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sich bei Annahme von LS-Kopplung unter Zurtick-
fihrung auf die a-Faktoren der Einzelektronen be-
rechnen 19:

A(585p**Dysp) = — Las + Sasp,
A (5865 (?S1) 5d 2Dyjp) = — 75 (ass +ags) + $azq.

Die Grofienordnung der .-, age- und asp-Faktoren
kann aus den gemessenen Hyperfeinstruktur-Daten !
der 5s5p?“#P-Terme und des 6s2S;,-Terms abge-
schitzt werden. So erhidlt man beispielsweise fir
den A-Faktor eines 5s5p®2Dg/,-Terms einen theore-
tischen Wert von ca. — 80 mK. Auf Grund eines so
grollen negativen Wertes ist es moglich, dafl schon
geringe Zumischungen die A-Faktoren reiner 5s%5d-
bzw. 5s26d-Konfigurationen um das Mehrfache ihres
Betrages verdndern konnen. Eine solche Zumischung
konnte beispielsweise durch den Coulomb-Operator

10°A. GALLAGHER u. A. Lurio, Phys. Rev. A136, 87 [1964].
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e?/ry bewirkt werden. Zumischungen aus den ener-
getisch benachbarten *P-Termen der 5s5p*Konfigu-
ration konnen durch den Coulomb-Operator nur
dann auftreten, wenn diese Abweichungen von rei-
ner LS-Kopplung zeigen, worauf beispielsweise das
Auftreten von Interkombinationslinien zu den 2P-
Termen des Grundzustandes hinweist. Eine Diago-
nalisierung der Spinbahn-Matrix der 5s5p?-Konfigu-
ration zeigt, dall fir den *Py,-Term die Zumi-
schungsamplitude des 2D;,-Terms jedoch klein (ca.
3-1072) ist. Eine genauere Analyse sollte die Fein-
strukturanomalie und die Hyperfeinstruktur in glei-
cher Weise erklaren.

Die Deutsche Forschungsgemeinschaft stellte in dan-
kenswerter Weise mehrere Forschungsgerite zur Ver-
fligung.

11 F. PascHEN, Ann. Phys. 32, 148 [1938].

Radioaktive Isotope als Luftmassenindikatoren

II. Die Produktion von P33
S. HARTWIG und A. SITTKUS

Max-Planck-Institut fiir Kernphysik, Heidelberg, Auflenstelle: Freiburg-Schauinsland

(Z. Naturforsch. 24 a, 908—911 [1969] ;

eingegangen am 6. Mirz 1969)

Discussions on concentration measurements of the isotopes Be?, P?? and P in ground level air
give rise to false conclusions about airmass exchange in the atmosphere if the measured P33 data
are used as a means of characterisation. The reason for this lies in too low a production rate for P33,

The analysis gives a yield of 5.1:10=2 (+10%) per star. Within the accuracy in measurement

the yields for P? and P3? are equal.

Die kosmische Ultrastrahllung erzeugt in der At-
mosphire die radioaktiven Isotope Be”, P32 und P3.
Wird ein abgeschlossenes, bei Beginn vollstindig ge-
reinigtes Luftvolumen mit konstanter Intensitdt be-
strahlt, so gilt fiir den Quotienten der Konzentration
zweier Isotope die Ungleichung

Yi/Yelico S crfea S Y11V 1]t 00

(Y Produktionsrate, ¢ Konzentration, 7 radioaktive
Lebensdauer und ¢ Zeit). Nach LAL und PETERs!
ergaben sich fiir das Verhiltnis von Be” zu P32 die
Grenzwerte 100 und 370, fiir Be” zu P33 die Werte
122 und 257 und fiir P33 zu P32 die Werte 0,82 und
1.44. Aus der Konzentration zweier beliebiger Iso-
tope lalt sich das Bestrahlungsalter der Probe be-
stimmen.

1 D. LAL u. B. PETERS, Handbuch der Physik, Verlag Sprin-
ger, Berlin 1967, Bd. 46/2.

Vollstdndig abgeschlossene Luftpakete gibt es in
der Atmosphare nicht. Die untersuchten Luftmengen
enthalten Anteile mit verschiedenen Bestrahlungs-
altern und ungleicher Bestrahlungsintensitit. Wenn
die verschiedenen Anteile immer in der Troposphire
verblieben sind, so kann wegen der relativ guten
Durchmischung dieses Luftkorpers?! in erster Nihe-
rung gleiche Bestrahlungsintensitét fiir alle Anteile
angenommen werden. Aus dem Konzentrationsver-
haltnis lafit sich dann ein ,,Aquivalent“-Alter ermit-
teln. Dieses Alter ist von dem zur Bestimmung be-
nutzten Isotopenpaar abhingig. Modellrechnungen
fir Luftmassenmischungen mit wahrem Alter zwi-
schen 20 und 180 Tagen zeigen aber, daf} die be-
rechneten Aquivalentalter nur wenig differieren.

Werden bei der Messung Luftmassen erfalit, die
Beimengungen aus Schichten hoherer Produktion,
z. B. aus der Stratosphiire, enthalten, in der die Ver-
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weilzeit viel langer ist als in der unteren Atmosphére
und in der die Produktion etwa 10-mal grofler ist
als die mittlere troposphérische Erzeugung, so kann
der obere Wert des von Lal und Peters angegebe-
nen Verhiltnisses tiberschritten werden. Ein Ver-
gleich der Konzentrationen der 3 Isotope ist dann
ohne zusitzliche Kenntnisse nicht moglich.

In den Jahren 1966 und 1967 wurden auf dem
Schauinsland bei Freiburg (1200 m tber N.N.,
47,9°N, 7,8° 0) simultane Messungen der Konzen-
tration der Isotope Be?, P32 und P33 in der Boden-
luft durchgefiihrt > 3. Fiir etwa 200 Proben wurde
das Be”/P3*- und das P3?/P33.Verhiltnis gebildet
(Abb.1a und 1b). Das Be?/P32.Verhiltnis iiber-
steigt nur selten den Wert 370, withrend fiir P33/P32
der Wert 1,44 in der tiberwiegenden Zahl der Pro-
ben iiberschritten wird. Je nachdem welches Isoto-
penverhiltnis zur Interpretation benutzt wird, er-
geben sich unterschiedliche Aussagen iber die Ge-
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Abb. 1. Hiufigkeitsverteilung der wihrend der Jahre 1966/67
gemessenen Be’/P32- (Abb. 1 a) und P3%/P32- (Abb.1b) Ver-
hiltnisse in Bodenluftproben.

2 U. FiscHER, Diplomarbeit Freiburg 1968.

3 H. MUH, Dissertation, Freiburg 1966.

4 H. MUH, A. SitTkUS, G. ALBRECHT u. S. HARTWIG, Z. Na-
turforsch. 21 a, 1121 [1966].

5 S. HARTWIG, Diplomarbeit, Freiburg 1966.
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schichte der erfalten Luftmassen. Die genauere Dis-
kussion der Mefergebnises fiihrt zu dem Schluf,
dal} die Diskrepanz nur durch eine zu hoch gemes-
sene P33.Konzentration oder durch eine zu klein an-
gesetzte P33-Produktionsrate erklirt werden kann.
Zu dem gleichen Ergebnis fithrt auch die Analyse
von Niederschlagsproben aus den Jahren 1965 bis
1967375, Andere Autoren haben ebenfalls zu hohe
P33.Werte festgestellt ©.

Zu hohe P33.Konzentrationen konnen durch An-
teile, die nicht von der kosmischen Strahlung erzeugt
wurden, verursacht sein, oder durch Verunreinigung
der Proben mit energiearmen f-Strahlern bzw. Feh-
lern bei der Eichung und in der Meftechnik vorge-
tduscht werden.

Im Analysenzeitraum wurden in China Atom-
bombenerprobungen am 9. 5., 20. 10. und 28. 12.
1966 (kleine Kaliber) und am 17.6.1967 (H-
Bombe) durchgefiihrt. Spaltproduktschwaden dieser
Versuche wurden in Freiburg nachgewiesen. Die
Messung der Be- und P-Isotope zeigte keine Ano-
malie, welche die Annahme der Erzeugung bei den
Explosionen rechtfertigt. Dagegen wurden Beobach-
tungen des S?*- und Na??-Gehaltes der Atmosphire
durch die Produktion bei den Versuchen empfindlich
und anhaltend gestort 7 8. Verunreinigungen der Luft
durch Abgase aus atomtechnischen Fertigungsstitten,
wie sie z. B. fiir Kr8® wesentlich sind ?, scheiden als
Quelle von UberschuB3-P33 ebenfalls aus, da die Er-
zeugungsprozesse, die erhebliche Mengen P3? liefern
konnten, gleichzeitig etwa 50-mal mehr P3% frei-
setzen.

Der Einflul moglicher Verunreinigungen durch
bombenproduzierte [-Strahler wurde dadurch ge-
prift, dall der chemische Trennungsgang mit stark
radioaktiven Proben der in Frage kommenden Iso-
tope beschickt wurde. Die von Spaltproduktschwaden
zu erwartenden Konzentrationen dieser Isotope sind
ohne Einflu} auf die Messung. Auflerdem wurden
die Abfallskurven stdrkerer Préparate kontrolliert
(Abb. 2). Merkliche Beimengungen anderer Isotope
waren nicht beobachtbar.

Der Eichfaktor der MeBanordnung wurde mit
Standardeichlosungen ermittelt. Fiir P33 ist keine
Eichlosung verfiighar, als Ersatzisotop wurde Ca®

6 D. Lar, R. ARNoLD u. M. MonDa, Phys. Rev. 118, 1626
[1966].

H. KocH, Diplomarbeit, Freiburg 1968.

H. MUH, im Druck.

O. GRIESSER u. A. SITTKUS, Z. Naturforsch. 16 a, 620 [1961].
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Abb. 2. Abfallkurve einer Phosphorprobe. Die durchgezoge-
nen Geraden sind aus den Halbwertszeiten der Phosphoriso-
tope errechnet.

benutzt, das die gleiche Grenzenergie hat. Zur Kon-
trolle, ob Unterschiede im f-Spektrum den Eichfak-
tor beeinflussen, wurden die unter gleichen Bedin-
gungen fiir Riickstreuung, Selbstabsorption, Absorp-
tion und Geometrie aufgenommenen Absorptions-
kurven verglichen (Abb. 3). Die P3-Probe dazu
wurde aus einer alten trdgerfreien P32-Losung ge-
wonnen. Fir die Herstellung solcher Priparate wird
832 (Hauptisotop des Schwefels, 95%) mit schnellen
Neutronen bestrahlt, wobei in einer (n,p)-Reaktion
P32 entsteht und chemisch getrennt wird. Als Neben-
produkt entsteht dabei aus S% (Isotopenhiufigkeit
0,8%) auch P33 1% der wegen seiner lingeren Halb-
wertszeit schlieBlich in der Losung dominiert. Die
Absorptionskurven der Isotope Ca*> und P?? sind
bei unseren Mef3bedingungen identisch, die Verwen-
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Abb. 3. Absorptionskurven fiir gleichartige Phosphor-33- (a)
und Calcium-45- (b) Proben und Quotientenkurve (c).

dung von Ca*® als Ersatzisotop ist daher berechtigt.
Aufler mit Ca*® wurde die Apparatur noch mit den
Isotopen Pm'7 und Tc% geeicht. Die Ergebnisse der
Ausbeutemessung sind zusammen mit einigen An-
gaben uber die verwendeten Strahler in Tab. 1 zu-
sammengestellt. Auch diese Messungen zeigen, dal}
die verwendete Ca*?-Eichlosung unbedenklich zur
Bestimmung der P33-Zihlausbeute benutzt werden
kann.

Da sich die zu hohe P33.Konzentration weder
durch kinstliche Erzeugung noch durch apparative
Einflisse erkldren 1dBt, mul} geschlossen werden,
dal} der bisher verwendete Wert fiir die Produktions-
rate dieses Isotops zu niedrig angesetzt ist. Es wurde

Isotop Ausbeute Energie Halbwerts- log Fehler der
der Anordnung zeit ft-Wert Eichlosung
aPmiy (21,9 + 1)9, 0.225 MeV 2.5 Jahre 74 2,59
20Cagl (27.2 £ 1)% 0.252 MeV 165 Tage 5.95 2,4%
T — 0.25 MeV 25 Tage 5.05
431 Coy (38 + 1.3)°, 0.295 MeV 2.2 - 105 Jahre 12,27 2,5%,
PR (42,3 + 2,1)9%, 1.7 MeV 14,2 Tage 7,9 1,8%

Tab. 1. Ergebnisse der Ausbheutemessungen.

10 T. WESTERMARK, Phys. Rev. 88, 573 [1952].
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versucht, einen neuen Wert zu bestimmen, mit dem
die aus dem Be?/P3? und Be?/P3? bestimmten Hiu-
figkeitskurven des Aquivalentalters so dhnlich wie
moglich werden. Abb. 4 zeigt das Ergebnis. Die
beste Ubereinstimmung fiir die Lage des Maximums
der beiden Verteilungen ergibt sich, wenn der bisher
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Abb. 4. Integrale Darstellung der Hiufigkeitsverteilungen von
Be?/P?2 und Be”/P% fiir verschiedene P33-Produktionsraten.

11 G. N. SitMONOFF u. C. VIDAL, Phys. Letters 20, 30 [1966].
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benutzte Ausbeutewert um 25—30% erhoht wird.
Der Verlauf des Be”/P33-Verhiltnisses als Funktion
der Bestrahlungszeit hat wegen der geringeren Halb-
wertszeitunterschiede einen flacheren Verlauf als die
entsprechenden Be”/P32-Kurven. Schwankungen wir-
ken sich daher in der Be”/P33-Verteilung stirker aus
und verbreitern die Haufigkeitsverteilung. Innerhalb
der MeBunsicherheit sind dann die Ausbeutefaktoren
fiir die Erzeugung der beiden Phosphorisotope gleich
und haben den Wert 5,1:1072 pro Stern. Die oben
angegebenen Grenzwerte fiir das Verhiltnis zweier
Isotope unter idealen Bestrahlungsbedingungen in-
dern sich dann in Be”/P32: 100 bzw. 370, Be?/P33:
100 bzw. 210 und P33/P32: 1,0 und 1,76.

Die hier aus den Messungen der atmosphérischen
Luft und den Niederschlagen bestimmte Produktions-
rate der Phosphorisotope ist nicht im Einklang mit
den Wirkungsquerschnittbestimmungen an Protonen-
beschleunigern, z. B. 1112, Uber einen groBen Ener-
gie- und Massenzahlenbereich ist die Ausbeute fir
P33 immer kleiner als die fiir P32. Bei AUDOUZE und
Mitarbeitern 12 wird aber darauf hingewiesen, dal}
die Wirkungsquerschnitte fiir Neutronen induzierte
Spallation von den Spallationsquerschnitten fiir Pro-
tonen abweichen konnen. Die beobachtete Gleichheit
der Erzeugungsraten der beiden Isotope durch die
Ultrastrahlung konnte daher durch zufillige Kom-
pensation des Produktionsbeitrags der verschiedenen
Sekundarkomponenten dieser Strahlung erkldrt wer-
den.

12 J. Aupouzg, M. EPHERRE u. M. REEVES, Nucl. Phys. A 97,
144 [1967].



