A. Bisi, S. Terrant u. L. Zarea (Nuovo
Cim. 2, 1297 [1955]), die mit einem Einkristall-Szintil-
lationsspektrometer in 8Sr aus ®Sr (n, y) nach dieser y-
Strahlung suchten und sie nicht beobachten konnten. Sie
geben 7/ < 5-107*% an.

19 H. Goérre, Naturwiss. 29, 496 [1941].

20 0. Hanx u. F. Strassmany, Z. Phys. 121, 729 [1943].
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weite in Luft bei der Spaltung von Plutonium mit
langsamen Neutronen ** und durch Bestimmung der
relativen Intensitit der verschiedenen Yttriumisotope
bei der Reaktion Zr(d, a) 2* vorgenommen worden.

Wir verwendeten fiir unsere Untersuchung das
an anderer Stelle! niher beschriebene Verfahren
mit laufender Entfernung der Tochtersubstanzen,
um die Zerfallskurven des ?>Sr zu messen. Aus den
Zerfallskurven mit verschiedenen Aluminium- oder
Blei-Absorbern wurden die Absorptionskurven der
f- und y-Strahlen erhalten. Die Messungen der Halb-

wertszeit sind in Tab. 3 zusammengestellt, einige

Ver- ‘A“Z"‘h‘ Absorber- | Halbwerts- | statist.
such Kuf‘fen dicken zeit (h) Gewicht*
1 | 4 002 ZOmmAﬂ 2,8410,22 1
2 | 9 | 1,5—8,0mmAl | 273+0,10 5
3 | 7 | 0—15mmPh | 27940,19 1,5
4112 0— 20mmAl | 27740,17 2
5 9  0— 03mmAl | 27430,18 1,5
6 9 | 0— 0,5mm Al ‘2Aai007 10
7 5 ‘O—-lenuﬂ 257i007 10
] | | Mittel ‘ 2,60--0,04h

* proportional 1/6* (¢ Standardabweichung).

Tab. 3. Bestimmung der Halbwertszeit des 92Sr.

Zerfallskurven sind in Abb. 2 wiedergegeben. Im
Mittel wurde eine Halbwertszeit von 2,60+ 0,04 h
beobachtet. Bei den Absorptionsmessungen der p-
Strahlen (Abb. 3 A) war eine geringe Nachbildung
von ?2Y nicht zu vermeiden. Die Energie der har-
testen Komponente (I) betrdgt 4,0 MeV, es handelt
sich zweifellos um °2Y. Beim Abzug dieser Kompo-
nente von der Absorptionskurve muf} die Nachbil-
dung beriicksichtigt werden. Die Energie der zwei-
ten, ebenfalls relativ schwachen Komponente (II)
ergibt sich zu 1,51 0,1 MeV. Diese Strahlung ist
dem 92Sr zuzuordnen. Zwar besitzt Y eine S-Strah-
lung dhnlicher Energie 2%, ihr Anteil an der f-Strah-
lung des *2Y betrigt jedoch nur 11%22. Nach Ab-
zug der y-Strahlung und der Komponenten I und II

2t M. E. Buxker, D. P. Ames u. J.W. Srarxer, unveroffentlicht
(Juni 1954), nach R.W. Kixe, Rev. Mod. Phys. 26, 327
[1954].

22 Erginzende Angaben verdanken wir einer freundlichen
brieflichen Mitteilung von M. E. Buxker.

23 S, Kartcorr, J. A. Misker u. C.W. Stantey, Phys. Rev. 74,
631 [1948].

24 G. L. Scuorr u. W.W. Meivke, Phys. Rev. 89, 1156 [1953].

25 E. J. Hoacraxp u. S. Karcorr, nach 18, S. 660 ff.

26 D, P. Ames, M. E. Buxker u. J.W. STARNER, WASH-75 (Ja-
nuar 1952), nach ©.
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Abb. 2. Bestimmung der Halbwertszeit des 92Sr. A) Zerfallskurven nach Abzug des 50,5 d 8°Sr. B) Anfangsteil der Kurven
nach Abzug des 9,7 h #1Sr. Es ergeben sich folgende Halbwertszeiten: Kurve 1 (ohne Aluminiumabsorber) 2,52 h, Kurve 2
(0,02 mm Al) 2,65 h, Kurve 3 (0,05 mm Al) 2,58 h, Kurve 4 (0,10 mm Al, Intensitdat mit 10 multipliziert) 2,49 h.

erhélt man die Absorptionskurve der Abb. 3B. Durch
Vergleich mit der Absorptionskurve des ’Sr kann
die Ehergie dieser Komponente zu 0,55+ 0,05 MeV
bestimmt werden. Die Energie der p-Strahlung be-
tragt nach Absorptionsmessungen in Blei (Abb. 3 C)
etwa 1,5MeV. Nach der Absorptionskurve sind
die Intensititen beider f-Strahlungen 90% fir die
0,55 MeV- und 10% ftiir die 1,5 MeV-Komponente.
Daraus und aus den relativen Intensitdten der von
Bunker, Ames und Starner beobachteten y-Strahlen
wird man folgern kénnen, dal} auf die 0,55 MeV
p-Strahlung die 1,38 MeV y-Strahlung und auf die
1,5 MeV f-Strahlung die 0,44 MeV y-Strahlung folgt.
Beide Zerfallswege ergeben eine Zerfallsenergie von
1,91 0,1 MeV. Diese Zerfallsenergie stimmt gut
iiberein mit der aus der Systematik der S-Strahler
abgeschitzten von 2,0 MeV 1. Allerdings waren bei
dieser Abschitzung alle fiir die gg-Kerne des Stron-
tiums errechneten Werte um + 0,7 MeV korrigiert
worden. Die Korrektur stiitzte sich lediglich auf den
Unterschied zwischen berechneter und beobachteter
Energie beim 90Sr. Sie entfallt bei der empirischen

Gleichung zur Massenberechnung von Levy %7, nach
der eine Zerfallsenergie von 1,7 MeV berechnet wird.

Die relativen Spaltausbeuten
von %Sr, Sr, 91Sr und ?2Sr

Die Spaltausbeute eines Spaltprodukts, d. h. die
Angabe, welcher Bruchteil aller Spaltungen zu die-
sem Produkt fithrt, kann aus der Sattigungsaktivitat
des Spaltprodukts erhalten werden, wenn unter den
gleichen Bedingungen bei Bestrahlung und Messung
die Sattigungsaktivitdt eines zweiten Spaltprodukts
bestimmt wird, dessen Spaltausbeute bekannt ist. In
dieser Untersuchung wurden auf diese Weise die
Ausbeuten von #Sr, *1Sr und 92Sr bei der Spaltung
von natiirlichem Uran mit langsamen Neutronen be-
stimmt, %°Sr diente als Ausbeutestandard.

Dazu wurden Zerfallskurven ausgewertet, in denen
jeweils zwei der Isotope gemessen worden waren. Die
Zerfallskurven wurden graphisch auf den Zeitpunkt der

27 H. B. Levy, UCRL-4588 (November 1955).
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Abb. 3. Die f- und y-Strahlung des °2Sr. )
A) Absorptionskurve der f-Strahlen in Aluminium, MeS-
punkte OO aus Versuch 2, @@® aus Versuch 4, Tab. 3.
— - — Absorptionskurve des ?2Y nach 2, — — — abgézogene
Kurve mit Beriicksichtigung der Nachbildung des ?2Y wih-
rend der Messung. [-Energie der Komponente I (°2Y)
4,0 MeV, der Komponente IT (2Sr) 1,5 MeV.

Abtrennung der Strontiumisotope von den Muttersub-
stanzen extrapoliert. Die Intensitit des ?°Sr wurde nicht
auf diesem Wege, sondern aus der Intensitit des *°Y
nach chemischer Trennung von Yttrium aus Strontium
ermittelt. Die Aktivitdtswerte muflten in verschiedener
Weise korrigiert werden:

a) Zur Korrektur der Absorption der f-Strahlen im
Zshlrohrfenster und in der Luftschicht zwischen Pri-
parat und Zihlrohr wurden die Absorptionskurven in
Aluminium auf die Absorberdicke Null extrapoliert.
Dabei wurde zur Dicke des Zahlrohrfensters und der
Luftschicht die halbe Schichtdicke des Préparates zu-
geschlagen, um zugleich die Selbstabsorption der
p-Strahlen im Prédparat auszugleichen. Diese verein-
fachte Korrektur der Selbstabsorption war mdoglich,
weil die Schichtdicke der Priparate nur 1 —2 mg/cm?
betrug. Die Riickstreuung der f-Strahlen vom Prépa-
rattrager wurde nicht korrigiert. Sie ist oberhalb
0,6 MeV unabhingig von der [(-Energie’, die Energie
aller untersuchten Strahler lag iiber dieser Grenze.

b) Bei den Bestrahlungen wurde fiir keines der ge-
messenen Isotope die Sittigungsaktivitdt erreicht. Da-

28 'W. Rusinson, J. Chem. Phys. 17,542 [1949]. — S.KaTtcorr
u. W. Rusinsox, Phys. Rev. 91, 1458 [1953].

“209/em? 0
Al

50 700mg/cn}‘ ; 8  16g/m? Pb

B) Absorptionskurve nach Abzug der y-Strahlung und der
Komponenten I und II, MeBpunkte QQ aus Versuch 4,
/\/\ Versuch 5, A A Versuch 6, @@ Versuch 7, Tab. 3.
Absorptionskurve des ?Sr, f-Energie 0,54 MeV 6,7,

zum Vergleich.

C) Absorptionskurve der y-Strahlen in Blei, MeBpunkte QO
aus Versuch 3a, @@ Versuch 3 b. y-Energie etwa 1,5 MeV.

mit mullte beriicksichtigt werden, welcher Bruchteil der
Sdttigungsaktivitit entstanden war, wobei tetlweise
auch die Muttersubstanzen zu beriicksichtigen waren,
da auch fiir sie keine Sittigung erreicht wurde. Weiter
waren teilweise diese Muttersubstanzen bei der Fil-
lung des Strontiums noch nicht vollstindig zerfallen,
so dafl die Strontiumaktivitit um einen bestimmten
Betrag erhoht werden mulite. Alle diese Korrekturen
erfolgten zusammen mit der Extrapolation der Aktivi-
tdit vom Zeitpunkt der Strontiumféllung auf Bestrah-
lungsende rechnerisch durch einen Sittigungsfaktor f
(in %). Aus der gemessenen Intensitdt I, wird die Sat-
tigungsaktivitat I erhalten durch Is=100-1I¢/f. Zur
Berechnung von f wurden die Gleichungen von Rusin-
soN 28 benutzt®. Wenn die Muttersubstanzen bei dieser
Berechnung von f beriicksichtigt werden miissen, so
muB zugleich bekannt sein, in welchem Umfang die
einzelnen Glieder der Spaltketten beim Spaltvorgang
primir entstehen. Paprpas2® hat Tabellen gegeben, aus
denen die primiire Ausbeute berechnet werden kann
(vgl. Tab. 4). Man macht dabei die experimentell ge-
stiitzte Annahme, daB die Verteilung der Priméraus-

29 A. C. Parpas, MIT-Report No. 63 (Sept. 1953) u. Proc.
Intern. Conf. Peaceful Uses Atom. Energy, Genf 1955,
Bd. 7, S. 19 fi.
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Massen- - Halbwertstzeit Priméarausbeute (%) B
zahl Kr Rb Sr Y Kr+ Rb | S | Y
% | 318m | 154 m 50,5d* | stabil 90 10 | 006 |
90 33s | 2,71 m 28,0a* | 642h 79 20 I 1,0 ! 0,001
91 08s | b an( 1%00/ )) | eeTh | 3Am | 65 30 | 50 | 0,008
92 3.0s | kurz . 260h | 360h | 46 42 ’ 12 !

+ einschlieBlich der Primirausbeute aller vorangehenden Glieder der Zerfallskette;

* Halbwertszeiten von *Sr nach 1+ 3, von 9"Sr nach 3;
** Verzweigung beim *'Rb ahgesthal/t nach **
als 14 m Rb entsteht.

; fir die prlmare Bildung wurde angenommen, daB die Hilfte des *'Rb als 1,7 m Rb, die andere Hilfte

Tab. 4. Halbwertszeiten (nach 6 7) und primire Spaltausbeuten als Bruchteil der gesamten Ausbeute der Spaltketten (nach 29)
zur Auswertung der Ausbeutebestimmungen.

Bestr. ‘ | 1
Vers. in T \ t ty 1 Ig, Iy, ? " fse } foo Aso/s0
1 Hw 1,0d 144d 1,8d 9,0 -10° 58 | 1,38 6,86-10-3 0,77
2 Hw 3,0d 1,3d 1,5d 1,70 - 104 108 | 4,07 2,03 -10-2 ‘ 0,79
3 Mz 20h | 03h 2,0h 1,42 - 104 88 0,114 5,60 - 104 0,80
4 ‘ Mz 20h | 25h | 45h 7.2 108 52 0,114 560104 | 076
5 ‘ Hw 3,0d | 22d 2,3d 1,03-10% 69 4,07 2,03-10-2 | 0,75
6 | Hw 7,0d { 4,3d 4,5d 1,17 - 104 77 9,25 4,73 -10-2 | 0,78
7 4 Hw 70d | 1,5d 1,7d 1,11-10* | 68 | 925 4,73-10% | 083

Erlduterungen vgl. Tab. 6.

Tab. 5. Relative Spaltausbeute von 89Sr/%Sr bei der Spaltung von natiirlichem Uran mit langsamen Neutronen.

Bestr. ‘ | 3 ;
Vers. “ in 1 t \ ly 189 ‘ 191 j fse } for ; A89/91
\ i e T B
1 Mz 120 m 20 m 165 m 5,55 - 10% ‘ ’),95 105 0 113 ‘ 11,1 | 0 92
2 Mz 120 m 12m 28 m 8,6 -10* 1,20 - 108 0,106 | 12,7 | O 86
3 | Mz 120 m 12m 28 m 4,55-10% l 6,55 - 103 0,106 | 12,7 ! 0,83

Erlduterungen zu Tab.5 und 6:

Hw bestrahlt in Harwell mit verlangsamten Spaltneutronen,
Mz bestrahlt in Mainz mit verlangsamten Be-D-Neutronen,
7  Bestrahlungszeit,
t,  Zeitpunkt der Strontium-Krypton-Trennung,
t, Zeitpunkt der Strontium-Rubidium-Trennung,

t;, t, werden von Bestrahlungende an gerechnet,

I gemesssene Aktivitdt zur Zeit ¢, in Impulsen/min, mit
Korrektur fiir Absorption, Selbstabsorption und Riick-
streuung,

f  Sittigungsfaktor in %,

A relative Spaltausbeute,

Die Indizes von I, f und 4 geben die Massenzahl des Isotops
an, fiir das die Angabe gilt.

Tab. 6. Relative Spaltausbeute von #Sr/91Sr bei der Spaltung von natiirlichem Uran mit langsamen Neutronen.

beuten innerhalb einer Spaltkette fiir alle Ketten gleich
ist und durch das ,Postulat der gleichen effektiven
Kettenlinge“ geregelt wird2?33. Im iibrigen haben
vergleichende Rechnungen ergeben, daBl die Primér-
ausbeuten wie die Zeitpunkte der Trennung des Stron-
tiums von den Muttersubstanzen in betrdchtlichen Gren-
zen variiert werden konnen, ohne dafl die Resultate

30 A, Kseserc u. A. C. Papras, Nuclear Phys. 1, 322 [1956].

31 D. M. WiLes u. R. H. Tomuinson, Canad. J. Phys. 33, 133
[1955]. — K.F.Frysy, L. E. GLexpeniy u. E. P. SteiNsere,
unverosffentlicht, nach 37,

dadurch wesentlich beeinfluft werden®. Die Trennzei-
ten sind deshalb nicht genau anzugeben, weil die Tren-
nungen sich iiber einen gewissen Zeitraum erstrecken.
In den Tab. 5 und 6 sind zunichst die relativen
Spaltausbeuten von 89Sr/%Sr und 8%Sr/'Sr zusam-
mengestellt. Daraus konnen absolute Spaltausbeuten

32 0. Koroep-Hansex u. K. O. Nieusen, K. Danske Vidensk.
Selsk., Mat.-fys. Medd. 26, No.7 [1951].
33 L. E. GLexpexiy, MIT-Report No. 35 (Dez. 1949).
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‘ lativ bsolut ; ‘
Nuklid |  verglichen All'lesgellztfa* ‘ Ailsi)oegts* Literaturwerte ‘ Autoren

| A L R . EOO—— _— s

890Gy i 89Sy /908y 0,78 + 0,02 | 4.50 4 0,169, 4,56 + 0,079, Reep u. Turkevicn 34
i 4,49, ** Novey u. Mitarb. 33

918y | 8981 /91Sr 0,87 +£0,04 | 52 40,49 5,07 + 0,119, Reep u. Turkevics 34
‘ | 5,00, ** FixkLe u. Mitarb. 36

0y | ; 5,35 + 0,219 Reep 37
1 ! 6,1; 5,59, ** Barrou u. Mitarb. 38

* nach Tab. 5 und 6,
* normalisiert mit der Ausbeute von 5,77% % % fiir *Sr,
++ neu berechnet mit der Halbwertszeit 50,5 d fiir ®Sr,

** neu berechnet mit den Halbwertszeiten von 9,7 h fiir *!Sr und 50,5 d fiir ®Sr und einer Ausbeute von 6,3% % % fiir 14Ba.

Tab. 7. Ausbeuten von #Sr und 'Sr bei der Spaltung von natiirlichem Uran mit langsamen Neutronen.

fiir 8Sr und °!Sr erhalten werden (Tab.7), wenn
die absolute Ausbeute von ?°Sr mit 5,77% angenom-
men wird. Dieser Wert ist der Mittelwert der abso-
luten massenspektrometrischen Ausbeutebestimmun-
gen von SteINBERG und GLENDENIN® (5,80%) und
Perruska, Tuope und Tomruinson3? (5,74%). Die
Werte der Tab. 7 stimmen gut mit den Messungen
von anderer Seite iiberein. Bemerkenswert ist der
fiir %'Sr gefundene Wert von 5,2%. Die massen-
spektrometrisch gemessenen Ausbeuten fiir 9'Zr be-
tragen 5,84% 3 und 5,60% 3%, danach wire eine nicht
unbetrachtliche primére Bildung von 'Y zu ver-
muten. Dies steht aber im Widerspruch zu den
Vorstellungen iiber die Verteilung primérer Spalt-
ausbeuten innerhalb einer Spaltkette?%:33 (vgl. auch
Tab.4) und den Messungen von REeep3?, der
<0,05% primédre Spaltausbeute fiir 'Y gefunden
hat. Die alteren Messungen 38 der Ausbeute von 1Y
sind wohl als weniger genau anzusehen, eine neuere
Messung 37 bestitigt mit 5,35% die Ausbeuten von
91Sr, Die Ausbeute von 4,5% fiir 8°Sr stimmt da-
gegen gut mit den massenspektrometrisch absolut
gemessenen Ausbeuten fiir 88Sr und %°Sr iiberein;
verbindet man diese Werte durch eine Gerade, so ist
fiir 8Sr eine Ausbeute von 4,63%3° bzw. 4,70%3
zu erwarten.

Im Hinblick auf die Differenz zwischen massen-
spektrometrischen und radiometrischen Ausbeute-
bestimmungen bei der Masse 91 wire die Ausbeute
von 2Sr von Interesse. Hier liegt bisher nur eine
dltere Messung % vor, die 5,5% ergeben hat, wih-

3% G.W. Reep u. A. Turkevica, Phys. Rev. 92, 1473 [1953].
35 T. B. Novey, D.W. ExceLkemeIr, E. L. Brapy u. L. E. Grex-
DENIN, in 16, S. 678 fi.

B. Finkig, E. J. Hoacranp, S. Katcorr u. N. Sucarmay, in 19,
S. 1368 fi.

37 G.W. Reep, Phys. Rev. 98, 1327 [1955].

rend die massenspektrometrische Messung der Aus-
beute von %2Zr 6,03% ergab3. Leider lassen sich
unsere Messungen iber die Spaltausbeute des 92Sr
nicht auswerten. Wir fanden {tiberraschend hohe
Schwankungen der einzelnen Werte, die zum Teil
stark von den erwarteten Werten abwichen. Die
Schwankungen werden erheblich vermindert und die
herausfallenden Werte in den erwarteten Bereich
gebracht, wenn angenommen wird, dall die Halb-
wertszeit des **Rb nicht vernachlassigbar kurz ist%7,
sondern um 10 min liegt8. Danach diirfte zunachst
eine Bestimmung der Halbwertszeit des °Rb not-
wendig sein.

Bestimmung einiger Halbwertszeiten

In Nebenversuchen wurden jeweils aus einer An-
zahl von Zerfallskurven folgende Halbwertszeiten
bestimmt, ohne daf} wesentliche Abweichungen von
den bekannten Werten % 7 beobachtet wurden:

0Y 64,840,2h,

Y 58,3%£0,8d,

85Sr 65,0+0,7d
und 87mSy 2,90+ 0,08 h.

Die Bestrahlungen in Mainz verdanken wir Herrn
Prof. Dr. A. FrammersreLp und Herrn Prof. Dr. P.
Jensen und ihren Mitarbeitern. Herrn Dr. H. Skevie-
maN, Harwell, danken wir fiir die Beriicksichtigung spe-
zieller Wiinsche bei den Bestrahlungen in Harwell,
der Deutschen Forschungsgemeinschaft
fiir die finanzielle Unterstiitzung der Untersuchung.

38 N. E. Barrou, T.B. Novey, D. W. ExceLkemeir, E. L. Brapy
u. J. A. SemLer, in 16, S, 675 ff.

39 J. A. Perruska, H. G. Tuooe u. R. H. Tomvinson, Canad. J.
Phys. 33, 693 [1955].

40 Vgl. 25, umgerechnet fiir die Halbwertszeiten 2,60 h fiir
92Sr und 3,60 h fiir 2Y und eine Ausbeute von 6.3% fiir
14084,



