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Die experimentellen Méglichkeiten zum Aufbau von Transcurium-Elementen werden aufge-
zeigt. Kernreaktionen mit schweren Ionen bieten die grofiten Aussichten, weitere Elemente
und bisher unbekannte Isotope der Transcurium-Elemente darzustellen. Diese Kernreaktionen
werden duflerst kleine Wirkungsquerschnitte besitzen, so dafy nur sehr wenige Atome erhalten
werden konnen. Infolge der kurzen Halbwertszeiten der schwersten Kerne wird die Identifi-
zierung neuer Elemente vermutlich nur indirekt auf Grund ihrer Bildungs- und Zerfallwahr-

scheinlichkeiten méglich sein.

A. Einleitung

Seit der Friihzeit der Naturwissenschaften sind Versu-
che zur Umwandlung chemischer Elemente bekannt.
Der Nachweis einer Elementumwandlung jedoch konnte
erstmals 1896 von Becquerel erbracht werden. Aller-
dings handelte es sich hierbei nicht um einen von Men-
schenhand bewirkten Aufbau eines neuen Elements,
sondern um den radioaktiven Selbstzerfall schwerer
Atomkerne. Eine Kernaufbaureaktion wurde erstmals
1919 von Rutherford mit der Reaktion ¥N(a,p)';O ent-
deckt.

Technetium war das erste , kiinstliche*, in der Natur
primordial nicht vorkommende FElement (Perrier und
Segré, 1937). Drei Jahre nach der Entdeckung des Tech-
netiums gelang es, das Neptunium, das erste Transuran-
Element, herzustellen (McMillan und Abelson, 1940). In
den folgenden Jahren wurden sowohl das im Perioden-
system noch fehlende Element 61 (Promethium) als auch
die schweren Transurane bis zur Ordnungszahl 104, dem
ersten Transactiniden-Element, entdeckt.

B. Moglichkeiten zum Aufbau
der schwersten Elemente

Als Ausgangssubstanzen fiir die Synthesen der schwer-
sten Elemente werden entweder die natiirlich vorkom-
menden schweren Nuklide, z. B. 238U und 232Th, oder
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durch Kernreaktionen dargestellte Kerne, z.B. 242Pu
oder 246Cm, verwendet. Isotope der Transcurium-Ele-
mente lassen sich auf zwei Wegen aufbauen.

1. Durch BeschuB3 von Elementen hoher Ordnungszahl
mit ,,schweren** Ionen, wobei der intermediédr gebildete
Zwischenkern geladene und ungeladene Partikel ver-
dampft, wie z. B. bei den Reaktionen

BPu(13C,40) 28 Fm
oder
23U GENe,p3n)iiimd.

Es ist verstindlich, daB man iiber derartige Kernreak-
tionen, die allein mit Beschleunigern durchgefiihrt wer-
den konnen, nur unwigbar kleine Mengen oder gar
nur wenige Atome der gesuchten Elemente erhalten
kann. AuBerdem lassen sich iiber diesen Aufbauprozel
— von einigen Ausnahmen abgesehen — nur neutronen-
arme Isotope der schwersten Elemente darstellen.

2. Durch multiplen Neutroneneinfang und folgende 8-
Zerfille der neutronenreichen Kerne. Hierzu gibt es drei
Moglichkeiten:

a) Neutroneneinfang bei sehr hoher Neutronenfluf3-
dichte (1023 bis 1025 Neutronen/cm?), wie sie etwa in
Kernexplosionen fiir ca. 106 bis 10—8 sec vorhanden ist.
Wihrend eines so intensiven Neutronenschauers bilden
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sich z. B. aus 235U durch mehrfachen Neutroneneinfang
Uran-Isotope mit hohem Neutroneniiberschuf} [*]. Die
Zahl der aufeinander folgenden WNeutroneneinfinge
hingt hauptsiichlich von der Neutronenintensitdt und
der Dauer des Neutronenblitzes ab. Die kurzlebigen
neutronenreichen Uranisotope zerfallen durch mehr-
fachen P—Zerfall in die lingstlebigen isobaren Kerne,
z. B.
sy 25

oder

250Cf

8 8-

255 255
32U —> IFm.

b) Neutroneneinfang bei den bedeutend geringeren Neu-
tronenfliissen in HochfluBkernreaktoren (1014 bis 1016
Neutronen/cm2-sec). Der Aufbau neutronenreicher Iso-
tope ist hierbei durch den konkurrierenden radioaktiven
Zerfall dieser Kerne begrenzt. Daher liegen sdmtliche
Nuklide, die auf diesem Weg aufgebaut werden, in der
Nihe maximaler Kernstabilitit. Wegen der kurzen Halb-
wertszeiten der Isotope der Elemente mit Ordnungs-
zahlen Z iiber 102 ist nach dieser Methode die Synthese
weiterer Elemente nicht mdglich. Der Aufbau von Ker-
nen hoher Massenzahl ist ein sehr langwieriger Prozef.
So mufite man, um ng)Fm in nachweisbaren Mengen
(ca. 0,1 a-Zerfdlle/min) aufzubauen, ¢ine 2}3Pu-%33Am-
24Cm-Probe im ,,Materials Testing Reactor* (MTR)
fiir ca. 4 Jahre bei einem FluB von 3-1014 Neutronen/
cm?-sec bestrahlen [4]. Kerne mit Massenzahlen A iiber
257 wurden noch nicht gefunden.

¢) Neutroneneinfang bei Neutronenfliissen von 1019 bis
1021 Neutronen/cm2-sec. Dieser Aufbauproze ent-
spricht weitgehend den vorstehend geschilderten, ver-
lauft jedoch iiber Kerne, die etwas weiter vom Bereich
maximaler Stabilitit entfernt sind. Auf der Erde lieB
sich dieser AufbauprozeB, der dem Kernaufbau in den
Sternen (r-ProzeB) entspricht [5,6], noch nicht durch-
fithren, da die erforderlichen hohen Neutronenfliisse
mindestens einige Sekunden lang aufrechterhalten wer-
den miissen. Moglicherweise ist diese Reaktion in eini-
gen Jahren mit gepulsten HochfluBreaktoren experie
mentell zu verwirklichen,

Abbildung 1 zeigt schematisch die zur Zeit auf der Erde
durchfiihrbaren drei Aufbauwege 1, 2a und 2b, hier
fiir die Bildung von Fermium-Isotopen (Z = 100).

[*] Bei der thermonuklearen Explosion ,,Mike* am 1. November
1952 auf Bikini bis 233U [1], oder beim unterirdischen Anacostia-
Experiment im Rahmen des Plowshare-Programms der Vereinig-
ten Staaten am 27. November 1962 bis 333U [2,3].

[1] H. Diamond, P. R. Fields, C. S. Stevens, M. H. Studier, S. M.
Fried, M. G. Inghram, D. C. Hess, G. L. Pyle, J. F. Mech, W. M.
Manning, A. Ghiorso, S. G. Thompson, G. H. Higgins, G. T. Sea-
borg, C. I. Browne, H. L. Smithu. R. W. Spence, Physic. Rev. 119,
2000 (1960).

[2] R. W. Hoffu. D. W. Dorn, University of California (Berkeley),
Radiation Laboratory, Report UCRL-7314 Rev. I (1963).

[3] R. W. Hoff u. D. W. Dorn, University of California (Berkeley),
Radiation Laboratory, Report UCRL-7347 (1963).

[4] E. K. Hulet, R. W. Hoff, J. E. Evans u. R. W. Lougheed, Phy-
sic. Rev. Letters 13, 343 (1964).

[5] E. M. Burbridge, G. R. Burbridge, W. A. Fowler u. F. Hoyle,
Rev. mod. Physics 29, 547 (1957).

[6] G. R. Burbridge, F. Hoyle, E. M. Burbridge, R. F. Christy u.
W. A. Fowler, Physic. Rev. 103, 1145 (1956).
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C. Reaktionen schwerer Kerne
beim Beschufl mit schweren Ionen

I. Zur Herstellung schwerer Ionen hoher Energie

Die ersten Versuche, mehrfach geladene, beschleunigte
,,schwere* Ionen zu erzeugen, wurden von Alvarez [7]
1940 unternommen; allerdings konnte er nur einen sehr
geringen Ionenstrom von etwa zehn 1éC-Ionen pro Se-
kunde mit einer Energie von 50 MeV erhalten. Die Fort-
schritte in der Erzeugung beschleunigter schwerer Ionen
beruhen nicht nur auf der Energie- und Intensititszu-
nahme, sondern auch auf der verbesserten Monochro-
masie der Ionenstrome. Die konventionellen Ionenquel-
len der Zirkularbeschleuniger fiir leichte Teilchen liefern
nur zwei- bis dreifach geladene schwere Ionen. Durch
StoBe mit Gasresten im Beschleuniger verlieren diese
Tonen weitere Elektronen. Die stirker ionisierten Teil-
chen werden dann stirker beschleunigt als die weniger
geladenen, Das Ergebnis ist eine starke ,,Energiesprei-
zung* des Teilchenstroms; sie wird heute vermieden,
entweder

1. durch Beschleunigung der Ionen in einem Linear-
beschleuniger wie dem ,,Heavy Ion Linear Accelerator®
(HILAC) in Berkeley/USA, der schwere Ionen auf eine
Fnergie von 10,3 MeV/Nukleon beschleunigt, oder

2. durch Verwendung spezieller Ionenquellen, die einen
einheitlich ionisierten Strahl liefern, der im Zirkular-
beschleuniger nicht weiter ionisiert wird. So betrégt die
maximale Energie des Ionenstrahls des 310-cm-Zyklo-
trons in Dubna/UdSSR 8,5 MeV/Nukleon, bei einer
Halbwertsbreite des 100 MeV 12C-Strahls von ca. 3 MeV
[8,9].

II. Reaktionen der schweren Ionen
mit schweren Targetkernen

Die beim BeschuBl von Elementen hoher Ordnungszahl
(Z>>80) mit schweren Ionen (Z>2) beobachteten Wech-
selwirkungen lassen sich in Distanz-, Direkt- und Ver-
schmelzungsreaktionen unterteilen [8].

1. Distanzreaktionen, zu denen alle Streuprozesse
gehoren, sind fiir die Darstellung der schweren Elemente
ohne Bedeutung.

2. Zu den Direktreaktionen gehoren z. B. die Uber-
tragungsreaktionen (Transfer reactions), bei denen das
Geschol vom Targetkern einige Nukleonen aufnimmt
(Pick-up reactions) oder an diesen abgibt (Stripping
reactions) [9, 9a] wie

181Ta 4+ 14N — 17N

oder

181Ta + 20Ne — 17N.

[7]1 L. W. Alvarez, Physic. Rev. 58, 192 (1940).

[8] G. N. Flerov, Proceedings 2nd International Conference on
the Peaceful Uses of Atomic Energy, Geneva 1958; 14, 151
(1958).

91 V. V. Vol.l.cov, L. Pomorski, J. Tys u. G. N. Flerov, Sov. Phys.
JETP [engl. Ubersetzung von J. exp. theoret. Physik (russ.)] 15,
442 (1962).

[9a]l G. N. Flerovu. V. A. Karnaukhov, Joint Institute of Nuclear
Research (Dubna, UdSSR), Preprint D-1798 (1964).
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sehr hiufig angewendete Massenzahlzuordnung auf

Grund der o-Zerfallsenergie und der a-Zerfallssystema-

tik wird daher sehr erschwert [11a,11b].

3. Bei den Verschmelzungsreaktionen bilden sich

Zwischenkerne, welche anschlieBend durch Spaltung
oder durch Verdampfen von Nukleonen zerfallen. Un-

ter einem Compoundkern (

[10] H. Kumpf u. E. D. Donets, Sov. Phys. JETP [engl. Uber-
setzung von J. exp. theoret. Physik (russ.)] 17, 539 (1963).

Zwischenkern) versteht

[11] I. Brandstetr, M. Krzivanek, J. Maly u. Su Chun-Guy, Radio-

chemie (russ.) 5, 699 (1963).

[11b] R. A. Glass, S. G. Thompson u. G. T. Seaborg, J. inorg. nu-

clear Chem. 7, 3 (1955).

[11a] I. Kaplan, Physic. Rev. 81, 962 (1951).
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man dabei einen quasistationdren Kernzustand,
dessen Lebensdauer von etwa 10-14 sec grof3 ist im Ver-
hiltnis zur Zeit, die ein GeschoB benétigt, um eine
Strecke von der Linge des Kerndurchmessers zuriick-
zulegen {12].

Der Ausdruck Zwischenkern (Compoundkern) soll im folgen-
den stets fiir das intermedidre Produkt einer Kernreaktion
verwendet werden, auch wenn nicht in jedem Einzelfall nach-
gewiesen wurde, daBl der Zwischenkern eine endliche Lebens-
dauer besitzt und seine Anregungsenergie gleichmiBig auf alle
Nukleonen verteilt ist [13]). In neuen Arbeiten [14—17} wird
dargelegt, daf3 fur die in Abschnitt 1II beschriebenen Reak-
tionsarten die Annahme eines Compound-Kerns allein oft e¢in
zu einfaches Bild fiir den Reaktionsmechanismus liefert.

III. Zerfallsarten des Zwischenkerns

1. Spaltung und Verdampfung von Neutronen
aus dem Zwischenkern

Beschie3t man einen Targetkern hoher Massenzahl mit
,,schweren‘ Ionen einer Energie, die etwas oberhalb der
Coulombschwelle (=Coulombsche AbstoBungsenergie)
liegt, so werden die schweren Ionen etwa mit Wirkungs-
querschnitten von der GroBe des geometrischen Kern-
querschnitts eingefangen. Hierbei entsteht ein Zwischen-
kern mit einer Anregungsenergie E,, die etwa der hal-
ben kinetischen Energie des eingefangenen Projektils
entspricht. Die Anregungsenergie wird durch Ver-
dampfen von Nukleonen oder durch Spaltung abgege-
ben. Bei den schweren Kernen mit niedrigen Spaltungs-
energien herrscht die Spaltung vor, so daB die Wirkungs-
querschnitte der Kernaufbaureaktionen sehr klein sind.

Der experimentell ermittelte Wirkungsquerschnitt o, fiir
die Compoundkern-Bildung stimmt innerhalb 15 9% mit
dem tiiberein, der sich mit der von Druin [18] abgednder-
ten Formel (1) von Blatt und Weisskopf [19] berechnen
140t.

oc=nd (AT + Ap'P)X(1-EC/E) ¢y

Hierbei bedeuten AT und Ap die Massenzahlen des Target-
kerns bzw. des Projektils, E die Energie des GeschoBteilchens
und Ec dis nach Gleichung (2) berechnete Coulombschwelle

ZT'ZP'eZ AT+ AP
rO(AT113+AP1/3) AT

Ec= 2)

der jeweiligen Kernreaktion (Zt, Zp: Kernladung des Target-
kerns bzw. des Projektils). Eine befriedigende Ubereinstim-
mung der Wirkungsquerschnitte erhilt man jedoch nur fir
E > 1,2Ec. Fir ro, den Nukleonenradius, wird meist
1,5-10713 ¢cm gesetzt.

Zwischen o, und dem Wirkungsquerschnitt o, fiir die
Spaltung besteht der Zusammenhang (3)

G = Wf *Cc, (3)

[12] N. Bohr, Nature (London) 737, 344 (1936).

[13} A. Zucker, Annu. Rev. nuclear Sci. 10, 27 (1960).

[14]1 A. B. Smith, P. R. Fields u. A. Friedman, Physic. Rev. 104,
699 (1956).

[15) T. Sikkeland, E. L. Haines u. V. Viola, Physic. Rev. 125, 1350
(1962).

[16] H. C. Britt u. A. R. Quinton, Physic. Rev. 124, 877 (1961).
[17] R. Kaufmann u. R. Wolfgang, Physic. Rev. 121, 192 (1961).
[18] V. A. Druin, S. M. Polikanov u. G. N. Flerov, Sov. Phys.

JETP [engl. Ubersetzung von J. exp. theoret. Physik (russ.)] S,
1059 (1957).
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wobei W; die Wahrscheinlichkeit fiir die Spaltung des
Compound-Kerns ist. Sowohl mit der Kernladungszahl
des Zwischenkerns (etwa proportional Z2/A) als auch
mit dessen Anregungsenergie nimmt W; stark zu [18, 20,
21]. Bei Massenzahlen A>>220 ist W schon bei Anre-
gungsenergien des Zwischenkerns von etwa 30 MeV fast
gleich eins. Das bedeutet, daBl der Zwischenkern fast
ausschlieflich durch Spaltung zerfillt und dafl die Wir-
kungsquerschnitte fiir diec Verdampfung leichter Teil-
chen aus dem Zwischenkern dufBlerst gering sind. Dies
zeigt Abbildung 2 fiir die Bildung von Fermium-Isoto-
pen [22], die durch BeschuB von 238U mit '$O-Ionen
iiber den Zwischenkern 22#Fm und dessen Zerfall durch

100
Neutronen-Emission gebildet werden.

US /_
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Abb. 2. Wirkungsquerschnitte beim BeschuB von 235U mit !§O fir die
Spaltung und (120, xn)-Reaktionen als Funktion der GeschofBenergie.
(Die ausgezogenen Kurven gelten fiir berechnete Wirkungsquerschnitte.)

Jackson [23] konnte zeigen, dal die Wirkungsquer-
schnitte fiir (p,xn)-Reaktionen sowohl fiir Blei als auch
fiir Wismut gut mit berechneten Wirkungsquerschnitten
iibereinstimmen, die nach einem vereinfachten Ver-
dampfungsmodell unter Annahme einer konstanten
Kerntemperatur erhalten wurden, Diese Kerntempera-
tur berechnet sich aus der Anregungsenergie E, des

Kerns gemidB Gleichung (4) Te@EL" @

(der Wert der Konstanten a wird allgemein zu 0,1 an-
genommen [18]). Das Jacksonsche Kernmodell gilt auch
fiir Reaktionen mit schweren Ionen, wie sich durch Ver-
gleich der in Abbildung 2 aufgefiihrten berechneten und
gemessenen Wirkungsquerschnitte fiir die (lgo,xn)-Re-
aktionen zeigen 14Bt. Zur Berechnung von o(X,xn)
wurde eine Kerntemperatur T von 1,6 MeV vorgegeben.
AusAbbildung2gehtweiterhervor,daB man fiireine még-
lichst hohe Ausbeute an schweren Kernen Geschol3ener-

[19] J. M. Blatt u. V. F. Weisskopf: Theoretical Nuclear Physics.
Wiley, New York 1952, Kap. VIIIL.

[20} J. R. Huizenga, Conference on ,,Reactions between Complex
Nuclei*, Gatlinburg, Tenn. (USA), 1958; Report ORNL-2606
(1958).

[21] N. L. Tarantin, Sov. Phys. JETP [engl. Ubersetzung von J.
exp. theoret. Physik (russ.)] 10, 250 (1960).

[22] V. P. Perelygin, E. D. Donets u. G. N. Flerov, Sov. Phys.
JETP [engl. Ubersetzung von J. exp. theoret. Physik (russ.)] 10,
1106 (1960).

[23] J. D. Jackson, Canad. J. Physics 34, 767 (1956).
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gien verwenden muB, die nur wenig — 10 bis 20 MeV,
je nach Reaktionstyp — oberhalb der Coulombschwelle
liegen.

2. Verdampfen leichter geladener Teilchen
aus dem Zwischenkern

Mit der Projektilenergie nimmt nicht nur Wy zu, son-
dern auch die Wahrscheinlichkeit fiir die Verdampfung
leichter geladener Teilchen aus dem Zwischenkern, so
daB die Wirkungsquerschnitte fiir derartige Kernreak-
tionen mit denen fiir die Neutronenverdampfung ver-
gleichbar werden. Dies erschwert die Deutung der Me[l-
ergebnisse zusitzlich, wie folgendes Beispiel zeigt:

Beim BeschuB von 235U mit 23Ne-TIonen (E>>100 MeV)

wurde die Bildung von Ig?Md festgestellt [24—-26], wel-

ches durch den genetischen Zusammenhang mit seinem
durch Spontanspaltung [*] zerfallenden Tochterkern

256, identifiziert wurde. 23Md kann auf zwei Weisen
100 101

entstehen:
a) direkt durch die Kernreaktion

e
256
> fooFm,

PUGNepI M - >

b) oder indirekt sekundir durch den Zerfall von 256102
iiber einen Elektroneneinfang gemal

e
28U Ne,dn)>5102 —> 3IMd.

Es konnte noch nicht geklirt werden, welcher Weg zutrifft.
Die direkte Bildung (Rcaktion a) ist jedoch wahrscheinlicher,
da das Maximum der 33$Md-Ausbeutekurve bei einer Projek-
tilenergie liegt, die — bezogen auf die Coulombschwelle — um
etwa 15 MeV zu hoheren Energien hin verschoben ist als bei
den bisher bekannten Reaktionen des Typs (33Ne,4n) [das
Ausbeutemaximum fiir 23$Md liegt bei 128 MeV, das der Re-
aktion *$2Pu(}}Ne,4n)?°104 bei 113 MeV]. Diese Verschie-
bung des maximalen Wirkungsquerschnitté stimmt auch gut
mit der Verdampfungswahrscheinlichkeit eines Protons aus
schweren Zwischenkernen iiberein, fiir die der Potentialwall
etwa 14 MeV betrigt. Weiterhin wurde fiir 2°102 auch noch
kein Zerfall durch Elektroneneinfang festgestellt [27,28]. Eine
Entscheidung, welcher der beiden Reaktionswege zu dem be-
reits auch chemisch rein abgetrennten [26,29,29a] 13iMd
fihrt, ist sowohl wegen der kurzen Halbwertszeit des mog-
lichen Zwischenprodukts 23102 (v1/, = 8 sec) als auch wegen
seines kleinen Bildungsquerschnitts von op,,, = 2-1079b sehr
schwierig. So bedeutet ein Wirkungsquerschnitt von 2-10~%b,
daB bei 3-stiindiger Bestrahlung einer diinnen[**] Uranfolie

[24] V. A. Druin, Joint Institute of Nuclear Research (Dubna,
UdSSR), Preprint R-874 (1962) und KFK-tr-151 (1964).
1251 V. A. Druin, Nukleonika (Warszawa) 7, 473 (1962).
[26] J. Maly u. J. Brandstetr, Chem. Listy 58, 751 (1964).
[*] Unter Spontanspaltung versteht man den radioaktiven Selbst-
zerfall schwerer Atomkerne in zwei Bruchstiicke ohne duflere Be-
einflussung. Die Spontanspaltung gehorcht daher wie alle anderen
Zerfallsarten den statistischen Gesetzen der Radioaktivitit.
[271 E. D. Donets, V. A. Shchegolev u. V. A. Ermakov, Joint
Institute of Nuclear Research (Dubna, UdSSR), Preprint R-1383
(1963).
[28] E. Donets, V. A. Shchegolev u. V. A. Ermakov, Atomenergie
(russ.) 16, 195 (1964).
1291 H. Beranova,J. Brandstetr, V. Druin, V. Jermakov, M. Kryra-
nek, J. Maly, S. Polikanov u. Su Chun-Guy, Nukleonika (War-
szawa) 7, 465 (1962).
[29a] J. Brandstetr, W. Tung-Seng, K. A. Gravrilov, E. Gwusd, J.
Maly u. M. Taube, Radiochemie (russ.) 6, 26 (1964).
[**] D. h. die Folie ist diinner oder vergleichbar diinn mit der
Reichweite des RiickstoBkerns, und die neu gebildeten Atome
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mit einem 22Ne-lonen-Strom von 3 pA (ca. 2-10'? 3INe?*-
256

Ionen pro Sekunde) nur 25 {31 Md-Kerne entstehen Das ge-

fundene 335 Fm kann nicht durch die Reaktionen (32 Ne,x) oder

#2Ne,2p2n) gebildet worden sein, da die Wirkungsquer-
schnitte fiir diese Reaktionen sicher kleiner als 5-10~!1b sind.

Abbildung 3 zeigt fiir die Reaktionen (‘2C,xn) und
('2C,axn) die Energieabhingigkeit der Wirkungsquer-
schnitte beim BeschuBf von 233U [30]. Die Anregungs-
funktionen fiir die Neutronenverdampfung besitzen so-
wohl die typische Form als auch Lage des Maximums,
die fiir eine Reaktion fiiber einen Zwischenkern zu
erwarten ist. Dagegen setzt sich die (lgC,oc4n)-Kurve Zu-
mindest aus zwei Komponenten zusammen, Die scharfe

~ — B3
o /,/0 dc
L /‘
10° '/
0t b
4 i
d(oc&n)
[
g0 gun) _,g/ ----- LS —
o " —n
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Abb. 3. Wirkungsquerschnitte fiir die Kernreaktionen (%C, xn) und
(*2C,axn) mit 235U als Target-Kern in Abhiingigkeit von der GeschoB-
energie.

Spitze bei 76 MeV scheint ebenfalls fiir eine Reaktion
iiber einen Compoundkern zu sprechen, wihrend die
breite Bande durch andere Reaktionen verursacht wird.
Die wahrscheinlichste — allerdings nicht bewiesene —
Annahme ist, daB das '2C-Ton unter dem EinfluB der
Kernkrifte in Kernndhe in $He + $Be zerfillt.

Durch gewisse Orientierungen der Kerne zueinander kdnnte
ein Einfang von §Be bevorzugt werden, wihrend das «-Teil-
chen nicht eingefangen werden wiirde, d.h. die eigentliche Re-
aktion wire ein 235(¢Be,4n)*2Cm-ProzeB. Da das eintreten-
de 3Be verschieden groBe Anteile der '2C-Gesamtenergie
iibernehmen konnte, lieBe sich so das breite Maximum des
12C,a4n)-Reaktionsquerschnitts erkliren. Die erwihnte
12C-Aufspaltung in Kernphotoplatten ist schon beobachtet
worden [31].

IV. Uber die giinstigste Kombination von Targetkern
und Projektilart zum Aufbau schwerer Kerne

Aus der in Tabelle 1 gegebenen Ubersicht der bisher
durch Kernreaktionen mit schweren Ionen erzeugten
Isotope der Transcurium-Elemente ist zu ersehen, dal
sich die Mehrzahl der Nuklide durch verschiedene Re-

koénnen aus der Folie herausgeschlagen werden.Bei einer ,,dicken*!
Folie bleiben die neu gebildeten Atome in der Folie stecken.
[30] T. Sikkeland, S. J. Thompson u. A. Ghiorso, Physic. Rev. 112,
543 (1958).

[31]1 J. F. Miller, University of California (Berkeley), Radiation
Laboratory, Report UCRL-1902 (1952).
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aktionen darstellen 148t. Zur Synthese noch schwererer
Kerne erhebt sich die Frage, welche Ausgangskern/Ge-
schof3-Kombination fiir einen bestimmten Endkern den
grofiten Wirkungsquerschnitt besitzt. So bildet sich bei-
spielsweise 750Fm durch Emission von vier Neutronen
aus dem gleichen Zwischenkern 33¢Fm, der durch die
Reaktionen 2}3Th + 33Ne, 33U + '50 und 2§;Pu +'}C
erzeugt werden kann. Abbildung 4 zeigt eine graphische
Darstellung der Wirkungsquerschnitte fiir die Bildung
von 330Fm durch diese Kernreaktionen. Esist daraus zu
ersehen, daBB die Kombination Ausgangskern mit hoher

Tabelle 1. Durch Kernreaktionen mit schweren Ionen bisher dargestelite
Isotope der Transcurium-Elemente.
(omax = maximaler Wirkungsquerschnitt).

Isotop | Kernreaktion omax [ub]l] E [MeV] Lit.
283Bk | 233U(MN, a5n)?§3Bk [32]
2430t 23TNp(*iB,4n)23iCE 50—55 [32a]
238U 2C, 6n)*dacE 7 75 [30,33]
23B8U(3N, pTn)2§iCE [32]
et | 2¥ucic,smice 90 78 [34—36]
2/uic.en)gice [35,36]
241 Am(160,19B2n)283CE 30 80 1371
95 8+ 5 98
23dcm(12C §Be3n)?3CE 1371
2Hem(ic,iBedn)2i5CE 100 110 {371
2¥cm(1§0,12CIn)2 s Ct 350 83 [371
288ct | 332Th('80,4n)28Ct 7 [38]
B8udicanitce 60 66 [351
30 64 (30, 33,34, 36]
28u(ic, snyisct 130 78 [35,36]
23BU(MN,pSn)235CE [32]
238U(150,aan)245CE 8 [38]
238U () Ne,2a4n)248CE [28]
23l Am(150,19Bn)23sCE 3 80 [37]
2stem(t2c §Be2n)2iSCE [37]
2Hem(*ic §Be3n)?iSCE 300 110 [371
23¢cm(1g0,12C2m2¢0CE 900 88 [371
et 238 U(MN, p4n)?élCE [32]
238ct 232UCIN,pIn)2dCtE [32]
245Es 23INp(12C,4n)2Es [39]
249Pu(B,xn) %43 Es [39]
246 238U(14N 6n)246ES [32]
99 92 7% 99
3B | 252UCIN,Sn)Es 132]
28Fm | 239Pu(*2C,4n)2¢8Fm 0,5 70 [32a,40]
23l Am(*IB,4n)? 3 Fm 0,9 5055 [32a]
249pm | 238U(180,5n)2¢2Fm 0,4 98 [22]
100 92 8+ 100 4
2%Fm | 232Th(32Ne,4n)230Fm 0,3 [381
0,25 | 106 [411
238U(150,40)239Fm 1 88 [22,38,42,43]
238UGINe,a4n)?30Fm [28]
21 Pu(t3C,4n)230Fm 6 68 [42]
282Pu(*2C,4n)23 Fm 10 65 [30]
233Am(1!B,4n)230Fm 10 50—55 [32a)
28cm(1£0,8Be2n) 23 Fm 1 [37]
2em(1iC,a2n)?3Fm [39]
BIFm | 238U(2Ne,a4n)232Fm 0,2 123 [28, 38}
253CH(§Be,a3n)?32Fm [39]
RiMd | 2§Pu('jo,p3nfiiMd 1441
233U(2Ne,p3n)33oMd 0,002 | 125—130 | [24,25,45]
020 | HEPu('50,40)2, 0,005 | 100 [46—48]
B4 | 2sCm(iC, s, 1491
28Cm(12C,4n)?5 0,6 7045 [32a,40]
Bo0r | HECHCIB,06M* 0y, (391
256100 | 238U(R3Ne,4n)?%S) 0,045 | 112 [27,28]
BiLw | 249-232Ci( 0 B,xn)} 3 L w [50]
260,04 | 283Pu(GINe,4n)2® 1,5:10-¢ | 113 (44, 45]
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Abb. 4. Wirkungsquerschnitte fiir die Bildung von 23Fm iiber (X,4n)-

Reaktionen in Abhingigkeit von der GeschoBenergie.

[32] A. Ghiorso, G. B. Rossi, B. G. Harvey u. S. G. Thompson,
Physic. Rev. 93, 257 (1954).

[32a] A. Ghiorso u. T. Sikkeland referiert in E. K. Hyde, I. Per!-
man u. G. T. Seaborg: The Nuclear Properties of the Heavy Ele-
ments I. Prentice Hall, Englewood Cliffs, N. J., 1964.

[331 A. Ghiorso, S. G. Thompson, K. Street u. G. T. Seaborg, Phy-
sic. Rev. 81, 154 (1951).

[34] J. B. Gerlit, L. J. Guseva, B. F. Miasoedov, N. J. Tarantin,
K. V. Filippova u. G. N. Flerov, Sov. Phys. JETP [engl. Uber-
setzung von J. exp. theoret. Physik (russ.)] 6, 263 (1958).

[35]1 V. V. Volkov, L. J. Guseva, A. S. Pasyuk, N. J. Tarantin u.
K. V. Filippova, Sov. Phys. JETP [engl. Ubersetzung von J. exp.
theoret. Physik (russ.)] 9, 536 (1959).

[36] J. H. Fremlin, K. M. Glover u. J. Milsted, J. inorg. nuclear
Chem. 2, 263 (1956).

[37]1 A. Ghiorso u. T. Sikkeland, Proceedings 2nd International
Conference on the Peaceful Uses of Atomic Energy, Geneva 1958;
P/2440.

[38) I. Branstetr, V. V. Volkov, V. A. Ermakov, T. S. Zvarova,
M. Krzivanek, J. Maly u. Su Chun-Guy, Radiochemie (russ.) 5,
706 (1964).

[39] G. T. Seaborg: Man Made Transuranium Elements. Pren-
tice-Hall Inc., Englewood Cliffs, N. Y., 1963, S. 110.

[40] A. Ghiorso, T. Sikkeland, J. R. Walton u. G.T. Seaborg,
Physic. Rev. Letters I, 18 (1958).

[41] E. D. Donets, V. A. Karnaukhov, G. Kumpf, B. A. Gvozdev u.
Y. T. Chuburkov, Sov. Phys. JETP [engl. Ubersetzung von J. exp.
theoret. Physik (russ.)] 16, 7 (1963).

[42} V. V. Volkov, L. I. Guseva, B. F. Myaso_e_dov, N.J. Tarantin
u. K. V. Filippova, Sov. Phys. JETP [engl. Ubersetzung von J.
exp. theoret. Physik (russ.)] 10, 859 (1960).

[43] H. Atterling, W. Forsling, L. W. Holm, L. Melander u.
B. Astrom, Physic. Rev. 95, 585 (1954).

[44] G. N. Flerov, Y. T. Oganesyan, Y. V. Lobanov, V. I. Kusnezov,
V. A. Druin, V. P. Perelygin, K. A. Gavrilov, S. P. Tretjakova u.
V. M. Plotko, Physics Letters 13, 73 (1964).

[45] G. N. Flerov, Y. T. Oganesyan, Y. V. Lobanov, V. I. Kusne-
zov, V. A. Druin, V. P. Perelygin, K. A. Gavrilov, S. P. Tretjakova
u. V. M. Plotko, Joint Institute of Nuclear Research (Dubna,
UdSSR), Preprint D-1818 (1964).

[46] G. N. Flerov, S. M. Polikanov, A. S. Karamyan, A. S. Payuk,
D. M. Parfanovich, N.J. Tarantin, V. A. Karnaukhov, V. A.
Druin, V. V. Volkov, A. M. Semchinova, Y. T. Oganesyan, V. L.
Khalizev, G. 1. Khlebnikov, B. F. Myasoedov u. K. A. Gavrilov,
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[47] G. N. Flerov, A. S. Karamyan, A. S. Pasyuk, D. M. Karfa-
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Kernladungszahl plus Gescho3 mit kleiner Kernla-
dungszahl die hochste Ausbeute ergibt. Diese Tatsache
ist verstindlich, da bei Kernreaktionen mit schweren
Teilchen zur Uberwindung des hdheren Coulombwalls
eine groBere Projektilenergie bendtigt wird, was zu einer
hoheren Anregung des Zwischenkerns fiihrt. Dies be-
dingt seinerseits eine hGhere Wahrscheinlichkeit der
Compoundkern-Spaltung, da nach Vandenbosch und
Seaborg [51] bei einer Erhohung der Anregungsenergie
eines schweren Kerns um 0,13 MeV die Wahrschein-
lichkeit der Spaltung um den Faktor 10 zunimmt.

Um den EinfluB des Targetnuklids und der Projektilart
auf die Ausbeute an schweren Kernen zu verdeutlichen,
sind in Tabelle 2 die maximalen Wirkungsquerschnitte
fiir Kernreaktionen angegeben, bei denen entweder nur
das Targetnuklid oder nur das Geschofiteilchen gedn-
dert wurde. Es zeigt sich eindeutig, daB eine Erhéhung
der Kernladung — sei es im Targetkern oder im Projek-
til — eine Abnahme des maximalen Wirkungsquer-

Tabelle 2, Maximale Wirkungsquerschnitte fiir die Bildung schwerer
Kerne bei verschiedenen Target-Geschof3-Kombinationen.

Target Geschol} \Reaktion Produkt | omay {ub] | E [MeV]
238U 2c (12C.4n) 238CE [al | 30; 60 [d] | 66
2u | %o (0,4m) | 2Fmb]] 1 88
U 22Ne (33Ne,dn) | 256, [c]| 0,045 112
238U Bc tC,sm | 3sce 130 78
33U 2c (2C,a4n) | 23iCm | 100 76
U %0 (1§0,24n) | 2ct 10 105
280 32Ne (33Ne,x4n) | 232Fm 0,2 150
2iTh | 12C (12C,4n) 28Cm 80 68
%P | 12C (12C,4n) 339Fm 9 65
2em | 12 (iCam | 2%, 2 70

[a) op = 40-103 ub; crf/cr(X,4n) ~ 103,
[b] o5 = 105 ub; op/o(X,4n) ~~ 105,

{cl op = 105 wb; cf/c(XAm A~ 2-106,
[d] Werte nach verschiedenen Autoren.

schnitts bewirkt; eine Erhéhung der Ladung des Pro-
jektilkerns wirkt sich dabei bedeutend stdrker aus. Ver-
gleicht man Kernreaktionen, bei denen nur Neutronen
verdampft werden, so zeigt sich, daBl der maximale Wir-
kungsquerschnitt fiir die (X,4n)-Reaktion in den meisten
Fillen den groBten Wert besitzt (vgl. Abb. 2).

V. Durch Spontanspaltung zerfallende metastabile
Kernzustinde

Der erste Nachweis eines metastabilen Kerns, der durch
Spontanspaltung zerfillt, gelang einer Forschergruppe
in Dubna/UdSSR [52—-54]. Diese fand beim Beschuf
von 2#$lAm und ¥~ 242Pu mit -Teilchen, von %j3Am

[51] R. Vandenbosch u. G.T. Seaborg, Physic. Rev. 110, 507
(1958).

[52] S. M. Polikanov, V. A. Druin, V. A. Karnaukhov, V. L. Mik-
heev, A. A. Pleve, N. N. Skobelev, V. G. Subbotin,"G. M. Ter-
Akopyan u. V. A. Formichev, Sov. Phys. JETP [engl. Ubersetzung
von J. exp. theoret. Physik (russ.)] 15, 1016 (1962).

[53]1 S. M. Polikanov, Wang T Ung-Sen, Chr. Keck, V. L. Mik-
heev, Y. T. Oganesyan, A. A. Pleve u. B. V. Fefilov, Sov. Phys.
JETP [engl. Ubersetzung von J. exp. theoret. Physik (russ.)] /7,
544 (1963).

[54Y G. N. Flerov, S. M. Polikanoy, K. A, Gavrilov, V. L. Mikheev,
V. P. Perelyginu. A. A. Pleve, Sov. Phys. JETP [engl. Ubersetzung
von J. exp. theoret. Physik (russ.)] 18, 964 (1964).
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mit «-Teilchen und Deuteronen, von 24~242py mit Deu-
teronen, von 233U mit 22Ne, €0, !1B und 1B, von 235U
mit '$0 sowie von 232Th und "42Pu mit 2~Ne einen durch
Spontanspaltung zerfallenden metastabllen Kernzustand
des %}2Am mit einer Halbwertszeit von 7y, = 15 + 2
msec. Aus der Halbwertszeit ergibt sich, daB der meta-
stabile Kernzustand von %jZAm eine im Vergleich zum
Grundzustand um mindestens den Faktor 1020 kleinere
Halbwertszeit der Spontanspaltung besitzt, woraus sich
auf eine Anregungsenergie von etwa 3 MeV schlieBen
148t,

Bei den zu *3%Am fithrenden Kernreaktionen des
Urans und Thor1urns mit schweren Ionen handelt es
sich um Stripping-Reaktionen (vgl. Abschn. 1I) und
nicht um Reaktionen iiber einen Zwischenkern. Die Wir-
kungsquerschnitte dieser Reaktionen héngen dabei in
geringerem MalB von der Art des GeschoBteilchens
[6(333U + 22Ne) ~ (35U + 1$0)), aber stirker von der
Art des Targetkerns [6(292U +120)/6(>33U + 150) ~10]
ab, als sich fiir Reaktionen iiber einen Compoundkern
erwarten 1403t. Die maximalen Wirkungsquerschnitte lie-
gen fur Projektilenergien von 100 bis 125 MeV bei
2:1072 bis 4-1072 ub; das entspricht der Bildung von
10 bis 20 spontanspaltenden 2*?"Am-Kernen pro p.Ah.
Der durch Spontanspaltung zerfallende metastabile
22Am-Kernzustand entsteht ebenfalls durch Beschuf
von %2Am mit schnellen Neutronen (6, = 0,15 mb)
[55] uber die Reaktion:

243Am (l’l 2n)242m

Beim BeschuB von 233U mit #2Ne und 50 sowie von %33Pu
mit }B wurden zwei weitere, aus metastabilen Zustinden
spaltende Kerne mit Halbwertszeiten von 0,9 msec bzw.
3,5 sec nachgewiesen [55—57]; allerdings war eine Identifi-
zierung noch nicht méglich, 2*?f1Am sowie die beiden noch
nicht identifizierten spontanspaltenden, metastabilen Kern-
zustinde wurden durch Registrieren der Spaltakte mit Kern-
photoplatten [58] oderLithiumphosphat-Glasdetektoren nach-
gewiesen.

V1. Zur Entdeckung der Elemente mit Z = 102 bis 104

Die Elemente der Ordnungszahlen 102, 103 und 104 wurden
erstmals durch Kernreaktionen mit schweren lonen erhalten.
Eine Identifizierung gelang bisher nur auf physikalischem
Weg; eine chemische Abtrennung oder Anreicherung diirfte
auch in Zukunft nur dann moglich sein, wenn neuartige, sehr
schnelle Trennmethoden gefunden werden.

1. Entdeckung des Elements 102

Uber erste Erfolge zur Darstellung eines Isotops des Elements
102 berichiete 1957 eine englisch-amerikanisch-schwedische
Forschergruppe in Stockholm [59]. Durch BeschuB3 eines
Curium-Priparats mit 1}C-Ionen wurde iiber die RiickstoB-

[55] A. F. Linev, B. N. Markov, A. A. Pleve u. S. M. Polikanov,
Joint Institute of Nuclear Research (Dubna, UdSSR), Preprint
D-1693 (1964).

[56) V. A. Druin, N. K. Skobelev, B. V. Fefilov, V. I. Kusnezov,
Y. V. Lobanov u. Y. T. Oganesyan, Joint Institute of Nuclear Re-
search (Dubna, UdSSR), Preprint R-1651 (1964).

[57] J. V. Lobanov, V. I. Kusnetzov, Y. T. Oganesyan, V. P. Pere-
Iygin, S. M. Polikanov u. G. N. Flerov, Joint Institute of Nuclear
Research (Dubna, UdSSR), Preprint R-1801 (1964).

[S8Y V. P. Perelygin, S. M. Almazova, B. A. Gvozdey u. Y. T.
Chuburkov, Sov. Phys. JETP [engl. Ubersetzung von J. exp. theo-
ret. Physik (russ.)] 75, 1022 (1962).

[59} L. W. Holm u. B. Astrém, Physic. Rev. 107, 1460 (1957).
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methode ein «-aktives Nuklid mit E, = 8,5 MeV und v =
10 min abgetrennt. Die Autoren nahmen die Bildung eines
Isotops der Kernladungszahl 102 und der Massenzahl 251,
253 oder 255 [60] an. Da keine Spontanspaltung zu beobach-
ten war, konnte die Bildung eines g,g-Kerns [*] ausgeschlos-
sen werden (siehe Abschn. D). Die Autoren fiihlten sich in der
Elementzuordnung dadurch gestirkt, daB bei Ionenaus-
tauschversuchen die a-Aktivitdt an der fir das Element 102
zu erwartenden Stelle auftrat. Allerdings ergaben nur 12 der
insgesamt 50 Bestrahlungsversuche diese o-Aktivitit von
8,5 MeV und weiterhin konnle sie nur bei drei der insgesamt
sechs Targets und auch nur bei den jeweils ersten Versuchen
mit einem Target erhalten werden.

Bei Wiederholung der Stockholmer Versuche in den USA
[61,62] und in RuBland {46—48] konnten diese Ergebnisse
nicht bestitigt werden [**], obwohl sehr dhnliche Versuchs-
bedingungen und ein etwa zehnfach stirkerer Ionenstrom mit
bedeutend geringerer Energiespreizung benutzt wurde. Auf-
grund der a-Zerfallssystematik [11a, 11b] sollte man fiir ein
Isotop des Elements 102 mit 10 min Halbwertszeit auch nur
eine o-Energie von 8,0 MeV e1warten.

Von der amerikanischen Forschergruppe unter Ghiorso
[40,49] konnte das Isotop 254102 durch Beschull von
%6Cm (4,5 Atom-%, des Curium-Préparats) mit '2C-
Ionen erhalten werden:

HICm(3C,4n)2% 0, —5 o HFm

Das Tochterprodukt 330Fm, das zur Identifizierung von
254102 dient, wurde nach der «-Riicksto8methode abge-
trennt. %ggFm ist auf Grund seiner langen Halbwertszeit
von 30 min und der emittierten «-Strahlung von 7,40

MeV leicht nachzuweisen.

Elem.\10‘2 \O)

[-400V)

-sooufs | B

ZSUFm

®
73 \Q

Abb. 5. Zur Erlduterung der RiickstoBmethode (vgl. auch foigenden
Text). A = Auffangerfolie; B = Metallband.

Das zur Synthese des Elements 102 von Ghiorso [61] verwen-
dete Target bestand aus einer diinnen Nickelfolie, auf deren
Riickseite das Curium niedergeschlagen wurde. Beschiefit man

{60} P. R. Fields, A. M. Friedman, J. Milsted, H. Atterling,
W. Forsling, L. W. Holm u. B. Astrém, Atk. Fysik 15,225 (1959).
[*] Ein g,g-Kern ist ein Atomkern mit gerader Protonen- und
gerader Neutronenzahl.

{611 A. Ghiorso, T. Sikkeland, J. R. Walton u. G.T. Seaborg,
Physic. Rev. Letters 7, 17 (1958).

[621 A. Ghiorso, University of California (Berkeley), Radiation
Laboratory, Report UCRL-8714 (1959).

[**} Daher ist der vorgeschlagene Name ,,Nobelium* von der
,,Commission of Atomic Weights'* der IUPAC noch nicht be-
stdtigt worden.
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das Target mit einem !12C-Ionenstrahl, so werden die ent-
standenen Atome des Elements 102 herausgeschlagen. Da
diese im Augenblick der Bildung stark positiv geladen sind —
die Elektronenschalen sind noch nicht vollstindig aufge-
fiillt —, werden sie von einem negativ geladenen bewegten
Metallband B angezogen, das sich hinter dem Target befindet.
Wenn man die Bandgeschwindigkeit entsprechend wibhlt,
kommen die Atome des Elements 102 in dem Augenblick
unter die Auffingerfolie, in dem sie zerfallen. Etwa die Halfte
der dabei durch a-Zerfall gebildeten, im Augenblick der Ent-
stehung positiv geladenen **°Fm-Atome werden vom Band
abgestoBen und auf der negativeren Auffangerfolie A nieder-
geschlagen. Es liegt hier also eine doppelte ,,Riickstol3-
Trennung® vor, die dementsprechend relativ reines **°Fm
liefert. Durch Vergleich von Bandgeschwindigkeit und *°Fm-
Aktivitit der Auffingerfolie 148t sich die Halbwertszeit des
254102 errechnen.

Die russische Arbeitsgruppe unter Flerov [46—48] er-

hielt durch Beschuf8 von %}Pu mit '$O-Tonen das a-ak-

tive Isotop 233102 iiber die Reaktion
241Pu(1§0,4n)**3102

mit einer Halbwertszeit, die zwischen 2 und 40 sec liegt,
und einer o-Zerfallsenergie von 8,9 MeV. Das gebildete
253102 wurde vom Target durch seinen bei der Bildung
erhaltenen Kernriicksto abgetrennt. Die Identifizie-
rung erfolgte auf Grund der a-Zerfallssystematik durch
Energiebestimmung seiner o-Teilchen in Kernphoto-
platten. Amerikanische Arbeiten [63] bestétigten die rus-
sischen Ergebnisse (E, = 8,8 + 0,1 MeV; Halbwertszeit
zwischen 10 und 20 sec).

2. Entdeckung des Elements 103 (Lawrencium)

Ghiorso und Mitarbeiter [50] fanden im Friihjahr 1961
beim BeschuB von 3 pg Californium mit beschleunigten
16,11B-Tonen eine a-Aktivitit mit E, = 8,6 MeV und
T = 8 + 2 sec. Sie ordneten diese Aktivitdt dem Isotop
mit der Massenzahl 257 des Elements 103 zu. Durch
Variation der GeschoBteilchen (2C statt 1%!1B) und des
Targetkerns (3;Am statt 249“232«(3) konnte ausgeschlos-
sen werden, daf es sich bei der gefundenen o-Aktivitit
um Isotope der Elemente 101 und 102 handelt.

3. Entdeckung des Elements 104

Um die Mitte des Jahres 1964 entdeckte eine russische
Forschergruppe unter Flerov bei einer 33Pu(%3Ne,4n)-
Reaktion das durch Spontanspaltung mit einer
Halbwertszeit von 0,3 + 0,1 sec zerfallende Isotop
260104 [44,45]. Abbildung 6 zeigt die Wirkungsquer-
schnitte der beim BeschuB3 von %3;Pu mit energiereichen
22Ne-Tonen gebildeten, durch Spontanspaltung zerfal-
lenden Kerne. Das durch Spontanspaltung zerfallende
260104 wurde nach Abtrennung mit Hilfe der Riicksto83-
methode durch Glasdetektoren nachgewiesen.

Das Element 104 ist das erste Transactiniden-Element.
Es ist als Homologes des Hafniums (Eka-Hf) anzu-
sehen; dies kann die chemische Trennung von den
vorausgehenden Elementen der Actinidenreihe sehr er-
leichtern.

[631 A. Ghiorso, referiert in [40].
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nate; (22Ne,x4n) und (22Ne, 4n) rechte Ordinate).

VII. Darstellungsmoglichkeiten der Elemente mit
Z>104 sowie neutronenreicher Kerne der
Transcurium-Elemente

1. Kernreaktionen mit schweren Ionen

Die besten Aussichten zur Darstellung weiterer Ele-
mente bieten Kernreaktionen mit schweren ITonen. Als
Targetkerne kdnnen die in wigbaren Mengen erhilt-
lichen Transurane bis einschlieBlich Einsteinium ver-
wendet werden, Die Herstellung der Targets diirfte we-
gen der hohen spezifischen Aktivitdt derTTargetkerne
(z. B. 2;;Es: 1,06 C/mg) und der erfcrderlichen hohen
Reinheit (<0,1 ppm an anderen schweren Elementen)
jedoch sehr schwierig sein

Zur Darstellung des Elements 105 (Eka-Tantal) sind
folgende Kernreaktionen geeignet :

200283Am + 22Ne; 249Bk + 1505 2% 23Cf + N und
234Es + 13C.

Von diesen Reaktionen wird die letzte den grofiten Wir-
kungsquerschnitt besitzen. Da jedoch in den néchsten
Jahren noch keine geniigend groBen Mengen der Trans-
curium-Elemente zur Verfiigung stehen werden, diirfte
das Element 105 am echesten durch die Reaktion
241.283Am + $3Ne zu erhalten sein. Allerdings wird der
duBerst geringe Wirkungsquerschnitt der Am(Ne,xn)-
Reaktion (etwa 1072 ub) eine Identifizierung vereinzelt
gebildeter Kerne des Elements 105 sehr erschweren.
Nach den Fortschritten der Nachweistechnik in den
letzten Jahren scheint es durchaus moglich, Produkte
von Kernreaktionen nachzuweisen, die stiindlich nur
0,3 Spontanspaltungen oder 50 a-Zerfille erleiden [18].
Nimmt man fiir die Bildung des Elements 105 die Reak-
tion

281 Am(#3Ne,dn)™1105

an, so entsteht ein Isotop mit einem groflen Neutronen-
uaterschufl, welches eine bedeutend kiirzere Halbwerts-
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zeit besitzen diirfte als das vermutlich stabilste Isotop
mit der Massenzahl 265. Dieses ist jedoch iiber keine
der im vorhergehenden Abschnitt aufgefiihrten Kern-
reaktionen zu erhalten, da Kernreaktionen mit schwe-
ren Jonen nur zu Jsotopen mit Neutronenunter-
schuB und dementsprechend nicht zu den stabilsten
Isotopen fithren, Um das Neutronendefizit der Endpro-
dukte dieser Kernreaktionen etwas zu verringern, wer-
den hiufig neutronenreiche Geschosse wie 22Ne, '¢O,
13C, aber nicht 3INe, '§0 oder '2C verwendet. Aller-
dings besitzen~dana. vielfach die (X,4n)-, (X,5n)- und
(X,6n)-Reaktionen vergleichbare Wirkungsquerschnitte.
Wegen des Neutronenmangels der Endkerne werden
auch zumeist neutronenreiche Target-Isotope einge-
setzt (z. B. %33Pu statt 23%Pu).

Durch analoge Kernreaktionen scheint es mdéglich, in
nicht zu ferner Zukunft Isotope der Elemente bis Z = 109
(Eka-Iridium) darzustellen. (X,xn)-Bildungsreaktionen
fiir diese Elemente sind im folgenden, nach abnehmen-
den Wirkungsquerschnitten geordnet, aufgefiihrt:

Z = 106: (333Es -+ 14N) > (3F}CF + 1§0) > (*4-288Cm + {3Ne)

Z =107: (3§Es + '§0) > (3#Bk + {jNe)

Z = 108: (}$2CT + 23Ne)

Z=109: (234Es + 22Ne)
Falls man zumindest p.g-MengenZ;]Fm gewinnen konnte
— was heute noch nicht moglich ist — wére auch die
Darstellung des Elements 110 durch die Reaktion 33/Fm
+ 12Ne denkbar.

Zur Synthese neutronenreicher, noch unbekannter Iso-
tope der Elemente Fermium oder Californium kann
eine Art Stripping-Reaktion (vgl. Abschn. C.II) mit
schweren Tonen benutzt werden:

{36Fm(0, *{0){3iFm

oder

234CT(22Ne, 1INe)?35CE.

Die Herstellung dieser Kerne ist prinzipiell auch durch
die (3H,p)-Reaktion denkbar.

Die Synthese von 23$Fm und %$Cf iiber multiplen Neu-

troneneinfang in Kernreaktoren ist infolge zu geringer
Neutronenfliisse nicht moglich. Eine Darstellung wére
jedoch sehr erwiinscht, da die Kenntnis der Halbwerts-
zeiten der Spontanspaltung dieser Kerne fiir die Syste-
matik der Spontanspaltung von groBer Bedeutung ist
und da die von verschiedenen Autoren berechneten
Halbwertszeiten fiir die Spontanspaltung groBe Unter-
schiede aufweisen [63a]. Die Aussichten, derartige Pro-
zesse durchzufithren, sind nicht gering, da die Wir-
kungsquerschnitte dhnlicher Reaktionen

A+2%Ne - B+!IN,

bei der drei Protonen eingefangen werden, mit steigen-
der Kernladungszahl des Targetkerns zunehmen [9]
[z. B. bei einer effektiven Projektilenergie von 100 MeV:
s(3IAD = 0,1 mb; 6('3iTa) = 1 mb)).

[63al N. Feather, Proc. Roy. Soc. Edinburgh. Sect. A 66, 20
(1961/62).
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2. Kernreaktionen mit superschweren Ionen

Neben den Aufbaureaktionen mit C, N, O oder Ne als
GeschoBteilchen (Kernreaktionen mit 'F sind bisher
noch nicht untersucht) ist die Verwendung noch schwe-
rerer — sogenannter superschwerer — Ionen, z.B.
38Mg oder 43Ca, zu diskutieren. Da fiir diese lonen zur
Uberwindung des Coulombwalls sehr hohe Energien
notwendig sind und der Zwischenkern dementspre-
chend sehr hoch angeregt wird, kommt es fast aus-
schlieBlich zur Spaltung des Zwischenkerns (a¢/a(xn) >
1010), Es besteht jedoch die begriindete Hoffnung, da
die Wirkungsquerschnitte fiir Reaktionen, bei denen der
Targetkern nur einen Teil des Geschosses einféngt, min-
destens 10—4 pb sind, so daB sich vereinzelt so entstan-
dene Kerne auch werden nachweisen lassen. Durch den
Einfang nur eines Teils des superschweren Projektils er-
hilt der Zwischenkern eine geringere Anregungsenergie
als beim Einfang des ganzen Tons. Mogliche Reak-
tionen dieser Art sind z. B.:

BICT+ IS > 247202104 4 (4—6)n + 2iNe
und
22Cf+ 33Ca >  V1—274108 + (4—6)n + {Ne.

Rein formal handelt es sich bei diesen beiden Reak-
tionen um den BeschuB von Z2Cf mit den neutronen-
reichen '¢C- bzw. #8Ne-Tonen. Der Vorteil derartiger
Kernreaktionen liegt darin, daB hierbei die wahrschein-
lich ldngstlebigen Isotope der einzelnen Elemente erhal-
ten werden konnen. Die Hoffnung, daB solche Reak-
tionen einen Wirkungsquerschnitt von mindestens
10-11p aufweisen, basiert darauf, daB nicht iiber Com-
poundkern-Bildung verlaufende Reaktionen wie

283Cm(*3C 5Be3n)23SCr
oder
244Cm(150,2C3n) % Cf,

einen zumindest nicht viel kleineren Wirkungsquer-
schnitt besitzen als die iiber Compoundkerne ablaufen-
den Reaktionen (*C,xn) bzw. (!50,xn) [371.

Neben diesen ,,partiellen* Kernverschmelzungsreak-
tionen mit folgender Neutronenverdampf{ung sind noch
Reaktionen moglich, bei denen durch eine Art Wechsel-
wirkung am Kernrand ein groBerer Teil des Projektils
eingefangen wird, ohne daB der Kern hoch angeregt
wird. Derartige Reaktionen wiren z. B.:

20N e 18
WU+ BAr > RIFmGiFm,}§Fm) + {3Ne({iNe, gNe).

Es gibt Hinweise, daB solche Kernreaktionen mdglich
sind und meBbare Wirkungsquerschnitte aufweisen [64].

3. Einfang schwerer GeschoBteilchen
ohne Nukleonenverdampfung

Eine weitere Moglichkeit, Isotope der schwersten Ele-
mente herzustellen, beruht darauf, daB der Zwischen-
kern seine ganze Anregungsenergie durch Emission von
v-Quanten abgeben kann (radiative capture) [64], z. B.
in der Reaktion

30307 HSFm.

(64] G. N. Flerov, E. D. Donets u. V. A. Druin, Atomenergie
(russ.) 14, 18 (1963).
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Fiir diesen ProzeB wurden bei leichten Targetkernen
und schweren Projektilen (z. B. beim Beschul von
27Al oder }1P mit '§O-Tonen) Wirkungsquerschnitte von
etwa 1 ub beobachtet [65,66]. Nimmt man an, daB der-
artige Wirkungsquerschnitte bei schweren Targetkernen
um nicht mehr als fiinf GroBenordnungen geringer sind,
so bedeutet dies, daB mit einem Strom von 100 pA
schwerer Tonen zehn Einfangreaktionen pro Stunde
stattfinden. Falls hierbei spontanspaltende Nuklide ge-
bildet wiirden, wire ihr Nachweis auch in so geringer
Zahl moglich.

4. Sekundédrreaktionen der emittiertenPartikel

Die Aussichten, bei Kernreaktionen emittierte Partikel
als Geschosse fiir weitere Kernreaktionen zu verwenden,
werden ebenfalls diskutiert [64]. Beschiet man z. B.
232Th mit 22Ne-fonen, so beobachtet man die Bildung
von Radium-, Actinium- und Thorium-Isotopen mit
Massenzahlen von 224 bis 227. Es handelt sich hierbei
um eine dem ,,Pick-up*-Prozef (vgl. Abschn. C.IT) d4hn-
liche Reaktion, bei dem ein Teil der vom Targetkern
abgegebenen Nukleonen auf das GeschoB iibertragen
wird. So erhdlt man bei der Bestrahlung von Thorium
mit Neon-Tonen einen sekunddren Strom schwerer
Tonen des Neons, Natriums und Magnesiums. Bei
einem Wirkungsquerschnitt der ,,Pick-up‘-Reaktion
von 1 mb erhéilt man mit einem Neon-Ionen-Strom von
100 A und einem Z33Th-Target (10 mg/cm?) ca. 106 Se-
kundirteilchen/sec. Reaktionen mit diesen Sekundér-
teilchen sind noch nachweisbar (einige Zerfdlle pro
Stunde), wenn der Wirkungsquerschnitt der Zweitreak-
tion mindestens 0,1 mb betrdgt. Bei dieser Reaktion
dient Thorium sowohl als Tonenstrahl-Umformer als
auch als Target fiir die sekundire Reaktion, gemil

2 Th(33Ne,}iNe)*4Th
mit
232Th(28Ne,4n)23SFm.

Die Hoffnung, daB diese Methode ein gangbarer Weg zur
Synthese neutronenreicher Isotope der schwersten Elemente
sei, griindet sich darauf, daB beim BeschuB3 von Blei (Z = 82)
mit Protonen, Deuteronen und «-Teilchen Ysotope des Astats
(Z - 85) mit einem Wirkungsquerschnitt von 0,2 bis 0,3 ub
nachgewiesen wurden [67]. Es handelt sich hierbei auch um
einen ZweistufenprozeB. In der ersten Stufe erzeugen die leich-
ten Projektile durch einen DirektprozeB einen sekundiren
Teilchenstrom von Lithium-Ionen; dieser fiihrt seinerseits
iiber eine Compoundkern-Reaktion mit Blei (Target) zu Iso-
topen des Astats.

D. Die Stabilitit der schweren Kerne

Bei den schwersten Kernen sind der «-Zerfall und die
Spontanspaltung die vorherrschenden Zerfallsarten. Wie
aus Abbildung 7 hervorgeht, betrigt die Halbwertszeit
des a-Zerfalls der lingstlebigen Isotope der Elemente

[65] R. Coleman, D. Herberr u. J. Perkin, Proc. physic. Soc. (Lon-
don) 77, 526 (1959).
[66) D. Fischer u. A. Zucker, Physic. Rev. 113, 542 (1959).

[67] Wang Yung-Yi, V. Kusnetzov, M. J. Kusnet:s:ova, V. N. Mek-
hedov u. V. Khalkin, Sov. Phys. JETP [engl. Ubersetzung von
J. exp. theoret. Physik (russ.)] 72, 370 (1961).
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Abb. 7. Halbwertszeiten fir die lingstlebigen g,g-Kerne der schweren
Elemente (x: auf Grund von Spontanspalt- oder @-Zerfallssystematik be-~
rechnet; @: experimentell bestimmt). Halbwertszeit <, I (—); vpar-
tielle Halbwertszeit fiir den a-Zerfall 7o (— — —).

bis Z ~ 106 etwa ein Jahr, wihrend die Halbwertszeit
des Nuklidzerfalls [*] bedeutend kiirzer ist.

Aus dem Tropfchenmodell des Atomkerns 148t sich ab-
leiten, daBl die Halbwertszeit 7,, der Spontanspaltung
der schwersten Nuklide mit steigendem Z2/A abnimmt
[68—70]. DaB diese Bezichung den Zusammenhang je-
doch nur sehr grob wiedergibt, zeigt Abbildung 8. Aus
dieser Darstellung sind drei generelle Abweichungen zu
erkennen:

1. Die Halbwertszeiten der Spontanspaltung nehmen
selbst fiir die lingstlebigen g,g-Isotope der schweren
Elemente nicht linear mit Z2/A ab. Oberhalb Z2/A = 37
treten deutliche Abweichungen auf. Die gefundenen -
Werte sind stets groBer als die berechneten.

2. Die Halbwertszeiten der Spontanspaltung der Isotope
eines Elements liegen auf einer parabolischen Kurve,
wie zuerst von Huizenga [71] gefunden wurde.

3. Die Halbwertszeiten der Spontanspaltung der nicht-
g,g-Kerne sind bei etwa gleichem Z2/A um den Faktor
103 bis 106 groBer als die der g,g-Kerne.

Diese Abweichungen kénnen mit dem Tropfchenmodell
nicht erkldart werden. Versuche, die Berechnung von

[*] Die partielle Halbwertszeittx(x =, 3=, 8+, sp. . .) von Radio-
nukliden mit Verzweigungszerfillen ist ein MaB fiir die jeweilige
Zerfallswahrscheinlichkeit. Obwohl sie praktisch nur eine Rechen-
grofe ist, ist sie jedoch fir die Systematik der einzelnen Zerfalls-
arten von Bedeutung. MeBbar allein ist die Halbwertszeit des
Nuklidzerfalls T, die kurz Halbwertszeit genannt wird und auch
stets angegeben wird. Sie ist mit den partiellen Halbwertszeiten
der einzelnen Zerfallsarten eines Nuklids so verkniipft, daB die
Summe der reziproken partiellen Halbwertszeiten gleich der rezi-
proken Halbwertszeit T ist:

I/r= 2 1/7x
Die Halbwertszeit 7 ist stets Kleiner als jede der partiellen Halb-
wertszeiten Tx, im Grenzfall ist sie diesen hochstens gleich.

Beispiel: %33Cf zeigt dualen Zerfall: a-Emission mit T4 = 2,66 a
und Spontanspaltung mit tsp = 66 a, was einer Zerfallswahr-
scheinlichkeit von 4,1% durch Spontanspaltung und 95,9% durch
o-Emission entspricht. Die Halbwertszeit T des 252Cf-Zerfalls
betrdgt 2,55 a.

[68] N. Bohr u. J. Wheeler, Physic. Rev. 56, 426 (1939).
[69] G. T. Seaborg, Physic. Rev. 85, 157 (1952).

[701 W. Whitehouse u. W. Galbraith, Nature (London) 769, 494
(1952).

[71]1 J. R. Huizenga, Physic. Rev. 94, 158 (1954).
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Halbwertszeiten der Spontanspaltung durch Korrektur-
terme zu verbessern [72—75], brachten fiir die meisten
Kerne noch kein befriedigendes Ergebnis. Zur Voraus-
sage von Halbwertszeiten der Spontanspaltung unbe-
kannter Kerne ist man immer noch auf Extrapolationen
experimenteller Werte angewiesen.

In Tabelle 3 sind fiir einige Kerne mit 102 < Z 104
die durch Extrapolation erhaltenen Zerfallsdaten ange-
geben [76]. Generell ergibt sich, dal} fiir Isotope der Ele-
mente mit Z > 100 bei Neutronendefizit der «-Zerfall,
bei Neutroneniiberschufl die Spontanspaltung die Le-
bensdauer eines Kerns bestimmen. Die Halbwertszeiten
sind allgemein sehr kurz und diirften fiir die Elemente
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Abb. 8. Halbwertszeiten der Spontanspaltung Tsp von Isotopen der
schweren Elemente als Funktion von Z2/A. Berechnete Kurve: ——-—,

mit Z = 106 bis 110 im Milli- bis Mikrosekunden-Bereich
liegen. Durch RiickstoBmethoden und Registrieren der
Zerfille in Kernphotoplatten lassen sich heute schon
Halbwertszeiten von 1072 bis 1073 sec bestimmen. Es
scheint sogar moglich, die Nachweismethoden so zu
verbessern, daf auch Nuklide, deren Halbwertszeiten
um weitere zwei bis drei GroBenordnungen kleiner sind,
identifiziert werden konnen.

Eine allein aus Analogiebetrachtungen abgeleitete, ganz
geringe Hoffnung besteht noch, dafl die stabilsten Iso-
tope der Elemente mit Z = 11§ bis 112 (Eka-GoK bis
Eka-Thallium) vielleicht doch etwas lingere Halbwerts-
zeiten besitzen konnten als sich aus den vorhergegange-
nen Erorterungen erwarten 148t (Abb. 9). Auf die Ele-
mente Blei und Wismut, die noch stabile Isotope besit-
zen, folgt das Gebiet mit den Elementen Astat, Radon
und Francium mit nur sehr kurzlebigen Isotopen, wih-
rend nach einer Ubergangsperiode (Ra, Ac) die Ele-
mente Thorium bis Californium folgen, die zumindest

[72] 8. Johansson, Nuclear Physics 12, 449 (1959).
[73] W. Swiatecki, Physic. Rev. 100, 937 (1955).
[74]1 D. W. Dorn, Physic. Rev. 12/, 1740 (1961).
[751 D. W. Dorn, Physic. Rev. 126, 639 (1962).

[76] M. Foremanu. G, T. Seaborg, J. inorg. nuclear Chem. 7, 305
(1958).
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Tabelle 3. Zerfallsdaten fiir einige [sotope der Elemente mit der Ord-
nungszahl 102 bis 104, 7o, Tsp und 7 sind die partiellen Halbwertszei-
ten fiir den a-Zerfall bzw. die Spontanspaltung bzw. den Elektronen-
einfang; © ist die allein zu messende Halbwertszeit. Ey ist die Energie
der emittierten a-Strahlung. (Die fiir die Lebensdauer eines Kerns ent-
scheidende partielle Halbwertszeit ist unterstrichen).

abgeschitzt gefunden
Kern ‘[r;m] F]\o/‘[eV] Tsp Te ‘[rsec] fsec] (E[MeV])
2524, 11876 |10d 20 min 1
253507 5085 |20d 10 min 5 Ty = 2—40 (Ey, ~ 8,3)
25410, 20 | 8,36 |50d 2h 20 Tq = 3 (Ey = 8,3)
255105 20 | 8,36 2d 50 min | 20
256,05 20 | 8,36 Sh 2d 20 o = 8 T5p = 1500
25745 60 | 8,20 1 min 5h 30
2815, | 300 | 8,04 | 20sec | stabil | 20
255Lw 1 {890 2d 10 min 1
256w 2 | 8,86 5h 5 min 2
257Lw 2 | 8,82 1 min 20 min 2 Tq = 8 (By = 8,6)
258Lw 5 866 |20sec | 20sec 4
39Lw | 20 | 8,50 2 sec 2h 18
260w 60 | 8,34 0,1 sec 20 min 0,09
256104 00,5 | 9,48 5h 20 min 3
257504 | 0,1 | 9,40 Imin | 10 min 6
2804 |02 932 |20sec | 50min |02
259504 | 0,5 | 9,17 2 sec 20min | 0,4
26004 | 11900 |Olsec | Sh 0,09 | 15p =03
261y, 5 |884 |0005sec| lh 0,005

ein Isotop mit einer Halbwertszeit von etwa tausend
Jahren aufweisen. Die Transcalifornium-Elemente zei-
gen nun wieder dieselbe plotzliche Stabilititsabnahme
wie die Transwismut-Elemente. Wenn man annimmt,
daB sich eine solche Instabilitdts-Stabilititsfolge noch-
mals wiederholt, so sollte man fiir die Elemente mit
Z =~ 109 bis 112 wieder groflere Halbwertszeiten erwar-
ten, besonders da Kerne in der Nihe der nidchsten ma-
gischen Neutronenzahl (184 Neutronen) errcicht werden
konnten. — Allerdings ist in diesen Betrachtungen die
Spontanspaltung der Kerne nicht einbezogen

Die Moglichkeit, neue Elemente aufzubauen, ist tat-
sdchlich dann zu Ende, wenn die Zerfallsgeschwindig-
keit des Kerns groBer als die Bildungsgeschwindigkeit
wird. Fiir das erste ,,Element®, fiir das diese Bedingung
zutreffen wird, wurde der Name ,,Cosmium‘‘ vorge-
schlagen [77].
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Abb. 9. Stabilitit der lingstlebigen Isotope der Transwismut-Elemente
ohne Beriicksichtigung der Zerfallsart.

[771 M. Haissinsky in P. Pascal: Nouveau traité de chimie miné-
rale. Masson et Cie., Paris 1962. Bd. XV, 3, S. 1004,
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E. Zur Existenz superschwerer Kerne

Unter Verwendung der bis 1957 bekannten Daten tiber
die Stabilitdt der schwersten Elemente sowie der sich
aus der halbempirischen Massenformel von Green er-
gebenden Bindungsenergien der einzelnen Nukleonen
in den schwersten Elementen sagten Werner und Whee-
ler [78,79] die Existenzmoglichkeit von Atomkernen bis
zur Kernladungszahl Z = 147 und zur Massenzahl
A = 500 voraus, welche eine Halbwertszeit von minde-
stens 1074 sec besitzen sollten. Alle Annahmen {iiber die
Stabilitédt dieser superschweren Kerne wurden hier-
bei durch Extrapolationen der Eigenschaften bekann-
ter Kerne iiber einen sehr groBen Bereich erhalten. Der-
artige Extrapolationen sind jedoch auBerordentlich un-
sicher. Aus den Berechnungen geht hervor, dal auch
bei Kernladungszahlen oberhalb Z = 137 der Einfang
von Elektronen aus den Atomschalen nicht die Lebens-
dauer der schweren Kerne bestimmen wird. — Man
kann annehmen, dal Kerne mit Z > 137 nur in Sternen
mit Neutronenfliissen iiber 1030 Neutronen/cm?-sec vor-
handen sind.

F. Neutronen-Kerne

Von einigen Autoren [80—83] wird die Existenz soge-
nannter Neutronen-Kerne erortert. Es handelt sich da-
bei um Kerne, die praktisch nur aus Neutronen be-
stehen und eine geringere Dichte aufweisen sollen als die
normalen Atomkerne. Auf Grund der Oberflichen-
spannung kann dieser ,,Neutronentropfen* erst ab
einer MindestgroBe auftreten. Falls diese Annahmen
zutreffen, ist es wahrscheinlich, daf3 ein ganzes Gebiet
superschwerer Neutronenkerne existiert, entweder in
Beriihrung mit dem Gebiet der bekannten Kerne
(Abb. 10b) oder in einer Insel (Abb. 10a).

N—

Abb. 10. Zur Lage der ,,Neutronenkerne* im Nuklid-Feld.
I: bekannte Atomkerne; II: Neutronenkerne.

G. Ausblick

Wenn die Experimentier- und Nachweistechnik weiter
verbessert wird, ist es durchaus moéglich, daB in den
nichsten Jahren Isotope der Elemente bis zur Ord-
nungszahl 109 (Eka-Iridium) nachgewiesen werden kon-

[78] Fr.wa.iﬂ'erner u. J. A. Wheeler, Physic. Rev. 109, 126 (1958).

[791 J. A. Wheeler in: Niels Bohr and the Development of Phys-
ics. Pergamon Press, London 1955, Kap. 9.

[801 A. 1. Baz, V.I. Goldanskii u. Y. B. Zeldovich, Sov. Phys.
Uspekhi [engl. Ubersetzung aus Fortschr. Chem. (russ.)} 3, 729
(1961).

[81]1 Y. B. Zeldovich, Sov. Phys. JETP [engl. Ubersetzung von
J. exp. theoret. Physik (russ.)] 77, 812 (1960).

[82] E. E. Salpeter, Bull. Amer. physic. Soc. 4, 256 (1959).

[83] K. A. Brueckner, J. L. Gammel u. J. T. Kubis, Physic. Rev.
118, 1095 (1960).
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nen. Die Bildungsreaktionen dieser Kerne haben sehr
kleine Wirkungsquerschnitte, so da3 nur wenige Atome
dieser Elemente entstehen werden, welche sich wahr-
scheinlich nur physikalisch identifizieren lassen werden
(Registrierung der Zerfallsprodukte in Kernphotoplat-
ten oder Glasdetektoren). Eine Massenzahlbestimmung
ist nach Ghiorso [62] durch Flugzeitmessung oder mas-
senspektrometrische Trennung der priméren RiickstoB-
atome denkbar. Bei der Zuordnung der Massenzahlen
fiir die schwersten Kerne ist man heute noch weitgehend
auf Analogieschliisse angewiesen. Eine chemische Ab-
trennung der schwersten Elemente wird wegen der kur-

zen Halbwertszeiten dullerst schwierig, vielleicht sogar
unmoglich sein.

Die Daten iiber Herstellungsbedingungen und Stabili-
tdt der schwersten Kerne wurden weitgehend durch Ex-
trapolation gewonnen, so dal3 Folgerungen zumindest
zum Teil als hypothetisch anzusehen sind. Trotz allem
besteht berechtigte Hoffnung, die Liste der heute be-
kannten Elemente noch zu erweitern,

Herrn Prof. Dr.W. Seelmann-Eggebert bin ich fiir zahl-
reiche Hinweise und Diskussionsbemerkungen zu Dank

verpflichtet.

Eingegangen am 4, Januar 1965 [A 452]

Fortschritte in der Theorie der Fliissigkeiten

VON DR. TERESA S. REE [*], PROF. DR. T. REE UND PROF. DR. H. EYRING

DEPARTMENT OF CHEMISTRY, UNIVERSITY OF UTAH, SALT LAKE CITY, UTAH (USA)

Es werden Theorien und Modelle besprochen, mit deren Hilfe Flissigkeitseigenschaften
berechnet werden konnen. Nicht diskutiert werden Methoden, welche Cluster-Integrale
oder radiale Verteilungsfunktionen zu Hilfe nehmen. Die der Zelltheorie sowie der Tunnel-
theorie und der signifikanten Strukturtheorie zugrundeliegenden Prinzipien werden behan-
delt und die Vorteile jeder der drei Theorien untersucht, indem theoretische und experimen-
telle Werte des Drucks, des Molvolumens, der Kompressibilitit und der Uberschuf-Entro-
pien realer Fliissigkeiten verglichen werden. — Die thermodynamischen Eigenschaften einer
zweidimensionalen Fliissigkeit aus ,,harten Scheiben* und einer dreidimensionalen Fliissig-
keit aus ,,harten Kugeln'* werden ebenfalls berechnet. — Es ergibt sich, daf} die signifikante
Strukturtheorie in allen Fillen die besten Resultate liefert.

Vorbemerkung [**]

Fiir den Chemiker ist eine vertiefte Kenntnis der Eigenschaf-
ten der Aggregatzustinde auch nach der theoretischen Seite
hin niitzlich. ErfahrungsgemilB ist dem Chemiker der rech-
nerische Umgang mit den dabei verwendeten Molekiilmo-
dellen aber nicht so vertraut wie dem Physikochemiker.
Darum seien einige Bemerkungen iiber das Prinzipielle
vorangestellt. Gerade wegen der Mittelstellung des fliissi-
gen Aggregatzustands zwischen geordneter Festphase und
ungeordneter Gasphase erfordert die rechnerische Behand-
lung des fliissigen Zustands spezielle vereinfachende Struktur-
modelle.

(Bei Gasen ist die Verwendung spezieller Molekiilmodelle
besser bekannt, z. B. zur Berechnung des zweiten Virial-
koeffizienten. — Aber auch die Koeffizienten der Transport-
phinomene konnen nur ermittelt werden, wenn spezielle An-
nahmen iiber die Molekiilmodelle gemacht werden.)

Im wesentlichen unterscheiden sich die Fliissigkeitsmodelle
durch ihre Potentialfunktionen, die eine Angabe iiber die mit
dem Abstand variierenden Anziehungs- und AbstoBungs-
krifte der Molekiile machen. Auf diese Weise werden die
sogenannten 6,12-Potentiale oder auch das Kasten-Potential
eingefiihrt. Ein ,,hartes'* Modell ist dadurch ausgezeichnet,
daB das AbstoBungspotential unendlich gro83 wird, wenn sich
ein zweites Molekiil einem betrachteten Molekiil bis auf den

[*] Gegenwirtige Adresse: Department of Chemistry, University
of California, La Jolla, Calif. (USA).

[**] VerfaBt vom Ubersetzer zur Herausstellung der prinzipiellen
Methodik des hier behandelten Arbeitsgebietes.
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Abstand des Molekiildurchmessers nihert; fiir dieses Modell
ist das Anzichungspotential Null.

Fiir Flissigkeiten werden im folgenden zwei Potentialmodelle
diskutiert, das 6,12-Potential nach Lennard-Jones und das
Potential einer ,,harten** Kugel.

Fiir jedes der beiden Modelle werden drei Annahmen tiber
die spezielle Struktur der Fliissigkeiten gemacht.

1. Die Zelltheorie, bei der die Nachbarteilchen eines zen-
tralen Molekiils als uiber eine Kugel von gegebenem Radius
gleichmiBig ,,verschmiert** angesehen werden.

2. Die Tunneltheorie, die eine Modifizierung der Zeli-
theorie fiir eine Dimension darstellt.

3. Die ,;signifikante” Strukturtheorie, die der Fliissig-
keit festkorperihnliche und gasidhnliche Freiheitsgrade zu-
ordnet. Hierbei werden allein diejenigen Bereiche des Phasen-
raums berticksichtigt, die maximale Beitrige zum Zustands-
integral liefern.

Der Versuch, Gase und Fliissigkeiten mit verschiedenen
Potentialmodellen zu beschreiben, erweist aber bereits eine
Erfahrungstatsache: Die meisten Stoffeigenschaften zeigen
sich beli geeigneter Wahl der Parameter als relativ unempfind-
lich gegeniiber dem benutzten Potentialmodell.

In dieser Arbeit tiber Fliissigkeitstheorien werden die Potential-
modelle mit verschiedenen Annahmen iiber die Fliissigkeits-
strukturen an Hand der kritischen Konstanten fiir Neon,
Argon, Stickstoff und Methan diskutiert. AuBerdem werden
die Werte der Schmelz-Energie und Schmelz-Entropie fiir
Argon berechnet.
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