
Der quadratische Term kann vernachlässigt werden, so-
lange p — p 0 < ^ S + ( A 5 ) ist. 

Das Intervall, in dem ( A 5 ) erfüllt ist, läßt sidi leicht 
abschätzen: Als Beispiel betrachten wir den oben er-
wähnten Rubinlaser mit FABRY—PEROT-Resonator. Der 
Verlustfaktor dieses Lasers ist i>0 = 0 ,81 , die Verstär-
kung beträgt folglich aj_ = l/v0 = 1,23 und lnaj^ ^ 0 , 2 . 
Außerdem sind der Absorptionskoeff iz ient des nicht an-
geregten Mediums ö_L N0 = 0 ,24 c m - 1 und die Länge 
L = 7 , 5 c m bekannt. Daraus ergibt sich mit Hi l fe von 
( A 3 ) und ( A 2 ) 

p 0 ^ A 2 1 und S + ^ 2 p 0 ^ 2 A 2 l . ( A 6 ) 

Bedingung ( A 5 ) wird damit zu p / p 0 3 ( A 5 ) , läßt 
also eine verhältnismäßig große Änderung von p zu. 
Die linearisierte F o r m der Gl . ( A 4 ) kann auf eine an-
schauliche F o r m gebracht werden. Wir ersetzen N in 
( A 4 ) mit Hi l fe von ( A 2 ) durch In und führen zwei 

ausgezeichnete Pumpraten e in : p = p 0 sei der Schwell-
wert im ungestörten Resonator mit den Verlusten y0/2, 
p = pi die Pumprate zur Erzeugung der Inversion Â  = 0, 
d. h. der Gleichbesetzung der beiden Laserniveaus. 
( A 4 ) wird damit zu 

In a j. = In aj_o • (p - Pi) / (p0 - Pi) 
= l n a l 0 - ( P - P i ) / ( P 0 - P i ) . ( A 7 ) 

W e g e n der Schwellwertbedingung — (4b ) gilt 
auch 

5 7o (p -P i ) / (Po -P i ) 
= hyo(P-Pi)/(Po-Pi). (A8) 

P 0 ist unmittelbar meßbar , P ; kann aus dem Schwell-
wert P 4 5 für £ = 4 5 ° ermittelt werden : In a±45 = 2 In a±o 
in ( A 7 ) eingesetzt ergibt 

pi = 2 p 0 - p 4 5 und Pi = 2 P 0 - P 4 5 . (A9) 
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Hahn-Meitner-Institut für Kernforschung Berlin, Sektor Kernchemie 

(Z . Naturforschg. 22 a, 2075—2077 [1967] ; eingegangen am 9. August 1967) 

The release of Xenon-133 m and Xe-133 from neutron-irradiated single crystals of Cs-halides 
was measured in function of temperature and neutron dose. This release could be expressed in 
terms of volume diffusion. The temperature dependence in CsF, CsBr and Csl can be described 
by the activation energies 5S2, 1.45 and 1.14 eV and the frequency factors ^ l x 102, 1 X 102 

and 2.0 cm2 /sec in the temperature regions 450—600, 260—580 and 200—500 °C respectively. 
Increasing neutron doses decrease diffusion coefficients in CsBr and Csl. 

I m R a h m e n d e r s y s t e m a t i s c h e n U n t e r s u c h u n g e n 
ü b e r d ie B e w e g l i c h k e i t d e r E d e l g a s e in F e s t k ö r p e r n 
w u r d e d i e X e n o n d i f f u s i o n in n e u t r o n e n b e s t r a h l t e n 
C s F - , C s B r - u n d C s l - E i n k r i s t a l l e n u n t e r s u c h t . 

Versuchsdurchführungen 

In Cs-Halogenid-Einkristallen (Dr. K . K o r t h , Kiel) 
wurde durch die Reaktionen 

133Cs (n, p) 1 3 3 m X e (2,3 d) 
| L T . 

1 3 3Cs(n, p) 1 3 3 X e (5,27 d) 

radioaktives Xenon im B E R (integrierter schneller Fluß, 
E > 10 k e V : 1,6 • 1012 n / cm 2 sec; max. 80 °C) erzeugt und 
nach der Bestrahlung in isothermen Versuchen die Kinetik 
der Edelgasabgabe bestimmt. Dazu wurden die Kristalle 
in Quarzgefäßen unter Luft bei Atmosphärendruck erhitzt 
und in geeigneten Zeitabständen ausdiffundiertes Xenon 
mitsamt der Luftfüllung in evakuierte Meßkammern ge-
saugt. Die Radioaktivität dieser Proben wurde am Pro-

portionalzählrohr gemessen. Aus mitbestrahlten Vergleichs-
proben wurde durch Aufschmelzen die insgesamt gebildete 
Gasmenge freigesetzt. Damit konnte der zu jedem Zeit-
punkt ausdiffundierte Bruchteil des Edelgases und daraus 
schließlich nach 2 der Diffusionskoeffizient berechnet wer-
den. 

Ergebnisse 

D i e e r m i t t e l t e n T e m p e r a t u r a b h ä n g i g k e i t e n f ü r 
d ie D i f f u s i o n s k o e f f i z i e n t e n s ind in T a b . 1 z u s a m m e n -
geste l l t . 
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d ie G e s e t z m ä ß i g k e i t f ü r r e i n e V o l u m e n d i f f u s i o n b e -
f o l g t . U n t e r h a l b 4 5 0 b z w . 3 0 0 °C z e i g t e n C s B r b z w . 
C s l be i V e r s u c h s b e g i n n e ine e r h ö h t e G a s a b g a b e r a t e . 
I n d iesen V e r s u c h e n w u r d e z u r B e s t i m m u n g v o n D 
d a s A b k l i n g e n d ieses n o c h n i c h t n ä h e r u n t e r s u c h t e n 
A n l a u f v o r g a n g e s a b g e w a r t e t . 
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<P X t Temp.- D0 D M p AH MP 
( £ " > 10 keV) Bereich 

n /cm 2 °C cm2 /sec cm2 /sec eV °C 

CsF 3,5 • 1016 4 5 0 - 6 0 0 ^ 1 • 102 ^ 1 • lO"8 ^ 2 684 

CsBr 5.8 - 10 1 6 2 6 0 - 5 8 0 1 • 102 8 • 10~7 1,45 636 

Csl 5,8 - 1 0 1 6 2 0 0 - 5 5 0 2,0 8,0 • 10~7 1,14 621 

Tab. 1. Zusammenstellung der Ergebnisse. 

C s F g i b t ä h n l i c h w i e d i e S y s t e m e K F / A r u n d 
R b F / A r 3 b e i V e r s u c h s b e g i n n p r a k t i s c h m o m e n t a n 
e t w a s X e n o n a b . D i e s e s V e r h a l t e n l ä ß t s i ch als A b -
g a b e a u s e iner d u r c h d ie H y g r o s k o p i z i t ä t d e r F l u o -
r ide v e r ä n d e r t e n O b e r f l ä c h e n s c h i c h t e rk lären . I m 
ü b r i g e n t r i t t C s F a u s d e r A l k a l i f l u o r i d r e i h e d u r c h 
b e s o n d e r s s t a r k e S u b l i m a t i o n h e r v o r . B e i V o r v e r -
s u c h e n i m V a k u u m w u r d e f es tges te l l t , d a ß s c h o n 
m i t B e g i n n m e ß b a r e r G a s a b g a b e e ine re ine Sub l i -
m a t i o n s k i n e t i k v o r l i e g t ( a b g e g e b e n e r G a s b r u c h t e i l 
p r o p o r t i o n a l t, s t a t t t1/2). V e r s u c h e u n t e r t r o c k e n e r 
L u f t b e i N o r m a l d r u c k u n d Z u g a b e v o n i n a k t i v e n 
C s F - K r i s t ä l l c h e n lassen d a g e g e n d ie D i f f u s i o n s -
k i n e t i k h e r v o r t r e t e n . 

AHviff 
eV eV 

K F 2,51 5 1,8 4 

R b F 2.38 5 1.4 3 

CsF 2,12 5 5S 2 [diese Arbeit] 

Tab. 2. Sublimation und Edelgasdiffusion der Fluoride. 

T a b e l l e 2 ze ig t , d a ß s i ch C s F d u r c h d e n g e r i n g s t e n 
S p i e l r a u m z w i s c h e n d e n A k t i v i e r u n g s e n t h a l p i e n f ü r 
S u b l i m a t i o n u n d D i f f u s i o n a u s z e i c h n e t , n a c h 6 ist 
d e s h a l b e in sehr f r ü h e s Ü b e r h o l e n d e r D i f f u s i o n s -
f r o n t d u r c h d ie s u b l i m i e r e n d e P r o b e n o b e r f l ä c h e z u 
e r w a r t e n . B e i K F u n d R b F w a r d a g e g e n a u c h i m 
V a k u u m e ine s i chere B e s t i m m u n g v o n D a u c h b e i 
h o h e r S u b l i m a t i o n s r a t e m ö g l i c h . 

I n T a b e l l e 3 is t s c h l i e ß l i c h d e r E i n f l u ß d e r N e u -
t r o n e n d o s i s a u f d i e D i f f u s i o n in C s l z u s a m m e n m i t 
L i t e r a t u r w e r t e n a n g e g e b e n . 

E i n e D o s i s e r h ö h u n g u m e ine G r ö ß e n o r d n u n g b e -
w i r k t e e ine V e r r i n g e r u n g i m D i f f u s i o n s k o e f f i z i e n t e n 

3 F . W . F E L I X , u n v e r ö f f e n t l i c h t . 
4 F. W . FELIX, Proc. Brit, Ceram. Soc. 9, 273, [1967], 
5 A . C. P . P U G H u. R . F. B A R R O W , Trans. Faraday Soc. 

54. 671 [1958]. 
6 F . W . F E L I X , T . L A G E R W A L L , P . S C H M E L I N G U . K . E . 

ZIMEN, Proc. 3rd U.N. Conf. Peaceful Uses Atomic 
Energy, Geneva 1964, Vol. 11, p. 363 [1965]. 

Dosis Do AH Dwv Ref . 
n / cm 2 cm2 /sec eV cm2 /sec 

5 • 10-1 1,0 1 •10-6 8 
5.8 • 1016 2,0 1.14 8.0 • 10- 7 diese 
5,8- 1017 6,5 • 10-1 1.14 2,5 • 10" 7 Arbeit 

5 • 1018 1 • IO-5 0,8 5 • 1 0 - 1 0 7 

Tab. 3. Dosisabhängigkeit im System Cs l /Xe . 

D be i g l e i c h b l e i b e n d e r A k t i v i e r u n g s e n t h a l p i e AH. 
D i e W e r t e v o n KALBITZER 7 z e i g e n b e i e iner n o c h -
m a l s u m e ine G r ö ß e n o r d n u n g e r h ö h t e n D o s i s e ine 
sehr m a r k a n t e E r n i e d r i g u n g . V e r s u c h e b e i w e i t e r 
e rn iedr ig te r N e u t r o n e n d o s i s (d ie n i e d r i g s t e D o s i s 
l iegt be i 5 • 1 0 1 4 n / c m 2 b e d i n g t d u r c h d ie N a c h w e i s -
b a r k e i t d e r X e n o n a k t i v i t ä t ) f ü h r t e n n u r n o c h z u 
e iner g e r i n g f ü g i g e n E r h ö h u n g d e r D i f f u s i o n s k o e f f i -
z i en ten . D i e s e E r g e b n i s s e s t e h e n in Ü b e r e i n s t i m -
m u n g m i t 8 . ( I n 8 w u r d e n d i e K r i s t a l l e a u s e iner m i t 
J - 1 3 3 m a r k i e r t e n S c h m e l z e g e w o n n e n . X e - 1 3 3 k a n n 
d a d u r c h o h n e N e u t r o n e n b e s t r a h l u n g e r z e u g t w e r -
d e n , i n d e m d e r Zer fa l l v o n J - 1 3 3 a b g e w a r t e t w i r d . ) 

Vergleich zu anderen Transportvorgängen 

D i e D-Werte f ü r X e l i e g e n b e i e n t s p r e c h e n d e n 
T e m p e r a t u r e n h ö h e r als d i e S e l b s t d i f f u s i o n s k o e f f i -
z i e n t e n b e i d e r I o n e n 9> 1 0 , w ä h r e n d d i e A k t i v i e r u n g s -
e n t h a l p i e f ü r X e - B e w e g l i c h k e i t ü b e r d e r j e n i g e n f ü r 
F e h l s t e l l e n b i l d u n g l i e g t 1 0 . E i n V e r g l e i c h d e r E d e l -
g a s d i f f u s i o n in d e n A l k a l i h a l o g e n i d e n z e i g t : K - , R b -
u n d C s - F l u o r i d e we i sen al le e ine e i n h e i t l i c h e A R -
RHENius -Gerade m i t ä h n l i c h e n D0- u n d AH-Werten 
au f . E b e n s o w i r d b e i C s B r u n d C s l e ine e inz ige 
A k t i v i e r u n g s e n t h a l p i e g e f u n d e n . D e r b e i a l l en K -

7 S. K A L B I T Z E R , Z . Naturforschg. 1 7 A , 1 0 7 1 [ 1 9 6 2 ] , 
8 T . S. ELLEMAN, O R O - 3 5 0 8 - 1 [1966 ] . 
9 J . - F . L A U R E N T U . J . B E N A R D , J . Phys. Chem. Solids 3 , 

7 [1957]. 
« D . W . LYNCH. P h y s . R e v . 118 , 4 6 8 [ I 9 6 0 ] . 



u n d R b - H a l o g e n i d e n ( a u ß e r F l u o r i d e n ) b e o b a c h -
t e t e , t y p i s c h e Ü b e r g a n g z u sehr n i e d r i g e n A k t i v i e -
r u n g s e n t h a l p i e n b e i h o h e n T e m p e r a t u r e n t r i t t a l so 
n i c h t a u f 3 , 4 . A n d e r e r s e i t s w e r d e n a m S c h m e l z p u n k t 
b e i C s B r u n d C s l g e g e n ü b e r a n d e r e n A l k a l i h a l o -
g e n i d e n u m 1 b i s 2 G r ö ß e n o r d n u n g e n n i e d r i g e r e 
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A n g a b e n ü b e r d e n a t o m a r e n M e c h a n i s m u s z u . D i e 

g e g e n ü b e r d e n ü b r i g e n A l k a l i h a l o g e n i d e n v e r ä n -
d e r t e n g e o m e t r i s c h e n V e r h ä l t n i s s e ( g r o ß e r E d e l g a s -
r a d i u s , a n d e r e r G i t t e r t y p ) s c h e i n e n a b e r e ine 
w i c h t i g e R o l l e z u sp i e l en . 

E s is t b e a b s i c h t i g t , n o c h w e i t e r e M e s s u n g e n z u r 
n - D o s i s a b h ä n g i g k e i t d u r c h z u f ü h r e n u n d e r g ä n z e n d 
d i e T r a n s p o r t e i g e n s c h a f t e n in CsCl m i t s e i n e m 
P h a s e n ü b e r g a n g z u u n t e r s u c h e n . 

Interdiffusion of 6Li and 7Li in Isotopically Nearly Pure Lithium Metal Melts 
L . LÖWENBERG a n d A . LODDING 

Physics Department, Chalmers University of Technology, Gothenburg, Sweden 

( Z . Naturforschg. 22 a, 2077—2080 [1967] ; received 23 August 1967) 

A capillary-reservoir technique has been used to investigate the interdiffusion of 6Li and 7Li 
in nearly pure (ca. 9 4 % ) 6Li, as well as in nearly pure 7Li. A t the melting point the ratio o f these 
diffusion coefficients is about 1.30. Extrapolation to tracer concentrations gives good qualitative 
agreement with the ratio of the viscosities o f 7Li and 6Li. The interdiffusion coefficient ratio o f 
the melts decreases with rising temperature, also in agreement with viscosity results. Quantum 
effects are likely to be responsible for the strong dependence on isotope mass. 

C a r e f u l m e a s u r e m e n t s b y B A N , RANDALL a n d 
MONTGOMERY1 h a v e s h o w n t h a t t h e r e is a v e r y 
c o n s i d e r a b l e d i f f e r e n c e in v i s c o s i t y b e t w e e n i s o t o p i -
c a l l y p u r e l i q u i d 6 L i a n d 7 L i . T h e r a t i o o f t h e 
v i s c o s i t y o f 7 L i t o t h a t o f 6 L i w a s f o u n d t o b e 1 .44 a t 
t h e m e l t i n g p o i n t ( a b o u t 180 °C) , d e c r e a s i n g t o 
1 .33 a t 2 8 6 °C. T h i s resu l t , in s t r i k i n g c o n t r a s t w i t h 
t h e r o o t - o f - m a s s r e l a t i o n s h i p e x p e c t e d o n s i m p l e 
a r g u m e n t s , h a s h i t h e r t o n o t r e c e i v e d a f u l l y a c -
c e p t a b l e t h e o r e t i c a l e x p l a n a t i o n . T h e s u r p r i s i n g 
n a t u r e o f t h e resu l t s o f v i s c o s i t y m e a s u r e m e n t s 
m o t i v a t e s t h e i n q u i r y , w h e t h e r a s i m i l a r i s o t o p e 
m a s s d i f f e r e n c e c a n b e d e t e c t e d a l s o in o t h e r 
t r a n s p o r t p r o p e r t i e s . 

T h e i n t e r d i f f u s i o n o f t h e t w o L i - i s o t o p e s in l i q u i d 
l i t h i u m o f a b o u t n a t u r a l c o m p o s i t i o n h a s r e c e n t l y 
b e e n m e a s u r e d b e t w e e n 196 a n d 4 4 0 °C 2 , a n d i t 
h a s b e e n s h o w n t h a t a m o d i f i e d S t o k e s - E i n s t e i n 
f o r m u l a , c o r r e l a t i n g s e l f - d i f f u s i o n w i t h v i s c o s i t y , is 
w e l l o b e y e d . T h e p u r p o s e o f t h e p r e s e n t w o r k is t o 
m a k e a s imi lar m e a s u r e m e n t in l i q u i d l i t h i u m o f 
r e v e r s e d i s o t o p i c c o m p o s i t i o n , i . e . t o c o m p a r e t h e 
resu l t s in n e a r l y p u r e 6 L i w i t h t h o s e in n e a r l y p u r e 
7Li. 

1 N . T . B A N , C . M . R A N D A L L , a n d D . J . M O N T G O M E R Y , 
Phys. Rev . 128, 6 [1962]. 

T h e c a p i l l a r y - r e s e r v o i r a r r a n g e m e n t d e s c r i b e d in 
r e f . 2 w a s u s e d a l so f o r t h e p r e s e n t i n v e s t i g a t i o n . 
T w o s l ight m o d i f i c a t i o n s w e r e m a d e : a ) t h e o p e n 
c a p i l l a r y e n d s w e r e t u r n e d u p w a r d s i n s t e a d o f 
d o w n w a r d s , t h u s r e d u c i n g t h e r i sk o f c l o g g i n g t h e 
or i f i ces w i t h " s k i n " i m p u r i t y in t h e r e s e r v o i r ; 
b ) t h e r m o c o u p l e s w e r e p l a c e d a t s e v e r a l p o i n t s o f 
t h e b a t h a n d h o l d e r , p e r m i t t i n g a m o r e e x a c t e x t r a -
p o l a t i o n t o t h e t e m p e r a t u r e o f t h e m e t a l in t h e 
c a p i l l a r y a n d m a k i n g sure o f t h e a b s e n c e o f g r a v i -
t a t i o n a l c o n v e c t i o n . T h e c a p i l l a r y d i a m e t e r w a s 
0 . 6 m m t h r o u g h o u t . 

F o r t h e 6 L i - r i c h m e t a l a series o f m e a s u r e m e n t s 
w a s m a d e a t three d i f f e r e n t t e m p e r a t u r e s . A n o t h e r 
series, a t t w o t e m p e r a t u r e s , w a s m a d e f o r t h e m e t a l 
w i t h n a t u r a l c o m p o s i t i o n , t h e r e a s o n b e i n g t h a t i t 
w a s n o t c o n s i d e r e d as s u f f i c i e n t l y sa fe f r o m s y s t e m -
a t i c e r ro r t o use t h e r e su l t s o f r e f . 2 f o r t h e c o m -
p a r i s o n , in v i e w o f t h e a b o v e - m e n t i o n e d m o d i f i -
c a t i o n s . I n th is w a y b o t h c o m p o s i t i o n s w e r e in -
v e s t i g a t e d u n d e r i d e n t i c a l e x p e r i m e n t a l c o n d i t i o n s . 
A l s o , t h e earl ier resu l t s c o u l d n o w b e c h e c k e d a n d 
t h e i n f l u e n c e o f t h e m o d i f i c a t i o n s assessed . 

2 A . O T T , and A . L O D D I N G , Z . Naturforschg. 2 0 a, 1 5 7 8 
[ 1 9 6 5 ] . 


