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Fallout aus chinesischen Kernwaffenversuchen
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Short-lived radionuclides have been measured in fallout of Chinese nuclear tests. The measured
yield ratios of the nuclides 95Zr, 111Ag, 115Cd, 156Eu, 237U and 239Np have been corrected for
fractionation effects and compared to calculated ratios. Free parameters of the calculation such
as most frequent neutron energy, time integrated neutron flux, and fission material were ad-
justed by means of a least square criterion. For the tests 2, 3, 5 and 7 the most frequent neutron
energy was found to be 5 keV. The corresponding Maxwellian neutron fluxes were within 102!
and 1024 n/cm2. In addition, 14-MeV neutron fluxes within 1019 and 1022 n/cm? had to be assumed.
The analysis yields as average of the converted fission material a mixture of 235U and 238U with
7—999 of 235U. — The fractionation of 140Ba in surface bursts corresponded to that in air bursts.

Die Kernwaffenversuche fithrten nicht nur zu
umfangreichen Messungen iiber die Verbreitung
strahlenbiologisch toxischer Radionuklide!.2, son-
dern auch zu neuen Erkenntnissen uiber Konden-
sationsvorgiange bei hohen Temperaturen3-6, Luft-
stromungen in der Tropo- und Stratosphéire?-12,
die Elementsynthese!3 und Kernreaktionen bei
extrem hohen Neutronenfliisssen 14-17,

Fir einige chinesische Kernwaffenversuche wurde
aus der Falloutzusammensetzung auf das Spalt-
material geschlossen18-21. In der vorliegenden
Arbeit soll gezeigt werden, daf3 solche Schliisse eine
detaillierte Analyse voraussetzen, in der nach einer
Korrektur der Fraktionierungseffekte die Para-
meter ,,wahrscheinliche Neutronenenergie, zeit-
integrierter Neutronenflul und Spaltmaterial* so-
lange variiert werden, bis eine optimale Uberein-
stimmung zwischen gemessenen und berechneten
Werten vorliegt. Folgendes Modell der Kernwaffen-
explosion wird zugrunde gelegt: Die tuberkritische
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Anordnung des Spaltmaterials 16st neutronen-
induzierte Kernspaltung aus, deren Energie eine
geniigend hohe Temperatur erzeugt, um Kern-
verschmelzung durch (D,T)-Reaktion einzuleiten.
Die entstehenden 14 MeV-Neutronen bewirken
weitere Kernspaltung. Spaltprodukte und induzierte
Radionuklide werden zeitlich nacheinander in zwei
Stufen gebildet, zuerst mit Spaltneutronen und an-
schliefend mit Fusionsneutronen. Fiir die Bildungs-
gesetze der Radionuklide werden drei Annahmen
gemacht:

1. Die Fraktionierungseffekte werden durch
Korrektur eliminiert.

2. Die Neutroneneinfangreaktion der Spalt-
produkte ist vernachléassigbar, so dal durch diesen
Sekundérproze3 Spaltprodukte weder verbraucht
noch gebildet werden.

3. Das Neutronenspektrum wird durch ein Max-
well-Spektrum plus einem Anteil 14 MeV-Neutro-
nen approximiert. Das Maxwell-Spektrum enthélt
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die moderierten Spalt- und Fusionsneutronen, wiih-
rend der 14 MeV-Anteil ungebremste Neutronen
der (D,T)-Reaktion beriicksichtigt.

Fir die vergleichende Analyse eignen sich nicht
alle Radionuklide. Erstens mul} die Halbwertszeit
mindestens einige Tage betragen, damit das Nuklid
iiberhaupt erfalit werden kann: sie darf aber einige
Wochen nicht iibersteigen, damit aus &lteren
Explosionen stammender Fallout die Ergebnisse
nicht verfilscht. Zweitens mul} die Fraktionierung,
d.h. die von der Umgebung der Explosion ab-
hiingige Verschiebung der urspriinglichen Fallout-
zusammensetzung, berticksichtigt werden koénnen,
wozu die betreffende Fraktionierungskorrelation
benotigt wird ; diese Beziehungen gibt FRETLING 3,4
an. Giinstig fir eine solche Analyse sind die Radio-
isotope 111Ag, 115Cd, 156Eu, 237U und 239Np, weil
deren Ausbeuten stark von der Neutronenenergie
und vom Spaltmaterial abhidngen. Zusitzlich
braucht man fir die Fraktionierungskorrektur 89Sr
(oder 140Ba) sowie 95Zr (oder 147Nd, 153Sm).

Der Vergleich gemessener und berechneter Aus-
beutequotienten muf} dann zeigen, ob die resultie-
renden Parameter der Falloutzusammensetzung
— Neutronenspektrum, Neutronenflull, Spalt-
material — mit den bisher bekannten Ergebnissen
in Einklang stehen.

Experimentelles

Flugzeuge adsorbieren den Fallout an der Oberfliche 22.
Das radioaktive Material wird durch Abwischen mit Fil-
trierpapier von den Flugzeugen entnommen, bei 500 °C ver-
ascht. durch eine Soda-Borax-Schmelze aufgeschlossen und
in 6-m.HC1 gelost.

Die radiochemischen Verfahren fur die Isolierung von
Ba, Sr, Zr. Ag und Cd sind Standardverfahren23. Fir die
Trennung von U, Np, Sm und Eu wird die Sdulenextrak-
tionschromatographie 24-26 benutzt unter Verwendung von
Tri-n-butylphosphat (TBP). Tri-n-octylamin (TOA) und
Di-(2-dthylhexyl)-phosphorsiure (HDEHP) als Extrak-
tionsmittel, welches auf Polytetrafluorithylen-Pulver auf-
gezogen ist. Die AufschluBlosung wird tber eine TOA-Sdule
gegeben. Dabei werden U, Np. Cd. Zr und Fe extrahiert.
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withrend Ba. Sr, Ag und SE (Seltene Erden) nebst komplex
geloster SiOz durchlaufen. U, Np. Zr und Fe werden mit
0,1-m.HCI eluiert. AnschlieBend werden U, Np und Zr aus
8-m.HNOj in einer TBP-Sdule extrahiert; Fe liuft durch.
Nach Elution des U. Np und Zr mit 0.1-m.HNO3 werden
Np und Zr aus 6-m.HCI/SOs in einer HDEHP-Siiule extra-
hiert; das U ldauft durch. SchlieBlich werden Np und Zr
getrennt23. — Aus dem Gemisch Ba, Sr. Ag. SE wird durch
Verdiinnen AgCl gefillt. Im Filtrat wird die Kieselsiure
abgeschieden; anschlieBend trennt man die SE an einer
weiteren HDEHP-Saule?6. Fir die Bestimmung von Ba,
Sr und Cd wurden gesonderte Einwaagen gemacht.

Die chemische Ausbeute wird durch zugesetzte Triger-
elemente kontrolliert; fiir Uran dient 235U, fiur Neptunium
237Np als Indikator, der aktivierungsanalytisch bestimmt
wird.

Die Messung der Radioaktivitit folgt mit einem ge-
eichten NaJ(TI)-Vielkanalimpulshéhenanalysator2? und
mit geeichten Antikoinzidenzzihlern?28. Zur Reinheitskon-
trolle werden Zerfallskurven oder Gammaspektren ge-
messen.

MeBergebnisse

Die Anfangsaktivititen der untersuchten Radio-
nuklide gibt Tab. 1. Diese Tabelle zeigt, daBl die
spezifische Aktivitit an kurzlebigen Spaltproduk-
ten, wie 140Ba, im Fallout der Explosion vom
17. 6. 1967 etwa 100mal kleiner war als in den
anderen Proben, vermutlich weil der Feuerball mit
dem Fallout durch den hohen Explosionswert der
3 Megatonnen-Wasserstoffbombe etwa 30 km in
die Stratosphire aufstieg 29 und die Explosion oben-
drein in groller Hohe stattfand30.31 so daBl das
Absinken der Falloutpartikel bis auf die Hohe der
Flugzeugrouten (9—13 km) sehr stark verzogert
wird. Bei schwicheren Explosionen steigt der Feuer-
ball nicht so hoch. Entsprechend werden teilweise
sehr hohe spezifische Aktivitidten an frischem Fallout
gemessen.

Fraktionierung des Fallout

Etwa 30—40 sec nach einer Kernwaffenexplo-
sion3:32.33  kondensieren aus der verdampften
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14, 223 [1968].
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Explosion Nr. 2 3 5 6 7
Datum 14.5.65 9.5.66 28.12. 66 17.6. 67 24.12. 67
g Asche 0.5 1.8 0.5 22,0 3.0
Nuklid Imp/min Imp/min Imp/min Imp/min Imp/min
Sr 89 50.5d 3,75 - 104 8,29 - 104 — 1,00 - 106 * —
Sr 90 277a 1.06 - 105 * 1,40 - 105* = 7,50 - 105 * —
Zr 95 65,0d 5,00 - 104 3,27 - 105 5,58 - 104 2,22 - 105 * 4,48 - 105 *
Ag 111 75d = 1,54 - 104 1,58 - 104 4,75 - 103 8,50 - 103
Cd 115 2,2d — — — — 2,52 - 104
Ba 140 12.8d 2,42 -105 6,20 - 105 6.49 - 105 6,01 - 104 2,64 - 105
Nd 147 11,1d 2,96 - 105 — — 2.44 - 104 8,20 - 104
Sm 153 46,7 h = — — — 2,60 - 104
Eu 156 152d = = == =3 4,06 - 102
U 237 6,75d — 2,80 - 106 9.40 - 104 — 3,33 - 105
Np239 235d — — 6,39 - 106 — 3.19 - 107

Tab. 1. Anfangsaktivititen von Fallout.
* Die indizierten Radionuklide stammen hauptséichlich aus altem Fallout. Aus Sm-153 und/oder Nd-147 wurden fir
Test 6 und 7 die dquivalenten Aktivititen Zr-95 berechnet: 1,22 - 104, bzw. 3,21 - 104 Imp/min. Die Umrechnung erfolgte

mit G. (1).

Masse Partikel, an denen sich die Spaltprodukte,
ihrem Dampfdruck entsprechend .34 anlagern.
Die Folge davon ist eine friihzeitige Adsorption
schwerflichtiger Spaltprodukte an groeren Par-
tikeln bei hoher Temperatur, wahrend die ver-
bleibenden fliichtigen Spaltprodukte spéter bei
niedriger Temperatur an kleineren Partikeln adsor-
biert werden. Dieser Fraktionierungsprozef3 ist bei
Explosionen an der Erdoberfliche stiarker ausge-
pragt als bei Explosionen in der Luft, weil die be-
teiligten inaktiven Massen stark differieren 3536
Gut untersucht ist der FraktionierungsprozeB3 fiir
Explosionen in der Luft, wahrend fir Explosionen
iber Silikatbéden nur wenig Daten existieren3.
Die starke Fraktionierung des Fallouts von chinesi-
schen Kernwaffenversuchen wird vielfach be-
richtet 38-42,

Um gemessene Ausbeutequotienten hinsichtlich
der Fraktionierungseffekte zu korrigieren, miissen
hier wegen des fehlenden Zahlenmaterials fiir
Bodenoberflichenexplosionen die Fraktionierungs-
daten fiir Explosionen in der Luft3-5 benutzt wer-
den. Nach FrEI1LING 3.4 gilt die Beziehung:

Nio Yzres (,9'5:@9 . Zr—%)"“
Ysr-s9

(1)

Nzr-95 Y; Nzr-95

34 J. H. NormaN, General Dynamics Corp. San Diego,
Calif., General Atomics Div., GA-7058 [1966].

35 J. S1sEFskI, Nature 210, 1143 [1966].

36 G. PErssox, Nature 209, 1193 [1966].

37 G. R. CrockEr u. E. C. Fremwing, Vortrag 80, 115th
National Meeting American Chemical Soc., San Fran-
cisco, April 1968.

38 F. G. GrorceLLI u. A. A. CigNa, J. Fis. Prot. Radiaz.
10, 192 [1966].

oder abgekiirzt

Ti,95 = (rg9, 95)™ .

Es bedeuten: N; = gemessene Zahl der Atome des
Nuklides i; Y; = kumulierte Spaltausbeute des
Nuklids i; m; = Steigung der log-log-Fraktionie-
rungsgeraden fiur das Nuklid i. Fremine3. 4 be-
nutzte die Spaltausbeuten fiir 235U-Spaltung mit
thermischen Neutronen nach Karcorr43, wihrend
in dieser Arbeit neuere Zahlenwerte?4 eingesetzt
werden: Yzr 95/ Ysr—g9 = 1,21 und Y zr 95/ Y Ba-140
= 1,074. Das Verhaltnis Y zr_95/ Y Ba—140 ist fiir ver-
schiedene Neutronenenergien und Spaltmaterialien
auf etwa 109, konstant3 und beeinflullt die weitere
Auswertung hinsichtlich des Spaltmaterials und der
Neutronenenergie nicht. Der Arbeit von Frer-
LING3:4 wurde entnommen: mag-111, Mcd-115,
my—237, MNp-239 — 0,80 und MBa—140 = 0,62.

Zur Prifung, ob die Fraktionierungskorrelation
Gl. (1) auch fiir Explosionen tber Silikatboden gilt,
wurden in Abb. 1 die wenigen verfiigharen Daten
iiber die Fraktionierung des 140Ba, bezogen auf
95Zr und 898r, mit der von FREILING 3: 4 gemessenen
Fraktionierungsgeraden verglichen, welche fiir Ex-
plosionen in der Luft gilt. Wie die Ubereinstimmung

39 T. SoroBAavAsHI, T. Suzukr u. S. Kovama, Bull. Chem.
Soc. Japan 40, 1555 [1967].

40 A. AARKROG u. J. LippPERT, Nature 213, 1001 [1967].

41 G. PerssoN, Nature 209, 1228 [1966].

42 T. MamUro u. A. Fusrra, Health Phys. 13, 197 [1967].

43 S. KarcorF, Nucleonics 16, No. 4, 78 [1958].

44 G. HErrMANN, Habilitationsschrift, Mainz 1961.
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der MeBwerte mit der Geraden in Abb. 1 zeigt,
fraktioniert 140Ba bei Explosionen iiber Silikat-
boden mit dem fur Luft giiltigen Fraktionierungs-
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Abb. 1. Die Fraktionierung des 140Ba in Explosionen an

der Erdoberfliche wird mit der von FREILING3 4 gemes-

senen Fraktionierung bei Explosionen in der Luft (Gerade)

verglichen. Die Daten vom 16. 10. 64 und 14. 5. 65 stam-

men teilweise von VouRrA18 und KuropAl9, Statt r 140.89
lies r 140,95 -

parameter mpy-140. Dasselbe fiir 111Ag, 115Cd,
237U und 239Np vorausgesetzt, erhilt man fir die
Korrektur dieser Me3daten aus GI. (1):

YZr~95> — Mag-111

Ysr-g9

(2)

Yag-1i1 _ Nag-un | (AYSr 89

Yzr-95 Nzr-95 Nzr-95

Nzr-95

Yagim1 _ Nag1n '(Angj140 .
Yzr-95

Yr-95 \—Mag-111/mBa-140

) (3)
Der potenzierte Faktor in den Gln. (2)—(3) ist die
Korrektur f; fir die gemessenen Ausbeutequotien-
ten des 111Ag, 115Cd, 237U und 239Np gegeniiber
957r. Die Korrektur kann wahlweise tiber 89Sr oder
140Ba sowie 99Zr vorgenommen werden. Innerhalb
einer Probe sollten die Korrekturfaktoren fgg und
fiao gleich grof3 sein. Wieweit das stimmt, zeigt

A\Verf)S )'1337140
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Tab. 2. Danach ist die mittlere Korrektur fir
Fallout der Wasserstoffbombenexplosion vom 17.6.
1967 gleich eins, d.h. diese Probe war nicht frak-
tioniert, sicherlich weil die Explosion in grofler
Hohe erfolgte. In den tibrigen Falloutproben tritt
sowohl Anreicherung f; < 1 als auch Abreicherung
fi > 1 auf.

Auswertung, Ergebnisse und Diskussion

Die gemessenen und die fir Fraktionierung
korrigierten Ausbeutequotienten sind in Tab. 3 zu-
sammengestellt. Fir 111Ag/9Zr resultiert im Mittel
ein korrigiertes Ausbeuteverhiltnis von 0,012, das
239Pu als Spaltmaterial ausschliefit; denn mit 239Pu
als Spaltmaterial milite dieser Quotient mindestens
0,049 betragen. Somit kann sich die weitere Analyse
auf 235U und 238U als Spaltmaterial beschrénken.

Ebenfalls in Tab. 3 aufgefithrt sind nach Gl. (7)
berechnete Ausbeutequotienten. Ausgewihlt ist die-
jenigce Kombination der Variablen, welche ein
Fehlerminimum nach GI. (8) ergibt. Variiert wur-
den: Die héaufigste Neutronenenergie E) eines
Maxwell-Neutronenspektrums zwischen 0,5 und
667 keV, wobei 667 keV dem unmoderierten Spalt-
neutronenspektrum entspricht; der zeitintegrierte
Flul @t dieses Spektrums zwischen 1020 und
1025 n/em?; der zeitintegrierte Flull ¢ 7 an 14 MeV-
Neutronen zwischen Null und 1025 n/em?; und der
Beitrag @ des 235U zum Reaktionsablauf zwischen
0,72 und 99,9%,, d.h. zwischen dem Anteil des
235U in Natururan und reinem 235U. Dieser Beitrag
Q ist iber den umgesetzten Teil der Waffe gemittelt.
Bestand diese z.B. aus 90-proz. 235U mit einem
Natururan-Reflektor, so resultiert ¢ = 909, wenn
der Reflektor nicht merklich umgesetzt wurde.

Korrigierte und berechnete Ausbeutequotienten
stimmen innerhalb der zu erwartenden Grenzen —
MeBfehler 209,, Fraktionierungskorrektur Fehler-
faktor 2 — tberein.

Nr. Stiarke Typ Referenz A\vgg/A\'95 Z\v14o/:\v95 fs9 f1a0 Mittel
kt
1 30 Boden 19 1,26 + 0,26 1,89 -+ 0,40 0.7 0.4 0,6
1 30 Boden 18 0,55 + 0,11 0,70 4 0,14 14 1,6 1,5
2 30 Boden 18 0,49 -+ 0,10 0,83 + 0,17 1.5 1.2 1.4
3 300 Boden Diese Arbeit 0,19 + 0.04 0,37 + 0.07 3,2 3.3 3.3
5 300 Boden Diese Arbeit — 2.30 + 0,46 — 0.3 0,3
6 3000 Luft Diese Arbeit — 0.97 + 0.19 — 1.0 1.0
7 30 Boden Diese Arbeit - 1,62 + 0,32 — 0.5 0,5

Tab. 2. Fraktionierungskorrekturfaktoren nach Gln. (2)—(3) fir die relativen Ausbeuten von Ag-111. Cd-115, U-237
und Np-239.
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Test-Nr. 2 3 5 THEE
gem. 0,005 * 0,005 0,033 0,031
Yag-111/Yzr-95 korr. 0,007 0,017 0,010 0,016
ber. 0,007 0,018 0,007 0,015
gem. 0,22 * 0,83 0,16 1,1
Yu-237/Yzr-95 korr. 0.31 2,7 0,05 0,5
ber. 0,29 2,4 0,05 0,6
gem. 0,04 * 12%* 7,2 36
YNp4239/YZr795 korr. 0,06 40 2,2 18
ber. 0,07 45 1,3 16
Neutronenenergie £} keV (5) 5 5 5
Maxwell-NeutronenfluB ~ n/cm? 1-1023 1-1024 3102 1-1021
14 MeV-Neutronenflufl n/cm? 3-102 1-1022 1 <1019 3-1019
Nzas/(Nzas + Nio) % 99 7 70 15

Tabelle 3. Gemessene, korrigierte und berechnete Ausbeutequotienten sowie zugehorige Losungen der Parameter.

* nach VoHrA18, ** nach AARKrROG und LIppPERT40.

*** Rechnung mit den zusitzlichen Ausbeutequotienten Yca-115/Yzr-95 und Ygu-156/Yzr-95 dndert das Ergebnis

nicht.

Der Verlauf der Fehlerkurven (Abb.2) bei
variabler Neutronenenergie E; zeigt, daBl E, nur
schlecht zu bestimmen ist. Deutlich dagegen ist,
daB sicherlich nicht E,, = 667 keV zutrifft, weil der
betreffende Fehler gegeniiber kleineren Neutronen-
energien zu grof} ist. Es liegt also moderierte Kern-
spaltung vor. Die haufigste Neutronenenergie kann
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Abb. 2. Der Fehler F nach Gl. (8) fir die Tests 2, 3, 5 und 7
als Funktion der haufigsten Neutronenenergie E\,.

g

man mit 5 keV festlegen, obgleich bei Test 2 auch
ein hoherer Wert von etwa 100 keV moglich ist.
Das ist weniger als die von amerikanischen Auto-
ren14,15 angenommenen Neutronenenergien, welche
bei 20—100 keV liegen; letztere Energien beziehen
sich jedoch auf spezielle Kernbombenversuche zur
Herstellung von Transuranen, bei denen zur Er-
zielung hochster Neutronenflissse die (D,T)-Reak-
tion eine Rolle spielt ; solche Versuche fiihren sicher-
lich zu hoheren Temperaturen als die chinesischen
Kernwaffenversuche.

Die Maxwell-Neutronenflisse in Tab. 3 liegen
zwischen 102! bis 1024 n/em2. Es ist nur wenig

iber Fluenzen bei Kernwaffenversuchen bekannt.
BEeLL13:15 gibt fiir die Versuche Mike, Par und
Barbel Fluenzen von 7 - 1024 n/em? an, welche man
als Maximalwerte auffassen mufl. Daran gemessen
sind die hier ermittelten Neutronenflisse teilweise
bereits sehr grof. Ein einfacher Zusammenhang
zwischen Explosionswert und Neutronenflufl ist
nicht evident, was auch von GLASSTONE?29 heraus-
gestellt wird.

Die integralen 14 MeV-Neutronenflisse betragen
0,3—3,09%, der Maxwell-Neutronenfliissse. Das kann
wohl kaum als Beitrag durch (D,T)-Reaktion ge-
deutet werden ; vielmehr sieht es so aus, als handele
es sich um einen Kompensationseffekt, der das
Fehlen energiereicher Neutronen im Maxwell-
Spektrum ausgleicht. Es wire aufschlufireich ge-
wesen, den 14 MeV-Neutronenflul der H-Bombe,
Test Nr.6, auf die gleiche Weise zu ermitteln.
Wegen der geringen spezifischen Aktivitdt dieser
Probe (Tab. 1) konnten jedoch 237U und 239Np
nicht gemessen werden. Der hohe Ausbeute-
quotient Y sg_111/ Y zr—95 = 0,045 legt die Annahme
nahe, dall bei Test 6 die Neutronenenergie hoher
gewesen sein muf} als in den tbrigen Tests, wie es
fir Megatonnenversuche zu erwarten ist45.

Der in Tab. 3 gegebene Beitrag des 235U bleibt
von kleinen Anderungen der Neutronenfliisse und
Anderungen der Neutronenenergie im Bereich

5—100 keV unbeeinflult. Die Zahlenwerte
Q = NYogs/(NYoss + N%.,35) liegen zwischen

7—999%,. Aus den groBen Werten @ ~ 859, kann

45 G. ScHUMANN, Naturwiss. 34, 6 [1967].
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man schliefen, dal} das eingesetzte Spaltmaterial
etwa 85-proz. 235U war: zusidtzlich mufl man an-
nehmen, daf ein eventuell vorhandener Natururan-
Reflektor nicht an der Reaktion beteiligt war oder
dafl moglicherweise gar kein Natururan-Reflektor
vorhanden war. Aus den kleinen Werten @ ~ 109,
kann man unter Berticksichtigung der Neutronen-
energie Ep = 5 keV folgern, daf ein Kern aus an-
gereichertem 235U von einem Reflektor aus Natur-
uran umgeben war. Marsuxam1 und MaMuro46 be-
schreiben das Auftreten von Natururan in heillen
Teilchen nach den chinesischen Tests Nr. 1, 2, 3 und
5 und vermuten die Herkunft aus dem Reflektor-
material. Nach dem in dieser Arbeit verwendeten
Arbeitsmodell wird zwischen Kern und Reflektor
nicht unterschieden. Das bedeutet: Der in Tab. 3
gegebene Beitrag des 235U ist ein unterer Grenz-
wert, wenn man ihn nur auf den Bombenkern
bezieht. Verallgemeinernd folgt, dafl das Spalt-
material der untersuchten chinesischen Kernwaffen-
tests aus angereichertem 235U bestand, welches mit
5 keV-Neutronen gespalten wurde.

Wieviel und welche Ausbeutequotienten braucht
man fiir eine solche Analyse ? Tab. 4 zeigt: Die Aus-
wertung von induzierten Radionukliden allein ergibt
zu hohe Maxwell-Neutronenflissse, wihrend aus
Spaltprodukten allein der Beitrag des 235U zu hoch
ausfillt. Von der Kombination Zr-U-Np-Ag ab
dndern zusitzliche Daten das Ergebnis nicht mehr.
Fir die Fraktionierungskorrektur mufl auBlerdem
Ba gemessen werden. Die bemerkenswerte Kon-
stanz der Ergebnisse in Tab. 4 zeigt, dafl durch
Messung relativ weniger Radionuklide im globalen
Fallout die hédufigste Neutronenenergie, der inte-
grale Neutronenflul und das Spaltmaterial des be-
treffenden Kernwaffenversuchs bestimmt werden
konnen. Bisher war dazu die Messung sehr vieler
Transurane erforderlich, die nur aus lokalem Fallout
erhalten werden. Mit der hier berichteten Methode
wird eine solche Analyse auf den globalen Fallout
ausgedehnt.

J. FAHLAND

Anhang

Definitionen

E Diskrete Neutronenenergie

Ep Héufigste Neutronenenergie einer Maxwell-
Verteilung

N(E) Haufigkeit von Neutronen der Energie E
im Maxwellschen Neutronenspektrum

s(E) Wirkungsquerschnitt

S Mittlerer Wirkungsquerschnitt fir ein

Maxwellsches Neutronenspektrum
Si, 5P, 57, Sy
Mittlere Wirkungsquerschnitte des Spalt-
materials i fiir Absorption, Kernspaltung,
(n, y)- und (n, 2n)-Reaktion
i U;].f’ O'ril‘7', 0.}1,211
Analoge Wirkungsquerschnitte fiir 14 MeV-
Neutronen

abs
0j

®t, ¢t Fluenz, zeitintegrierter Neutronenflufl der
Maxwellneutronen, bzw. 14 MeV-Neu-
tronen

){\23) Y]l('-2387 y]f'-z:sav .916-233

Spaltausbeute des Spaltprodukts k fir
235U- bzw. 238U-Spaltung mit Maxwell-
Neutronen bzw. 14 MeV-Neutronen

Zahl der Atome des Nuklids i zur Zeit ¢
bzw. t =0

Nt NO

Mittlere Wirkungsquerschnitte

Die Energieverteilung der Neutronen wird bei der
Rechnung beriicksichtigt, indem anstelle energie-
abhiangiger Wirkungsquerschnitte s (£) die mittleren
Wirkungsquerschnitte S benutzt werden, wie Gl. (4)
definiert:

S = [s(E)n(E)dE| [N (E)dE . (4)
0

0

Nios/ (:\vggs + Nia)

0

Kombination Dt QT
n/cm? n/cm?
Zr—Ag—Cd—Eu 1-1021 1-1020
Zr—U—Np 1-1023 31020
Zr—U—Np—Ag 1-102t 31019
Zr—U—Np—Ag—Cd 1-1021 3-1019
Zr—U—Np—Ag—Cd—Eu 1-1021 3-1019
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1_) Tab. 4. Parameter in Abhingigkeit von
i‘_’ verschiedenen Ausbeutequotienten
)

Test 7.

46 T, Marsuxamr u. T. Mamuro. Nature 218, 555 [1968].
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Fiir die numerische Auswertung von Gl. (4) benétigt
man auller den energieabhingigen Wirkungsquer-
schnitten4? und Spaltausbeuten44 auch das Neu-
tronenspektrum. Fir die Spaltneutronendichte
(n/em3) gilt eine Maxwell-Verteilung48-49:

N (E) = const. EV/? - ¢~ E2En (5)

Diese Anwendung von Gl. (5) ist eine Naherung fiir
die wirkliche Energieverteilung. Gl. (5) hat ein
Haufigkeitsmaximum der Neutronenenergie und
ein langsames Abklingen der Héufigkeit von hoch-
energetischen Neutronen. Dasselbe leistet auch eine
Maxwell-Verteilung der Spaltneutronenfluldichte
(n/em2). Da hier die hdufigste Neutronenenergie des
Spektrums bestimmt werden soll — eine vollstin-
dige Energieverteilung kann nur direkt gemessen
werden — ist es von geringer Bedeutung, ob die
Maxwell-Verteilung der Neutronendichte oder der
NeutronenfluBdichte benutzt wird; bei der Rech-
nung resultiert derselbe Zahlenwert fiir Ep.

Verbrauch des Spaltmaterials

Weil das Arbeitsmodell zwei aufeinander folgende
Kernspaltungsreaktionen vorsieht, ist die jeweils
vorhandene Menge des Spaltmaterials von zwei
e-Funktionen abhingig:

Nir.235 = N.o35 - exp {— SP3s5 - Dt}
“exp{— oS35 7} (6)
Fir 238U ¢ilt Gl. (6) analog.

Bildung von Radioisotopen

Die nach BaTEMAN 30 abgeleiteten Gleichungen
iiber die Bildung von Spaltprodukten und induzier-
ten Radionukliden aus angereichertem 235U werden
hier abgekiirzt formuliert:

N = N 35 (22 + 728 - exp{— SPhss - Ot}
+ N.235(n3% + a2 - exp {— Sti3s5 - Dt}) .

7 stellt darin Terme dar, die verschieden sind,
jedoch weitgehende Analogie besitzen. Die vier
n-Terme pro Radionuklid erhalt man aus der jeweils
angegebenen Definition durch Indexaustausch.

47 K. PARKER, United Kingdom Authority, Atomic Weap-
ons Research Establishment, Aldermaston, Bks., AWRE
-0-79/63; AWRE-0-82/63; AWRE-0-30/64.

48 J. TERRELL, Phys. Rev. 113, 527 [1959].

49 U. S. Atomic Energy Comm., New York, Argonne Na-
tional Lab., ANL-5800, 2nd Edition [1963].

50 (3. FRIEDLAENDER, J. W. KENNEDY u. J. M. MILLER,
Nuclear and Radiochemistry, 2nd Edition, John Wiley
& Sons, Inc., New York 1964, S. 80.
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zr-Definition fir Spaltprodukte, Beispiel 95Zr:
, Stses AT 0 N
a8 =" g:bb U858 . (1 — exp{— S%,, - D))

U-238
73%%, Austausch: 238 —235:
7238, Austausch: @t—>g¢71, S—0;
2% Austausch: 238 235, S —g, @t —>¢1.
Zusitzlich ist der Index Zr-95 gegen den Index des

betreffenden Spaltprodukts auszutauschen.
mt-Definition fir 239Np

abs
238 __ qny exp{ S -238 d)t}
TS U-238 " abs __ Qabs
St5ss — L 530
e\:p{ SL 239 45’})
ahs ¢
Stas39 — SL 238
235 __ (- 235 __ ()-
=0 a"=0;

7238, Austausch: @t —¢7, S—>o0.
7t-Definition fir 237U:

’38; Sn 21 exp{ SI 238 7(157&
s ‘Sab){is SAh 237
exp{— Sty - m})

abs abs
Stz — Stlass
7355, Austausch: @t —¢1, S—0;

bs
ex S% t
235 — ghy _Qny . P{ U235 * Pt}
g — PU-235 P U-236 m\bs S‘Ih abs Sahs
(SUl237— S 235) (SUla36— St l235)

5. exp{ S“bigﬁ Dt}
(S337—ST3a6) (ST2s5— S 330)

exp{— Sty D1} )

(S3536— S v31)(Sab>35—Sﬂ) 3a7))

7335, Austausch: @t —g¢7, S—o0.
Kriterium fiir Ubereinstimmung

F = VZ’{ (1-Rechnungswert/MefBwert)2.  (8)
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