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ein solcher Effekt nach den bisher vorliegenden Mes-
sungen nicht vollig ausgeschlossen werden.

Wenn sich die hier dargelegte Auffassung weiter
bestdtigen laft, wird es moglich sein, die bei der
Adsorption eintretende Anderung des Termsystems
von Atomen niaher zu untersuchen.

Die Energieverteilung schneller Photoneutronen aus Blei*

Von Haxs Brever

Aus dem Max-Planck-Institut fiir Biophysik, Frankfurt a. M.
(Z. Naturforschg. 17 a, 584—590 [1962] ; eingegangen am 5. April 1962)

Es wurde das Spektrum der unter 90° emittierten Photoneutronen aus Blei mit Hilfe eines
LiJ-Spektrometers gemessen. Das Spektrum setzt sich aus zwei Anteilen zusammen: Der grofite
Teil (rund 89% aller emittierten Neutronen) stammt aus der Emission, die mit der Verdampfungs-
theorie von Weisskorr beschrieben werden kann und zeigt eine MaxwerL-Verteilung mit einem Maxi-
mum bei 0,9 MeV. 11% aller Neutronen konnen mit dem sog. ,direkten* Kernphotoeffekt erklirt

werden und folgen einer Energieverteilung mit einem Maximum zwischen 4 und 5 MeV.

In den letzten Jahren hat das Photoneutronen-
spektrum von schweren Kernen zunehmend an In-
teresse gewonnen. Da es sich hierbei um Neutronen
im MeV-Bereich handelt, wurden in erster Linie
Photoplatten als Spektrometer benutzt ! 2. Das her-
vorragende Energieauflosungsvermogen der Photo-
platte ist allerdings mit einer recht mithsamen Aus-
wertung der Spuren der RiickstoBBprotonen verbun-
den. In der vorliegenden Arbeit wurde versucht,
diese mithsame Auswertung zu umgehen; es mul}
dabei allerdings eine Verschlechterung des Energie-
auflosungsvermogens in Kauf genommen werden.

Abb. 1 zeigt das Ansprechvermogen verschiedener
Mefimethoden als Funktion der Neutronenenergie.
Die Darstellung kann keinen Anspruch auf Voll-
standigkeit erheben, enthilt aber die wesentlichen,
auf die geringen Intensitdten eines Betatrons abge-
stimmten Moglichkeiten der Spektrometrie schneller
Neutronen. Wie aus Abb. 1 hervorgeht, ist ein Spek-
trometer auf der Basis der Li®(n,a) T-Reaktion opti-
mal, wenn man von der Photoplatte absehen will.

I. Das Spektrometer

Die Li®(n,a) T-Reaktion ist an verschiedenen Stel-
len 376 beschrieben worden.

Der hier benutzte Spektrometerkristall ist 2 mm dick
und hat einen Durchmesser von 1 x % inch. Er ist mit

* Gewidmet Herrn Prof. Dr. Dr. h. ¢. Dr. h. ¢. B. Rasewsky
zum 25jdhrigen Bestehen des ,,Max-Planck-Instituts fiir
Biophysik*.

! M. E. Toms u. W. E. Stepnexs, Phys. Rev. 108, 77 [1957].

2 R. F. Askew u. A. P. Barson, Nucl. Phys. 20, 408 [1960].
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Abb. 1. Vergleich der verschiedenen Methoden zur Spektro-
metrie schneller Neutronen. (a=Li%J-Kristall 10 mm dick ®,
b=Li%J-Kristall 2 mm dick, ¢=200 u-Photoplatte, d="Pro-
tonenzihler mit Kollimator, e=He?(n,p)-Zihler, f=schnelle
Koinzidenzen; c, d, e, f nach C. D. Swartz, NYO-3863, 1954.

einem 8 cm langen Quarzlichtleiter verbunden (Her-
steller: Harshaw Co. Cleveland, Ohio). Es wurde
ein nur 2 mm dicker Kristall gewdhlt, um die durch

% G.R. Keepiy u. J. H. Roserts, Rev. Sci. Instrum. 21, 163
[1950].

4 R. B. Murray u. J. Scuexck, Bull. Amer. Phys. Soc. 2, 296
[1956].

5 R. B. Murray, Report CF 56-11-5, ORNL, 1956.

6 R. B. Murray, Nucl. Instrum. 2, 237 [1958].
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y-Strahlung erzeugten Impulse moglichst klein zu hal-
ten. Der Lichtleiter wurde mit Siliconfett an einen
RCA 6342 A Multiplier optisch gekoppelt.

Der weitere Aufbau des Melkopfes geht aus Abb. 2
hervor. Abb. 3 zeigt das elektronische Blockschaltbild.
Die Multiplierimpulse gelangten iiber einen Kathoden-
folger (Bauart White) in den linearen Impulsverstar-
ker eines TMC-256-Kanal-Differentialdiskriminators.
Die Eichung des Analysators erfolgte durch einen kom-
merziellen Impulsgenerator (EKAF 1612). Da das
Betatron die Strahlung in Impulsen abgibt, wurde der
Analysatoreingang nur wihrend des Strahlungsimpulses
fiir 60 usec geoffnet. Ein Rechteckgenerator, der von
der Storsteuerstufe des Betatrons getriggert wurde, off-
nete ein elektrisches Tor, das dann den Analysator-
eingang freigab. Zur Uberwachung der zeitlichen Ko-
inzidenz von Offnungsrechteck und Strahlungsimpuls
diente ein Tektronik-Oszilloskop. Die Messung
der Drift der Elektronik ergab nach einer Aufwirm-
periode von 2 Stunden eine Verschiebung, die 0,08%
der Impulshhe pro Stunde entsprach. Da die MeB-
zeiten sich nur iiber wenige Stunden erstreckten, konnte
die Drift der Elektronik vernachléssigt werden.

Halterung (Ms)

aus den in Paraffin auf sehr kleine Energien herab-
moderierten schnellen Neutronen gewonnen werden.
Abb. 4 zeigt die aus den Messungen resultierende Ener-
gieeichung fiir Neutronen. Innerhalb der Fehlergrenzen
liegt eine lineare Beziehung vor.

Tombakschlauch

Siliconfett

C

||

600, /
mV
500+
/
] 400 L
V4
500
i
" /
/

2

4

6

8

1 1 1 1
0 12

Neutronenenergie ——>

T4 Mev

Abb. 4. Energie-Impulshohen-Beziehung des Spektrometers.
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Abb. 3. Elektrisches Blockbild des Spektrometers.

II. Die Energieeichung des Spektrometers

Um die Energie-Impulshohenbeziehung des Kristalls
zu bestimmen, wurde dieser mit Neutronen bekannter
Energie bestrahlt. Diese wurden mit Hilfe eines Deu-
teronengenerators (Kioun7) der Maximalenergie von
120 keV aus den Reaktionen D (D,n) He® und T (D,n) He*
erzeugt. Die zugehorigen Energien der Neutronen waren
2,5 MeV bzw. 14,4 MeV. Ein dritter Eichpunkt konnte

7 H. Ktn~x, MPI fiir Biophysik, Frankfurt a. M., nicht ver-
offentlicht.

Mit verschiedenen radioaktiven Préparaten wurde
die Energie-Impulshohenbeziehung fiir y-Strahlung im
Kristall gemessen. Einer Energieabgabe von 2 MeV
durch Elektronen im Kristall entspricht einer Impuls-
héhe von 60 mV; die durch langsame Neutronen er-
zeugten Impulse haben jedoch bereits eine Hohe von
120 mV.

III. Versuchsaufbau

Als Strahlenquelle diente ein Betatron mit einer
Maximalenergie von (32,5*0,5)MeV. Die Intensitdt
der Bremsstrahlung in 1 m Abstand vom Target war
3:103 erg/cm? sec. Die Linge des Strahlungsimpulses
bei 32,5 MeV Grenzenergie betrug 300 —400 usec mit
einer Impulsfolgefrequenz von 50 Hz. Die Messungen
wurden nur bei der Maximalenergie des Betatrons vor-
genommen, da bei kleineren Energien der Strahlungs-
impuls nur ca. 5 usec lang war und dann die Melzei-
ten zu lang wurden.

Abb. 5 zeigt die durch systematische Vorversuche er-
mittelte optimale Versuchsanordnung. Als Kriterium fiir
die Giite der Versuchsanordnung diente dabei das Ver-
héltnis der gemessenen Neutronenfliisse mit und ohne
Photoneutronentarget T.

Die Bremsstrahlung wird am Betatron S durch eine
Bleiblende von 20 cm Linge so begrenzt, daf} sie am
Photoneutronentarget T einen Durchmesser von 5cm
besitzt. B, ist eine weitere 12 cm dicke Bleiblende mit
einer Bohrung, die groBer ist als der Strahldurchmes-
ser. Diese Blende soll diejenigen Neutronen auffangen,
die in der strahlbegrenzenden Blende erzeugt werden.



586

Der Strahl passiert dann eine diinnwandige Ionisations-
kammer I, mit deren Hilfe das zeitliche Integral iiber
die Strahlintensitit gemessen werden kann, wihrend
die Intensitit der Bremsstrahlung mit einer zweiten
Tonisationskammer im Betatron selbst kontrolliert wer-
den kann. Danach durchlduft der Strahl eine 1 m dicke
Betonwand B, von 3 m Hohe, die zur Abschirmung des
Detektors D gegen die vom Betatron kommenden Neu-
tronen dient. Diese Abschirmwand B, konnte nicht in
unmittelbarer Nihe des Betatrons aufgebaut werden,
da es die Tragfahigkeit des Bodens an dieser Stelle
nicht zulieB. Wie durch Messungen gezeigt werden
konnte, erbrachten die parallel zum Strahl aufgebauten
Teile von B, eine Senkung des Untergrundes im Spek-
trometerraum um den Faktor 5.

zzz Blei
== Beton

Abb. 5. Versuchsanordnung.

Bei T trifft die Bremsstrahlung ein um 45° gegen
den Strahl geneigtes 8 mm dickes Pb-Blech von 5 cm
Durchmesser (Neutronentarget). Da das Target 45°
gegen den Strahl geneigt ist, wird die wirksame Dicke
des Pb-Bleches 11 mm. Diese Dicke stellt ein Optimum
dar zwischen der mit steigender Targetdicke wachsen-
den Neutronenausbeute und der mit steigender Blei-
dicke zunehmenden inelastischen Streuung der Neu-
tronen im Target.

Die in T durch Kernphotoeffekt erzeugten Neutronen
passieren eine 12 mm dicke Pb-Abschirmung A und tre-
ten in den Detektor D ein. Der durch T hindurchgegan-
gene Strahl wird im Strahlfinger F absorbiert.

IV. Photoneutronen unter 90°

a) Der Untergrund

Der von den MeB3werten abzuziehende Untergrund
bestand aus drei Anteilen: [Die Photoneutronen aus
den Prozessen (y,2n), (y,np) und (7.3n) haben in
erster Niaherung die gleiche Energieverteilung wie
die Neutronen aus dem (y,n)-Prozel und wurden
nicht berticksichtigt. ]

a. Der natiirliche Strahlungsuntergrund: Dieser
war zu vernachlassigen, da, bedingt durch die er-
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wihnte Torschaltung, bei einer Strahlzeit von 5 Stun-
den das Spektrometer insgesamt nur 50 sec fiir
Strahlungsimpulse geofinet war.

. Die Neutronen, die in den Metallteilen des
Betatrons erzeugt wurden und die Abschirmungen
passierten oder durch Streuung wieder in das Spek-
trometer gelangten: Diese Neutronen wurden gemes-
sen, indem bei gleicher Versuchsanordnung das
Photoneutronentarget entfernt wurde. Insgesamt
betrug dieser Anteil ca. 10% derjenigen Neutronen,
die aus dem Pb-Photoneutronentarget emittiert wur-
den. Diese Untergrundimpulse wurden als negative
Impulse im Analysator gespeichert und wihrend der
Messungen mit dem Neutronentarget automatisch
abgezogen.

y. Die Neutronen, die sich im direkten Strahl be-
fanden und durch das Photoneutronentarget in den
Detektor gestreut wurden: Zur Messung wurde hier
an die Stelle des Neutronentargets ein Korper mit
gleichen Streueigenschaften (Graphit) gestellt, in
dem eine zu vernachldssigende Zahl von Photoneutro-
nen erzeugt wurde. Die Messung ergab, dal} dieser
Anteil zu vernachlassigen ist (kleiner als 1%).

b) Mellwerte

Das Target wurde 160 min mit Bremsstrahlung
der Maximalenergie 32,5 MeV und einem Energie-
fluB von 3-103 erg/sec bestrahlt. Bedingt durch die
Torschaltung war der Analysator wihrend der Mes-
sung insgesamt 0,475 min fir MeBimpulse geoffnet.
Die Zahl der analysierten Impulse betrug 58 498.
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Abb. 6. Zahl der Photoneutronen aus Pb pro Energieintervall
A als Funktion der Neutronenenergie Ep, .

Abb. 6 zeigt das aus den Messungen resultierende
Spektrum der Photoneutronen nach Multiplikation
mit dem Wirkungsquerschnitt der Li®(n,a)T-Reak-
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tion nach 8 9. Angegeben ist der aus der Zahlstati-
stik resultierende Fehler. Unten in Abb. 6 sind die
zugehorigen Untergrundmefiwerte nach IV. a. f. an-
gegeben.

¢) Korrekturen an den Meflwerten

a. Streuung der Photoneutronen an den Winden
des Spektrometerraumes: Eine einfache Abschitzung
zeigt, dafl die Zahl der an den Winden gestreuten
Neutronen, die wieder in den Detektor gelangen,
etwa 1% aller gemessenen Neutronen war. Dieser
Einflul wurde vernachlassigt.

p. Streuung der Photoneutronen im Target: Die
elastische Streuung ist hier zu vernachldssigen, da
die damit verbundenen Energieverluste maximal 2%
der Primirenergie betrugen. Berechnet man die Zahl
der pro Energieintervall inelastisch gestreuten Neu-
tronen nach!® und beriicksichtigt die vorliegende
Form des Neutronenspektrums, so zeigt sich, dal}
2,5% aller im Primarspektrum enthaltenen Neutro-
nen inelastisch gestreut wurden. Die Korrektur am
Spektrum wurde durchgefiihrt unter Beriicksichti-
gung, dal} das Spektrum der inelastisch gestreuten
Neutronen den gleichen Verlauf wie das Primaér-
spektrum besitzt.

y. Streuung der Neutronen in der Pb-Abschirmung
vor dem Kristall: Die elastische Streuung war zu
vernachlassigen, da Energieverluste und Streuwinkel
sehr klein sind. Die Korrektur fiir inelastische Streu-
ung wurde analog f durchgefiihrt, wobei zu bertick-
sichtigen war, daB8 die Winkelverteilung der inela-
stisch gestreuten Neutronen isotrop ist.

0. Streuung der Neutronen im Quarzlichtleiter :
Die Abschdatzung beschrankte sich auf elastische
Streuung, da der Wirkungsquerschnitt fiir inelasti-
sche Streuung an Sauerstoff und Silicium erst ober-
halb einiger MeV grofler als Null wird 1°. Der Anteil
der elastisch gestreuten Neutronen, die wieder in den
Kristall gelangen konnten, wurde fiir jeden cm
Schichtdicke des Lichtleiters nacheinander berechnet.
Es folgte, daB rund 1% aller Neutronen durch eine
einmalige Streuung wieder in den Kristall gelangen
konnten; fiir zweimalige Streuung verringerte sich
dieser Anteil auf 0,3%. Der Einflufl auf das Neu-
tronenspektrum sollte also gering sein, deshalb
wurde er vernachlassigt.

8 F. L. Risg, Phys. Rev. 103, 741 [1956].
9 R.B.Murray u. H.-W.Scamirr, Phys. Rev. 115,1707 [1959].
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Abb. 7 zeigt das Photoneutronenspektrum nach
Anbringung aller Korrekturen. Die ausgezogene
Linie stellt den Anteil der Neutronen nach der sta-
tistischen Emission dar. Die Bestimmung dieses An-
teils wird im Anhang A angegeben.
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Abb. 7. Spektrum der Photoneutronen aus Pb. Die ausgezo-
gene Linie stellt die Emission nach der statistischen Theorie
dar.

V. Das Spektrum der ,.direkten* Neutronen

Zieht man von den MeBwerten in Abb. 7 den An-
teil der statistisch emittierten Neutronen ab, so er-
hélt man das in Abb. 8 dargestellte Spektrum der
»direkten“ Photoneutronen aus Pb. Die Fehler-
balken resultieren aus der Zahlstatistik. Der Einfluf,
der durch die Unsicherheit des Verlaufs des statisti-
schen Spektrums bedingt ist, ist in den Fehlerbalken
nicht enthalten. Andert man jedoch den in Abb. 7
eingezeichneten Verlauf des Spektrums fiir statisti-
sche Emission innerhalb der Fehlergrenzen, so wird

’ i
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Abb. 8. Spektrum der ,,direkt“ emittierten Photoneutronen.

10 Neutron Cross Sections, Report BNL 325.
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zwar das in Abb. 8 gefundene Maximum der ,,direk-
ten” Neutronen flacher, dndert aber seine Lage bei
4 —5 MeV nicht. (Im Anhang B wird ein Versuch
zur Deutung des Spektrums der ,,direkten* Neutro-
nen unternommen.)

Insgesamt wurden 117 aller Photoneutronen aus
Pb nach dem sog. ,,direkten“ Kernphotoeffekt emit-
tiert.

Anhang A:

Methode zur Bestimmung des Spektrums der
statistisch emittierten Photoneutronen

Die durch den Kernphotoeffekt erzeugten Neutronen
haben eine Energieverteilung, die in erster Niherung
mit der Verdampfungstheorie des Compoundkernes !
beschrieben werden kann; nur fiir den Anteil der ener-
giereichen Neutronen (E, >3 MeV) erhilt man nach
dieser Theorie zu kleine Werte. Diese nach der Ver-
dampfungstheorie ,iiberschiissigen Neutronen geho-
ren zu den sog. direkten Neutronen, die nach WiLkinson,
Acopr und Courant ohne Compoundkernbildung emit-
tiert werden.

a) Das Verdampfungsspektrum

Nach der Theorie (sog. Verdampfungstheorie) von
Weisskorr und Ewine 12 entsteht beim Eindringen eines
energiereichen Photons in den Kern ein angeregter
Zwischenkern (Compoundkern). Die Energie des ab-
sorbierten Photons verteilt sich statistisch auf alle Nu-
kleonen und fiihrt, bei geniigend hoher Anregung, zur
Emission eines Teilchens (oder auch eines Photons).
In diesem Falle besteht kein direkter Zusammenhang
zwischen Absorption und Emission, der angeregte Kern
hat sozusagen kein ,,Gedéchtnis“ fiir den Absorptions-
vorgang. Das Spektrum der emittierten Teilchen wird
nur wenig von der Energie der eingefallenen Photonen
abhdngen. Das Spektrum der austretenden Neutronen
N (Eyn) ldBt sich fiir monoenergetische Photonenstrah-
lung E, nach Weisskorr und Ewine 12 wie folgt dar-
stellen:

N(Eyn) =const-ac-Ep- oy (Ey), (1)

E.=Energie des Restkernes=E,—E;—E,, Es;=Bin-
dungsenergie des Neutrons, E, =Photonenenergie, o¢c =
Durchdringungsfaktor 1, wy (E;) = Niveaudichte des
Restkernes.

Fiir die Niveaudichte kann man als Ndherung eine
exponentielle Verteilung mit der Kerntemperatur T
einfithren und erhélt dann:

N (E,) =const-o¢* En-exp(—Ey/T) fiir E, <E,—Es.
(2)
11 J. M. Brarr u. V. F. Wrisskorr, Theoretische Kernphysik,

Teubner, Leipzig 1959.
12 V. F. Weisskorr u. D. H. Ewixe, Phys. Rev. 57, 473 [1940].
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Nach Bratr u. Weisskorr ! hingt die Kerntempera-
tur von E, und der Massenzahl 4 ab:

T=[E/a(A)]", (3)

a als Funktion der Massenzahl ist in ' angegeben.

Abb. 9 zeigt das Photoneutronenspektrum nach Gl.
(2) fiir drei verschiedene Kerntemperaturen und mit
oc nach Brarr und Weisskorr.

100
%
8

T

60
40r

N 20

5 MeVv
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Abb. 9. Durch monoenergetische Photonen erzeugtes Photo-
neutronenspektrum fiir verschiedene Kerntemperaturen 7.

Wird zur Erzeugung der Neutronen nicht eine mono-
energetische Photonenquelle, sondern ein Photonenspek-
trum benutzt, so mufl dieses Spektrum und die Ab-
hingigkeit des Wirkungsquerschnittes von der Photonen-
energie in Gl. (1) eingefithrt werden. Es wird auller-
dem ein anderer Ansatz fiir die Niveaudichte des Rest-
kernes benutzt. Dann folgt nach CavaLraro 13:

E,
Y (Er) -0, o (E,) N (E,, E,)
N(Ep) =C-0c"En | By—En ) ——— dEy,
fEn'UC'U))‘ (E,) -dE, (4')
Es+En )

C =Konstante, N (E,, E,) =Photonenspektrum mit der
Maximalenergie E,, 0, n(E,) =Wirkungsquerschnitt
fir den (y.,n)-Prozel, E,=E,—Es—E,=Energie des
Restkernes,

wy (Ey) =const-exp Va E; ;

a=1,6 |/ (4—40) .

Nimmt man fiir 0, ,(E,) den Verlauf nach Toms und
Stepuexs 1, das Photonenspektrum nach '* und o¢ aus 1,
so erhdlt man das in Abb. 10 dargestellte Neutronen-
spektrum fiir den Prozel3 Pb (y,n).

Um zu priifen, ob die Gl. (2) eine ausreichende Na-
herung fiir Gl. (4) darstellt, trigt man In[N(Ey)/E,]
gegen E, auf.

In Abb. 11 ist Gl. (2) fiir verschiedene Kerntempe-
raturen T aufgetragen; die mit a bezeichnete Linie ist
nach den Werten aus Abb. 10, d. h. aus Gl. (4) ent-
standen. (Es sind hier nur die Werte fir E, > 1 MeV
aufgetragen, da fiir Neutronenergien > 1 MeV die Ab-
hingigkeit des Neutronenspektrums von der Kerntem-
peratur T deutlicher erkennbar ist, als fiir kleinere
Neutronenenergien.)

13 S, Cavairaro u. Mitarb., Nuovo Cim. 9, 736 [1958].
14 A.S. Pexrorp u. J. E. Leiss, Analysis of Photo Cross Sec-
tions, University of Illinois, 1958.
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Abb. 10. Spektrum der Photoneutronen aus Pb, erzeugt durch
ein 32 MeV-Bremsspektrum.

Man erkennt, da} in dieser Darstellung sowohl Gl.
(2) als auch Gl. (4) innerhalb der Darstellungsgenauig-
keit als lineare Verteilungen erscheinen. Das nach Gl
(4) berechnete Spektrum entspricht dabei einer Kern-
temperatur zwischen 0,5 und 0,6 MeV.
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Abb. 11. In N/E,, als Funktion der Neutronenenergie Ep .

Hat man aus Experimenten ein Photoneutronen-
spektrum erhalten, so geniigt das Auftragen der Me§-
werte wie in Abb. 11 nicht, um die Kerntemperatur T
nach Gl. (2) zu erhalten, da in In[N(E,)/Es] noch
der, wenn auch nur wenig, energieabhingige Durch-
dringungsfaktor o¢ enthalten ist. Die nach Abb. 11 ge-
wonnene Kerntemperatur kann man als ,modifizierte”
Kerntemperatur bezeichnen.

15 G. Corrint u. Mitarb., Nuovo Cim. 14, 54 [1959].
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Das zu den MeBwerten gehorige Spektrum der nach
der Verdampfungstheorie emittierten Neutronen erhalt
man durch folgende Auswertmethode:

Man tridgt halblog. N(E,)/En gegen E, auf und
ndhert im Bereich von 1 bis 3 MeV die MeBpunkte
durch eine gerade Linie an. (Da die Verdampfungs-
theorie im Bereich der Photoneutronenspektren bis zu
E =3 MeV erfahrungsgemdfl richtige Werte liefert,
werden die so aufgetragenen MeBwerte eine Gerade
bilden.) Die Ordinatenwerte dieser Geraden werden mit
E, multipliziert. Tragt man die so gewonnenen Werte
fiir N(E,) gegen En auf, so erhilt man das zugehorige
Photoneutronenspektrum nach der Verdampfungstheo-
rie. Weichen die experimentellen Ergebnisse fiir Neu-
tronenenergien >3 MeV von der gefundenen Vertei-
lung der Verdampfungsneutronen ab, so werden die
»iberschiissigen“ Neutronen der ,direkten“ Emission
zugeordnet.

Anhang B:
Uberlegungen zum Spektrum der ,,direk
emittierten Photoneutronen aus Blei

t“

Die Energieverteilung der ,,direkt“ emittierten Neu-
tronen hingt nur von der Energie der moglichen Uber-
ginge ab, die ein hochangeregtes Neutron vornehmen
kann. Aus einem solchen hochangeregten Zustand kann
das Neutron wieder in den Grundzustand zuriickkehren
und damit seine Anregungsenergie auf den ganzen Kern
iibertragen, oder das Neutron wird ohne weitere Wech-
selwirkung mit dem Kern emittiert.

Fiir Kerne niedriger Ordnungszahl wurden diese
Uberginge berechnet und Cortint '3 konnte theoretisch
und experimentell fiir AI*7 ein zweites Maximum im
Spektrum der Photoneutronen bei 7 MeV finden, das
der , direkten“ Emission zugeordnet wurde. A1?? besitzt
nach Cortint einen Wirkungsquerschnitt fiir den ,,direk-
ten“ Kernphotoeffekt, der sich vom Wirkungsquerschnitt
fiir den Kernphotoeffekt, der zur statistischen Emission
fiihrt, unterscheidet. Nach Uberlegungen von WiLkin-
sox 16 fiir schwere Kerne kann dieser Wirkungsquer-
schnitt fiir den ,,direkten” Prozel} erst oberhalb (etwa 7
bis 8 MeV) der Reaktionsschwelle fiir den statistischen
ProzeB von Null verschieden sein. Da die Uberginge,
die zur ,direkten“ Emission aus Blei fiihren, noch
nicht bekannt sind, soll eine Annahme gemacht werden,
um den Wirkungsquerschnitt fiir den ,,direkten” Pro-
zel} zu finden.

Wir nehmen an, dafl der zur Verdampfungstheorie
zugehorige Wirkungsquerschnitt symmetrisch ist. Dann
kann man aus dem Verlauf des bekannten Wirkungs-
querschnittes ¢ bis zum Maximum den Verlauf jenseits
des Maximums erhalten. In Abb. 12 wurde dieses Ver-
fahren durchgefiihrt. Man erkennt, dafl der Wirkungs-
querschnitt fiir Emission nach der statistischen Theorie
Ostat. bei 21 MeV gegen Null geht. Der aus der Diffe-
renz zwischen dem gemessenen Wirkungsquerschnitt ¢
und ostat. erhaltene Wirkungsquerschnitt wird mit ogir.

16 D. H. WiLkinsox, Physica 22, 1039 [1956].
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Abb. 12. Konstruktion der Wirkungsquerschnitte fiir die
Emission nach der statistischen Theorie ostat. und der ,,di-

rekten® Theorie ogir, aus dem gemessenen Wirkungsquer-
schnitt ! fiir den (y,n)-Effekt in Blei.

bezeichnet. Dieser ,direkte® Wirkungsquerschnitt be-
ginnt bei £,=15 MeV, d. h. etwa 8 MeV oberhalb des
Schwellenwertes fiir den (y,n)-ProzeB und erreicht bei
E,=20 MeV ein flaches Maximum. Die in ogjr. enthal-
tenen Anteile aus den Prozessen (y,2n), (y,np) und
(7,3n) sind im Vergleich zum gesamten Wirkungsquer-
schnitt klein und werden bei dieser niherungsweisen
Betrachtung vernachléssigt; das ist in erster Niherung
berechtigt, da der gemessene Wirkungsquerschnitt ober-
halb des Maximums mit groflen Fehlern (bis zu 30%)
behaftet ist.

Das Spektrum der ,direkt* emittierten Neutronen
kann man aus dem ,direkten“ Wirkungsquerschnitt er-

W. HERR, K. HEINE UND G.B. SCHMIDT

halten, wenn man beachtet, daBl der Kern bei diesem
Prozell quasi ein ,,Gedédchtnis“ dafiir hat, welche Ener-
gie das absorbierte Photon an den Kern abgegeben hat.
Das ,,direkt” emittierte Neutron trigt dann die gesamte
Photonenenergie E, abziiglich der Bindungsenergie Es
und einer Energie Eq, die zur Auslosung einer ,,direk-
ten“ Emission notwendig ist (nach WiLkixson 7 bis
8 MeV).
Fiir die Energie des Neutrons folgt:

Ean;‘*E.;_Ed- (5)

Wird zur Erzeugung der Neutronen keine mono-
energetische y-Linie benutzt, sondern ein Bremsspek-
trum, so gilt Gl. (5) fiir jedes Photonenenergieinter-
vall.

Als resultierendes ,,direktes“ Photoneutronenspek-
trum wére dann eine breite Verteilung mit einem Maxi-
mum bei E, =5 MeV zu erwarten.

Diese Annahme wird durch die eigenen wie auch
durch die Messungen von Askew 2 bestitigt, der im
Spektrum der Photoneutronen aus Gold, neben dem aus
der Verdampfungstheorie zu erwartenden Maximum
bei 1,5 MeV, ein zweites Maximum bei 5 MeV fand.

Herrn Prof. B. Rasewsky danke ich fiir die Uber-
lassung der Arbeit, den Herren Privatdozent Dr. W.
Ponvir und Dr. H. Kiux bin ich fiir freundliche Unter-
stiitzung verpflichtet.

Zur thermischen Ausheilung von Kernriickstofidefekten in neutronen-
bestrahlten, kristallinen Ir(IV)- und Os(IV)-Hexahalogen-Komplexen

Von W. Herr, K. HEiNe * und G. B. Scumipr

Aus dem Institut fiir Kernchemie der Universitit Koln
und der Arbeitsgruppe ., Institut fiir Radiochemie* der Kernforschungsanlage Jiilich
sowie dem Max-Planck-Institut fiir Chemie (Otto-Hahn-Institut), Mainz
(Z. Naturforschg. 17 a, 590—596 [1962] ; eingegangen am 4. Mirz 1962)

The SziLaro—Cuarmers process of ligand and central atoms in neutron irradiated Na,IrClg- 6 H,0,
K,IrBrg, K,0sBrg and (NH,) ,0sBrg has been investigated in some detail. Whereas in Na,IrClg-6 HyO
seven *2Ir-recoil species are formed, which show an individual annealing behaviour, recoil 82Br has
been observed only in the chemical forms of Br~ and the original hexabromocomplexes. The reten-
tion of the %Ir central atom is only 3% in Na,IrCl;-6 H,0 and 38% in K,IrBrg. In contrast, we
observed 80 —90% 82Br-retention (R,) of the ligand atom. These high R,-values indicate an instan-
taneous annealing reaction, which might be explained by a billiard-ball mechanism and/or by
activated exchange reactions. The thermal annealing of 8Br approaches a retention value of 100%
quickly at high temperatures (~ 200 °C) or for long heating times. The kinetics of 1%2Ir and #Br
annealing are discussed. For the fast annealing process of recoil-®?Br an activation energy of about
3—4 kcal/mol was calculated. The results show, that physical models alone do not explain the
annealing behaviour of the recoils satisfactorily. We must therefore assume, that also chemical
reactions are important.

Thermische Neutronen erzeugen in kristallisierten,
chemischen Verbindungen durch (n,y)-Kernprozef}
radioaktive Fragmente, die lingere Zeit metastabil
im Gitter erhalten bleiben. Beim Erhitzen der be-

* Jetzt Farbenfabriken Bayer A.G., Leverkusen.
1 R.R. WiLLians, J. Phys. Coll. Chem. 52, 603 [1948].

strahlten Kristalle oder bei Einwirkung ionisieren-
der Strahlung wird aus diesen Fragmenten die ur-
spriingliche Verbindungsform zuriickgebildet (anneal-
ing) 173, Obwohl bereits zahlreiche Untersuchungen

3 W. Herg, Z. Elektrochem. 56, 911 [1952].
2 J. H. Greexn u. A.G.Mappock, Nature, Lond. 164, 788
[1949].



