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Die Kernspaltung ist, obwohl ein physikalisches Phinomen, auch flir den Chemiker von Interesse.
Sie wurde von Chemikern entdeckt, und Chemiker haben einen wesentlichen Beitrag zum
gegenwirtigen Wissen auf diesem Gebiet geleistet. Eine umfassende Theorie der Kemspaltung
gibt es immer noch nicht, obwohl die in den 35 Jahren seit ihrer Entdeckung angesammelten
experimentellen Daten betréchtliche AusmaBe angenommen haben. In den letzten Jahren wurden
experimentelle Entdeckungen gemacht, die nicht mit den konventionellen theoretischen Modellen
der Kernspaltung erklart werden konnten. Die wichtigste Entdeckung war die der Formisomeren;
es handelt sich dabei um eine neue Art von Isomerie des Atomkerns. Erst durch genaue Berech-
nungen der Spaltbarrieren scheint man einer Erkldrung vieler experimenteller Befunde néher zu
kommen. In diesem Fortschrittsbericht werden diese neuesten Ergebnisse und der gegenwirtige

Stand unseres Wissens iiber die Kernspaltung besprochen.

1. Einleitung

Nur wenige wissenschaftliche Entdeckungen haben eine so
groBe Bedeutung fiir die Menschheit erlangt wie die Kernspal-
tung. Inden Kernwaffen kann sie zum Fluch, als Energiequelle
zum Segen werden. Der Anteil der Kernenergie an der gesam-
ten Stromerzeugung in der Bundesrepublik Deutschland be-
triagt zur Zeit etwa 3 %. Dieser Anteil soll bis 1980 auf wenig-
stens 309, bis 1985 auf ca. 40%, gesteigert werden, so daB
Kernkraftwerke mit einer Gesamtleistung von mindestens
50000 Megawatt bis 1985 in Betrieb sein miissen.

Obwohl etwa 35 Jahre seit ihrer Entdeckung vergangen sind,
ist die Kernspaltung noch immer ein lohnendes Forschungsge-
biet. Es ist noch nicht gelungen, eine umfassende Theorie
der Kernspaltung zu entwickeln, welche diese komplizierte
Kernreaktion und die mit ihr verbundenen Phinomene be-
schreiben konnte, z. B. die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftre-
ten der Kernspaltung, die Energieverhiltnisse bei der Spalt-
reaktion, die Verteilung der Neutronen und Protonen des
spaltenden Kerns auf die Spaltfragmente, die Winkelverteilung
der Spaltfragmente, die Zahl und Energie der von den Spalt-
fragmenten emittierten Neutronen und Gammaquanten usw.
Es wurden mehrere theoretische Modelle des spaltenden Kerns
entwickelt, die jeweils einige dieser Phéinomene beschreiben,
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aber keines dieser Modelle vermag allen experimentellen Be-
funden zu geniigen.

In ihren beiden klassischen Veroffentlichungen!' 2! zeigten
Hahn und Strassmann, daB radioaktive Isotope von Elementen
aus der Mitte des Periodensystems mit etwa der halben Kernla-
dungszahl des Urans entstehen, wenn Uran mit Neutronen
bestrahlt wird. Meitner und Frisch'®! interpretierten diese Re-
sultate korrekt als Teilung oder Spaltung des angeregten Uran-
kernes in zwei Atomkerne mittlerer Masse. Sie prdgten auch
den Begriff ,Kernspaltung“ fiur diese Kernreaktion und
erkannten, daB dabei eine groBe Energiemenge freigesetzt wird.
Frisch'® wies nach, daB diese Energie groBtenteils als kineti-
sche Energie der beiden Spaltfragmente auftritt, die wegen
der Coulomb-AbstoBung ihrer Kernladungen auseinanderge-
trieben werden. Er konnte diese hochenergetischen Spaltfrag-
mente in Form grofler Impulse in einer lonisationskammer
beobachten.

Turner!'®! besprach die ersten Arbeiten zur Kernspaltung in
einem Ubersichtsartikel, der noch erscheinen konnte, bevor
die waffentechnische Anwendungsmdoglichkeit der Kernspal-
tung erkannt wurde und der Ausbruch des 2. Weltkrieges
weitere Publikationen verhinderte. Erst 1951 wurden die groB-
artigen Arbeiten verdffentlicht, die wihrend des Krieges in
den USA ausgefiihrt worden waren'®!. Uber die radiochemi-
schen Untersuchungen an den Spaltprodukten in Deutschland
wihrend der ersten Jahre nach der Entdeckung der Kernspal-
tung berichteten Seelmann-Eggebert und Strassmann'”. In den
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Zieltkern in Gleichgewichtsdeformation

Kernreaktion: Teilcheneinfang oder direkte Reaktion, z B. (d, p) oder (a,2)

Angeregter Kern mit Gleichgewichtsdeformation des Zielkerns und E MeV Anregungsenergie, Kernladungszahl Zs,
Masse A und Drehimpuls J¢

Zwischenzustand mit Sattelpunktsdeformation und (E — E¢) MeV Anregungsenergie (E;=Spaltbarriere). Die Lebensdauer
hingt von (E —E¢) ab und betrigt ca. 10~ !5 s, wenn die Spaltung durch thermische Neutronen ausgelost wird

Spaltkonfiguration: zwei Kernpotentiale; stark deformierte Fragmente; Deformation hingt von der Deformierbarkeit
ab; kinetische Energie der Fragmente ist klein: gelegentlich werden Nukleonen und leichte Kerne emittiert. Die
Fragmente haben die Kernladungszahlen Z; und Z.,, die Massen A,, und A,,, die Spins J;, und J,,

Zi =2y, + Zs; Ar = A + A

Die primiren Spaltfragmente werden durch Coulomb-Wechselwirkung in ca. 1072°s auf 90% ihrer endgiiltigen
kinetischen Energie beschleunigt: sie legen dabei ca. 10~" cm zuriick

Getrennte und beschleunigte primire Fragmente hoher Anregungsenergie im Abstand von ca. 10~°cm

Neutronenemission (vi,.v2) der vollstindig beschleunigien Fragmente in 107 '#-107'*s.
Abstand der Fragmente: 10~ °-10"%cm
Al =AL+vi Ay = A+ v

Gammaemission in 107 !2-10 !%s.
Abstand der Fragmente: 10~ '-10"*cm

Primire Spaltprodukte (sekunddre Spaltfragmente) im Grundzustand mit den Kernladungszahlen Z;, und Z.,, den
Massen A, und A,, und den Spins J;, und J... Dies Kerne sind neutronenreich und B~ -instabil

B-Zerfall (mit 1> 10 2s langsamer ProzeB) zu den sekundidren Spaltprodukten. Gelegentlich populiert ein B-Zerfall
ein neutroneninstabiles Niveau: Emission verzogerter Neutronen. Der Radiochemiker untersucht die lingerlebigen
Kerne

Z, =Z, —n; Zy = Z,, — n. (0, 0g Zahl der B-Zerfille)

Stabile Endprodukte

Abb. 1. Schematische Darstellung der aufeinanderfolgenden Stadien der Kernspaltung (nach [13]).
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folgenden Jahren erschienen mehrere Ubersichtsartikel und
Monographien, die die MeBergebnisse und Spalttheorien aus-
fiihrlich darstellten!® ~ !4, Seit 1965 veranstaltet die Internatio-
nal Atomic Energy Agency (IAEA) in vierjahrigem Abstand
Symposien iiber Physik und Chemie der Kernspaltung!!3~17],

Die Kernspaltung ist, obwohl ein physikalisches Phinomen,
auch fiir den Chemiker von Interesse, hat sie doch interessante
chemische Verinderungen zur Folge. Aus dem spaltenden
Isotop eines schweren Elements entstehen Isotope von mehr
als 35 Elementen mit etwa der halben Kernladungszahl. Der
Chemiker gewinnt dasin den Reaktoren als Brennstoff verwen-
dete hochreine Uran und arbeitet die abgebrannten und mit
den Spaltprodukten und Transuranelementen stark ver-
unreinigten Brennelemente chemisch auf. Entdeckt wurde die
Kernspaltung von Chemikern, und Chemiker haben bis in
die sechziger Jahre hinein einen wesentlichen Beitrag zu unse-
rem gegenwirtigen Wissen auf diesem Gebiet geleistet. Wiih-
rend der letzten Jahre allerdings haben die verfeinerten physi-
kalischen MeBmethoden, besonders die Koinzidenz- und
Mehrparametermessungen mit Halbleiterdetek toren, schneller
Elektronik, groBen Vielkanalanalysatoren und Computern,
die radiochemischen Verfahren mehr und mehr in den Hinter-
grund gedringt. Mit radiochemischen Methoden miBt man
die Ausbeuten an Isotopen jeweils eines Elements oder einiger
Elemente, die bei der Spaltung entstehen. Mit physikalischen
Methoden kann oft der gesamte Bereich der Spaltprodukte
in einem einzigen Experiment erfaBt werden. Die radiochemi-
schen Techniken sind relativ langsam und weisen die Spaltpro-
dukte erst dann nach, wenn schon alle Zwischenstufen zerfallen
sind (s. Abb. 1). Auch werden dabei die Spaltprodukte integrie-
rend erfaB3t, d. h. es wird nicht unterschieden zwischen sonst
gleichen Spaltprodukten, die aber mit verschiedener kineti-
scher Energie gebildet werden, oder die der Spaltung verschie-
den hoch angeregter Kerne entstammen, oder die direkt aus
dem spaltenden Kern oder durch p-Zerfall eines anderen Spalt-
produkts entstanden sind. Die physikalischen K oinzidenztech-
niken erlauben es, gleichzeitig mehrere Groflen zu messen
und sie miteinander zu korrelieren; z.B. kann die Zahl der
von einem Spaltfragment emittierten Neutronen in Abhiingig-
keit von der Masse der Spaltfragmente bestimmt werden.

Die radiochemischen Methoden kdnnen jedoch mit groBBem
Vorteil angewendet werden, wenn Spaltprodukte, die in sehr
geringer Ausbeute entstehen, aus den komplizierten Spaltpro-
duktgemischen isoliert und identifiziert werden miissen. Mit
den chemischen Trennmethoden wird das Gemisch nach' der
Ordnungszahl Z zerlegt; durch Radioaktivititsmessungen an
den isolierten Spaltprodukten wird die Massenzahl A be-
stimmt, so daB sich auch sehr geringe Mengen eines Atomkerns
3X aus einem um viele GroBenordnungen héheren UberschuB3
(>10?2) anderer Spaltprodukte isolieren und identifizieren
lassen. Da die chemischen Methoden iiber lingere Zeiten
integrieren, werden alle wihrend eines Experiments gebildeten
Atomkerne - sofern ihre Halbwertszeit nicht zu kurz ist -
eingesammelt. So konnen duBerst wenig wahrscheinliche Vor-
ginge nachgewiesen werden. Deshalb sind bei manchen Pro-
blemen die radiochemischen Methoden unersetzbar. Mit ihrer
Hilfe gelang es z. B., die mit sehr geringer Wahrscheinlichkeit
ablaufende Spaltung schwerer Kerne mittlerer Anregungsener-
gie in drei etwa gleich groBe Bruchstiicke nachzuweisen!!8~ 20
oder die Populierung abgeschirmter Spaltproduktisomeren
von extrem geringer Ausbeute zu messen'?!!, Radiochemische
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Methoden werden auch dann den physikalischen Methoden
iiberlegen sein, wenn die Spaltung von Kernen hoher spezifi-
scher Alphaaktivitit, z. B. 23*Fm, untersucht wird.

In diesem Fortschrittsbericht sollen die neuesten Ergebnisse
und der gegenwirtige Stand unseres Wissens iiber die Kern-
spaltung besprochen werden. In Ermangelung einer umfassen-
den Theorie geschieht dies vom Standpunkt des Experimenta-
tors, insbesondere des Radiochemikers aus. Das experimentelle
Material ist allerdings so groB, daf3 eine Auswahl getroffen
werden mufl. Es wird auch versucht, auf Wissensliicken und
offene Probleme hinzuweisen, die besonders mit radiochemi-
schen Methoden bearbeitet werden konnen.

2. Wann und wie spaltet ein Atomkern?

Ein Atomkern kann in zwei oder mehr Fragmente spalten,
wenn ihm geniigend Anregungsenergie zugefithrt wird, um
die Spaltbarriere (Spaltschwelle) zu iiberwinden. Diese Anre-
gungsenergie wird durch Kernreaktionen eingebracht, die
beim Beschuf3 der Kerne mit Neutronen, Photonen oder ener-
giereichen geladenen Teilchen ablaufen. Die schwersten Ele-
mente (Z>90) vermdgen sogar ,,spontan” zu spalten, ohne
daBihnen Anregungsenergie zugefiithrt wird ; bei diesem ProzeB
wird die Potentialbarriere dhnlich wie beim Alphazerfall in
einem quantenmechanischen Tunneleffekt durchdrungen. Der
Ablauf des Spaltprozesses (Abb. 1) bleibt von sehr niedrigen
Anregungsenergien (nahe der Spaltschwelle) bis hinauf zu mitt-
leren Anregungsenergien der spaltenden Kerne (etwa 50 MeV)
in vieler Hinsicht gleich.

Kurz nach der Entdeckung der Kernspaltung versuchten Bohr
und Wheeler'22] den SpaltprozeB auf der Grundlage des Tropf-
chenmodells zu interpretieren. Dabei wird der Atomkern als
geladener Fliissigkeitstropfen betrachtet, dessen Stabilitiit von
zwei entgegengesetzt wirkenden Kriften bestimmt wird. Die
kurzreichweitigen Kernkrifte halten, analog der Oberfli-
chenspannung eines Fliissigkeitstropfens, den Kern zusam-
men, wihrend die abstoBenden Coulomb-Kriifte zwischen den
Protonen den Kern aufzubrechen versuchen. Stabilitit und
Form eines Kernes hingen von der Balance zwischen den

‘elektrostatischen Kriften und den Kernkriften ab. Wird ein

solcher Tropfen verformt, dann nimmt seine Stabilitiit ab.
Die Oberfidche des Kerntropfens wird dabei vergroBert; gegen
die Oberflichenspannung wird Arbeit geleistet, und die poten-
tielle Energie des Kerns steigt anfinglich schneller als die
Coulomb-Energie sinkt. Wenn die elektrostatische AbstoBung
schlieBlich groBer wird als die Oberflichenspannung, dann
nimmt die Deformation des Kernes zu, bis er sich schlieBlich
einschniirt und in zwei Teile spaltet.

In Abb. 2 ist die nach dem Tropfchenmodell berechnete poten-

“tielle Energie des Kerns in Abhingigkeit von seiner Deforma-

tion dargestellt. Eingezeichnet ist die Potentialbarriere, die
der Kern bei der durch Energiezufuhr induzierten ,,prompten*
Spaltung iiberwinden oder die er im Falle der Spontanspaltung
durchtunneln muf.

Wird einem schweren Kern geniigend Aktivierungsenergie zu-
gefiihrt, dann kann er soweit deformiert werden, da3 seine
potentielle Energie ein Maximum erreicht. Dieser labile
Gleichgewichtszustand zwischen den abstoBenden Coulomb-
Kriften und den anzichenden Kernkriften wird als ,Sattel-
punktskonfiguration” oder ,,Zwischenzustand* (transition
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nucleus) bezeichnet. Die geringste Energie, die dem Kern zuge-
fiihrt werden muf3, um den Sattelpunkt zu erreichen, wird
kritische Deformationsenergie, Spaltbarriere oder Spalt-
schwelle genannt.

0
G

Potertielle Energie des Kerns (MeV] —=

S mmemmmemmmms——ssossmmssoomsosoomoomoeoo - Induzierte Ecx
6 Spaltung E,
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01 Spaltung

Gleichgewichts - Sattelpunkts-

detormation deformation

1
B
B A Deformation des Kerns _—

Abb. 2. Schematische Darstellung der Spalischwelle nach dem traditionellen
Tropfchenmodell. Die potentielle Energie des spaltenden Kerns dndert sich
mit seiner Deformation. Eingezeichnet sind die Niveaus des Kerns im Grund-
zustand und im Sattelpunkt. E; ist die Hohe der Spaltschwelle, E ist die
Anregungsenergie des Compound-Kerns (angeregter Kern), die hoher sein
muB als E, damit der angeregte Kern spaltet, und E  ist der Grundzustand
des Kerns, von dem aus die Spontanspaltung erfolgt. Die mit A, B und C
bezeichneten Phasen des Spaltprozesses werden mit unterschiedlichen Expe-
rimenten untersucht {s. Text).

Der zur Sattelpunktskonfiguration deformierte Kern hat ein
dem Grundzustand ihnliches einfaches Niveauschema, weil
der groBte Teil seiner Anregungsenergie als Deformationsener-
gie aufgebraucht ist. Die Zustinde des Kerns in der Sattel-
punktsdeformation heiBen ,Sattelpunktszustinde” oder
»Spaltkanile®. Jeder Spaltkanal ist durch einen Satz von Quan-
tenzahlen und durch seine Sattelpunktsenergie gekennzeich-
net.

Wird der Kern nur ein wenig iiber die Sattelpunktskonfigura-
tion hinaus deformiert, dann zerfillt er durch die auseinander-
treibenden Coulomb-Krifte in zwei Bruchstiicke. Das spiite
Deformationsstadium, in dem das Kernpotential des spalten-
den Kerns in die Kernpotentiale der beiden sich trennenden
Bruchstiicke libergeht, heiit ,Bruch- oder Spaltkonfigura-
tion“. Die Aufteilung der Protonen und Neutronen, der Anre-
gungsenergie und des Drehimpulses auf die beiden Spaltfrag-
mente wird in diesem Stadium endgiiltig entschieden. Diese
Spaltfragmente entstehen mit Massen- und Ladungszahlen,
die innerhalb eines weiten Bereichs schwanken, und sie enthal-
ten verschiedene Mengen an Anregungsenergie. Durch die
Coulomb-Krifte, die ihrerseits von der Zusammensetzung der
Fragmente aus Protonen und Neutronen abhingen, werden
sie auf kinetische Energien von insgesamt etwa 160 MeV be-
schleunigt. Man beobachtet deshalb Massen-, Ladungs- und
Energieverteilungen bei den Spaltfragmenten.

Wenn die bei ihrer Entstehung deformierten Spaltfragmente in
ihre Gleichgewichtsform iibergehen, wird ihre Deformations-
energie in Energie der inneren Freiheitsgrade umgewandelt.
Die Fragmente werden aufgeheizt, und es werden Neutronen
verdampft. Den Rest ihrer Anregungsenergie geben die Spalt-
fragmente in Form von Gammaquanten ab. Man bezeichnet
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die Spaltfragmente nun als sekundire Spaltfragmente oder
primédre Spaltprodukte. Diese Vorgénge sind in Abb. 14 (Ab-
schnitt 10) dargestellt.

Die sekundiren Spaltfragmente entstehen zwar im Grundzu-
stand, sind aber sehr neutronenreich, d. h. instabil gegen B-Zer-
fall und deshalb radioaktiv. Erst auf dieser Stufe des Spaltpro-
zesses konnen radiochemische Experimente eingreifen. Der
Radiochemiker trennt die p-instabilen Spaltprodukte ab und
studiert die langerlebigen Atomkerne (> 15s).

Da es noch keine vollstindige Theorie des Spaltprozesses
gibt, muf} durch das Experiment AufschluB iiber diesen Vor-
gang und seine einzelnen Stufen gesucht werden. Diese Experi-
mente sollen zwei Fragen beantworten: 1. Wann spaltet ein
Kern? und 2. Wie spaltet ein Kern?

Die erste Frage wird mit Experimenten zu beantworten ver-
sucht, bei denen die Spaltwahrscheinlichkeit der Atomkerne
und deren Anderung mit der Anregungsart und der Anregungs-
energie gemessen wird. Das Studium der zweiten Frage ist
mit Experimenten moglich, die zeigen, wie Masse, Ladung,
Energie und Drehimpuls des spaltenden Kernes auf die Spalt-
fragmente aufgeteilt werden und wie sich diese Aufteilung
dndert, wenn verschiedenartige Atomkerne gespalten werden.

In Abb. 2 sind die Phasen A, B und C angedeutet. Im Bereich
A geht es um die Bildung des Compound-Kerns, seine Anre-
gung und seinen Weg entlang der Potentialschwelle, also um
das Problem, wann ein Kern spaltet. Die Experimente, die
den Bereich A erhellen, messen die Lebensdauer von spontan
spaltenden Atomkernen, die Spaltschwelle und Spaltquer-
schnitte in Abhangigkeit von Masse, Ladung und Energie
des angeregten Kerns, dic Konkurrenz zwischen Spaltung
und anderen Zerfallsarten des Kerns, wie Neutronen- oder
Gammagquantenemission, kurz die Spaltwahrscheinlichkeit
von Atomkernen unter vielerlei Bedingungen.

Im Bereich B werden Sattelpunktsdeformation und Kernzu-
stinde am Sattelpunkt untersucht. Auskunft dariiber erhélt
man hauptsidchlich durch Messungen der Winkelverteilung
der Spaltfragmente, aus denen sich die Quantenzahlen der
Spaltkanile ergeben. Messungen der Spaltwahrscheinlichkett
in Abhédngigkeit von der Anregungsenergie des Kerns zeigen,
ob ein neuer Spaltkanal betreten wird, da sie sich dabei sprung-
haft dndert.

Die Frage ,,Wie spaltet ein Kern?* wird durch Experimente
beantwortet, die im Bereich C den Ubergang des spaltenden
Kernes von der Sattelpunktsdeformation zur Spaltkonfigura-
tion sowie die Bildung der Bruchstiicke studieren. Fiir die
Kerne werden in Abhiingigkeit von ihrer Anregungsenergie
die kinetische Energie der Fragmente und die Zahl der promp-
ten Neutronen und Gammaquanten gemessen, um die Auftei-
lung der Anregungs- und Deformationsenergie auf die beiden
Bruchstiicke zu ermitteln. Aus Messungen der Massen- und
Ladungsverteilung der Spaltfragmente geht die Aufteilung der
Nukleonen des spaltenden Kerns auf die beiden Bruchstiicke
hervor. Die Bestimmung der Eigendrehimpulse der beiden
Spaltfragmente gibt ebenfalls interessante Einblicke in Vorgén-
ge im Bereich C.

Sehr oft ist es nicht moglich, diese GroBen fiir die priméren
Spaltfragmente zu messen, da die Zeit, in der sie Neutronen
und Gammaquanten emittieren, sehr kurz ist (s. Abb. 1). Diese
Prozesse fiihren aulerdem zu neuen Verteilungen dieser Gro-
Ben bei den sekundéren Spaltfragmenten. Dann mufB versucht
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werden, aus Messungen an den Spaltprodukten auf die entspre-
chenden Groflen bei den Spaltfragmenten zu schlieBen.

3. Die doppelhiockerige Spaltschwelle

Im Laufe der letzten 10—15 Jahre wiesen immer mehr experi-
mentelle Befunde darauf hin, da3 es zu grob ist, einen Atom-
kern als elektrisch geladenen Tropfen einer inkompressiblen
Flussigkeit zu behandeln. Das Tropfchenmodell beschreibt
zwar die durchschnittlichen Eigenschaften der Atomkerne im
Grundzustand und beim SpaltprozeB recht verniinftig, versagt
aber im Detail.

So zeigen die experimentell bestimmten Kernmassen in der
Nihe der Kerne mit den wohlbekannten ,magischen® Proto-
nen- und Neutronenzahlen 2, 8, 20, 28, 50, 82 und 126 eine
kleine, aber deutliche systematische Abweichung von den mit
dem Tropfchenmodell berechneten Kernmassen. Wihrend au-
Berdem die durchschnittliche Abweichung von der gesamten
Bindungsenergie, die in der GroBenordnung von 8 x A MeV
liegt (A =Masse des Kerns), nur einige MeV betrigt, kdnnen
die Kerne mit den ,magischen* Nukleonenzahlen eine bis
zu 13 MeV hohere Bindungsenergie aufweisen als sich nach
dem Trépfchenmodell ergibt.

Das Tropfchenmodell sagte eine starke Abnahme der Spalt-
schwellen in Abhingigkeit von der GroBe Z2/A des spaltenden
Kernes voraus. Die gemessenen Spaltschwellen der schweren
Kerne nehmen jedoch wesentlich langsamer ab. In Abb. 3
werden die experimentell bestimmten Spaltschwellen mit den
nach dem Tropfchenmodell berechneten verglichen. Die be-
rechneten Spaltschwellen der Elemente, die schwerer als Tho-
rium sind, sind zu niedrig, und sie nehmen zu rasch mit
zunehmendem Z ab. (Aus dieser vom Tropfchenmodell vorher-
gesagten Abnahme der Spaltschwellen wurde lange auf eine
theoretische Grenze des Periodensystems bei Zx100--110 ge-
schlossen.)

Das Tropfchenmodell versagte auch vollstidndig, als es die
vonden schweren Kernen bevorzugte asymmetrische Spaltung
in zwel ungleiche Fragmente (s. Abschnitt 8) und die sigezahn-
dhnliche Verteilung der von den Spaltfragmenten emittierten
Neutronen erklidren sollte (s. Abschnitt 13).

Diese Unzulinglichkeiten des Tropfchenmodells wurden
schon immer den ,.Schaleneffekten” zugeschrieben, die von
einer Schalenstruktur der Atomkerne herriihren. Das Schalen-
modell der Atomkerne, in dem jedes Nukleon so behandelt
wird, als ob es sich unabhiingig von den anderen Nukleonen
in einem mittleren Potential bewegt, das durch die Wechselwir-
kung aller Nukleonen untereinander erzeugt wird, konnte
die magischen Protonen- und Neutronenzahlen, die abge-
schlossenen Schalen entsprechen, voraussagen. Auch konnten
die Eigenschaften von Atomkernen im Grundzustand und
in angeregten Zustidnden, wie Spin und Paritét, magnetisches
Moment, das Auftreten von langlebigen Isomeren usw. zuerst
fiir kugelférmige und spiter auch fiir deformierte Atomkerne
beschrieben werden, nachdem Nilsson'??! das Schalenmodell
auch auf nichtkugelférmige Kerne ausgedehnt hatte. Mit dem
Nilsson-Modell lieBen sich die experimentell bestimmten De-
formationen vieler Kerne im Grundzustand reproduzieren.

Wurde das Nilsson-Modell jedoch auf stark deformierte Kerne
angewendet, wie sie beim SpaltprozeB auftreten, dann versagte
es. Die damit berechnete Bindungsenergie eines Kerns in Ab-
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Abb. 3. Experimentell bestimmte {o) und mit dem Tropfchenmodell berechnete
Spaltschwellen (@) in Abhiingigkeit von Z?/A der spaitenden Kerne (Werte
aus [23-25]).

hiingigkeit von seiner Deformation variierte ganz und gar
nicht in der Art einer Spaltbarriere.

Keines der beiden Kernmodelle, weder das Trépfchenmodell
noch das Schalenmodell, konnten fiir sich allein ein verlif3-
liches Bild der stark deformierten, spaltenden Kerne geben.
Erst um 1968 gelang es Strutinsky!27-2#1 Tropfchenmodell
und Schalenmodell zur Beschreibung der Eigenschaften von
stark deformierten Kernen quantitativ zu vereinigen. Dabei
wird die gesamte Bindungsenergie eines Kerns als Summe
aus zwel Grofen dargestellt: der langsam veriinderlichen
Tropfchenenergie Etm (Z, N), die ein Durchschnittswert fiir
gleichformig verteilte Nukleonen im Phasenraum ist, und der
mit der Deformation B eines Kerns oszillierenden Schalenkor-
rektur AEg(Z,N.B), die den Abweichungen von dieser
gleichformigen Verteilung entspricht:

E(Z,N,B) = Exm(Z.N) + AEG(Z,N,B) (N

Die grundlegende Idee ist dabei, daB3 ein makroskopisches
Modell, ndmlich das Tropfchenmodell, quantitativ den gleich-
miiBigen Trend der Bindungsenergie der Kerne beziiglich ihrer
Nukleonenzahl und ihrer Deformation, aber nicht die ,.0rt-
lichen” Fluktuationen wiedergibt, withrend ein mikroskopi-
sches Modell, namlich das Einteilchenmodell oder Schalenmo-
dell, die ,,0rtlichen Fluktuationen beschreibt, aber nicht den
gleichmiBigen Verlauf. Wenn beide Modelle vereinigt werden
konnten, sollten der gleichmiBige Verlauf und die ,,6rtlichen*
Fluktuationen wiedergegeben werden!??]
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Strutinsky verallgemeinert dabei die iibliche Definition der
»Schalen“ und betrachtet sie als Bereiche geringer Dichte
der Einteilchenniveaus in der Nihe der Fermi-Energie (also
derjenigen Energie, bis zu der bei einem bestimmten Kern
alle Einteilchenniveaus besetzt sind). Abb. 4 illustriert den
EinfluB von Gruppierungen der Einteilchenniveaus auf die
Bindungsenergie eines Kerns. Bei der links gezeigten Anord-
nung wird die Bindungsenergiec des Kernes grofier als bei
der rechts gezeigten sein, da die Nukleonen wegen der geringe-
ren Niveaudichte unterhalb der Fermi-Energie die tiefer liegen-
den Niveaus besetzen.

}
1
J
1

Fermi-Energie

Energie der Einteilchenniveaus

=

kleinere

groflere
[y Bindungsenergie des Kernes

Abb. 4. Der Einflul von Gruppierungen der Einteilchenniveaus in der Nihe
der Fermi-Energie aul die Bindungsenergie eines Atomkerns (nach [30]).

Dieses Fluktuieren der Niveaudichte tritt nicht nur von Kern
zu Kern in Abhidngigkeit von der jeweiligen Nukleonenzahl
auf, sondern auch in ein und demselben Atomkern, also bei
einer konstanten Nukleonenzahl, in Abhingigkeit von der
Deformation des Kerns. Daraus folgt, dal Schalen nicht nur
bei kugelformigen Kernen, sondern bei jeder Form des Atom-
kerns auftreten konnen, so dafBl es fiir jede Nukleonenzahl
ganz bestimmte Deformationen gibt, bei der der Kern beson-
ders stabil ist. Der 2*U-Kern ist z. B. schon im Grundzustand
deformiert, weil sich die stabilste Anordnung fiir die Nukleo-
nenzahl dieses Kerns nicht in einem kugelférmigen, sondern
in einem deformierten Kern ergibt. In Abb. 5 ist qualitativ
die Lage der Einteilchenniveaus in einem Kern in Abhéngigkeit
von der Deformation illustriert.

S

Energie —

S

b M A2 A3 A
%5, Deformation ——

Abb. 5. Schematische Darstellung der Verteilung der Einteilchenniveaus in
einem deformierten Kern. Die Regionen niedriger Niveaudichte (Schalen),
die den magischen Nukleonenzahlen bei der jewciligen Kerngestalt entspre-
chen, sind durch Kreise gekennzeichnet (nach [30]).

82

Die Regionen niedriger Niveaudichte sind durch Kreise ange-
deutet. Sie treten bei den Deformationen B, B2, Bs, Ba usw.
auf und entsprechen den magischen Nukleonenzahlen bei der
jeweiligen Kerngestalt. Sind die Einteilchenniveaus bei einer
bestimmten Deformation eines Kernes gerade bis zu einer
dieser Regionen besetzt, dann ist eine magische Schale abge-
schlossen. Solche Kerne werden bei dieser Deformation aufer-
gewdhnlich stabil sein. In Abb. 5 treten neben den bekannten
magischen Nukleonenzahlen bei kugelférmigen Kernen (f=0)
bei derselben Energie noch solche bei den Deformationen
B2 und B4 auf. Bei den Deformationen ; und B; treten
ebenfalls Schalen auf, wihrend bei derselben Energie in kugel-
formigen Kernen Regionen hoher Niveaudichte vorliegen.
Die potentielle Energie eines Kerns in Abhéngigkeit von seiner
Deformation 146t sich dann in folgenden finf Schritten berech-
nen!2?%;

1. Spezifizieren der Form des Kerns,

2. Berechnen des ,,makroskopischen* Teils der potentiellen
Energie mit dem Tropfchenmodell,

3. Definieren des Kernpotentials, das die einzelnen Nukleonen
Hfihlen®,

4. Losen der Schrodinger-Gleichung, um die Energien der
Einteilchenniveaus zu erhalten, und

S. Berechnen des ,mikroskopischen” Teils der potentiellen
Energie, der Schalenkorrektur, aus den Einteilchenniveaus.
Die gesamte potentielle Energie eines Kernes ist dann gleich
der Summe der in Schritt 2 berechneten ,,makroskopischen®

O
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Abb. 6. Potentialenergiefliiche des **1J. Die Orte gleicher Encrgie (in MeV)
sind als Hohenlinien in Abhingigkeit von der Gestalt des spaltenden Kerns
cingezeichnet. Die Formen des Kerns werden durch den Radius R an der
engsten Stelle des bei der Spaltung sich einengenden Kerns und das Massenver-
hdltnis der beiden Teile des Kerns beschrieben, die sich aul jeder Seite
eincr durch diese engste Stelle gelegten Fliche befinden. Der Pfad der gering-
sten potentiellen Energie vom Grundzustand aus iiber die innere Schwelle
ins zweite Minimum, tber die duBere Schwelle und entlang eines Tales
zur Spaltung ist als gestrichelte Linie skizziert (modifiziert nach [33]).
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Energie und der in Schritt 5 berechneten ,,mikroskopischen
Schalenkorrektur. Die Grofle der Schalenkorrektur betrdgt
nur einige MeV; die nach dem Tropfchenmodell berechnete
Bindungsenergie schwerer Kerne liegt in der Grofenordnung
von 1600-2000 MeV. Diese kleinen Korrekturen sind jedoch
wichtig, da die Spaltschwelle schwerer Kerne selbst nur etwa
5-6 MeV betrigt (s. Abb. 2 und 7).

Die Resultate der theoretischen Berechnungen, die von mehre-
ren Arbeitsgruppen ausgefiihrt worden sind, stimmen in ihren
wichtigsten Merkmalen iiberein. Sie sind in den Ubersichtsarti-
kelnvon Nix!?%1, Brack et al.3 "und Pauli®* 2 zusammengefaBt.

Zur Illustration der Ergebnisse solcher Rechnungen ist in
Abb. 6 die Potentialenergiefliche des Kerns 23U dargestellt,
also seine potentielle Energie in Abhidngigkeit von seiner De-
formation!*3, Schnitte durch solche Potentialenergieflichen
entlang der Symmetrieachse, in Abb. 6 also entlang des Mas-
senverhiltnisses 118/118, ergeben einen Verlaufdes Kernpoten-
tials, der schematisch in Abb. 7 gezeigt ist. Das iiberraschende
Ergebnis dieser Rechnungen war, dal3 die Spaltbarriere bei
den Actinoidenkernen eine doppelhdckerige Gestalt hat. Die
beiden Potentialmaxima sind durch ein zweites Potentialmini-
mum getrennt, das um 2--3 MeV hoher liegt als das Minimum,
das den Grundzustand des Kerns reprisentiert. Deformiert
sich ein Kern, dann wird seine potentielle Energie zuerst mit
der Verformung zunehmen, iiber der ersten (inneren) Spalt-
schwelle ein Maximum erreichen, dann bis zum zweiten Mini-
mum wieder abnehmen. In diesem zweiten Minimum ist der
Kern zwei- bis dreimal stirker deformiert als im Grundzu-
stand. Da ein Kern in diesem zweiten Minimum durch die
innere und &duBere Potentialbarriere A bzw. B am Zerfall
gehindert wird, ist er metastabil und relativ langlebig. Wird
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Abb. 7. Schematische Darstellung der doppelhdckerigen Spaltschwelle, wie
sie sich durch Uberlagerung von Schalen- und Trépfchenmodell ergibt. Ein-
gezeichnet sind die Kernniveaus im ersten und zweiten Minimum und die
Anregungszustinde des Kerns an den beiden Barrieren A und B. E| ist die
Energie des Grundzustandes im 1. Minimum, E; die Energie des Grundzu-
standes im 2. Minimum; E, und Ejy sind die Hohen der inneren bzw. der
duBeren Potentialschwelle, und E ist die Anregungsenergie des Compound-
Kerns. Die Spontanspaltung aus dem Grundzustand und aus dem isomeren
Zustand erfolgen vom niedrigsten Energieniveau im ersten und zweiten Mini-
mum aus. Ein Kern im zweiten Minimum mit der Energie Ey, ist in einem meta-
stabilen Zustand, da er zwischen zwei Potentialbergen liegt. Er kann durch den
Potentialberg B tunneln und spontan spalten oder durch den Potentialberg A
tunneln und seine Energie durch Gammaemission (y;) abgeben. Ein Com-
pound-Kern, der mit einer Anregungsenergie Eqy entsteht, die iiber den Po-
tentialschwellen liegt, kann entweder prompt spalten oder seine Anregungs-
energiec in Form von Gammastrahlen (y, oder y,) abgeben und dabei auf
Niveaus im ersten oder zweiten Minimum iibergehen. 1.S. bedeutet inter-
medidre Strukturen im Wirkungsquerschnitt fiir die induzierte Spaltung.
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der Kern noch weiter deformiert, wichst seine potentielle
Energiec wieder. Der Kern passiert dann den zweiten Sattel,
erreicht schlieBllich die Spaltkonfiguration und zerfillt in zwei
Bruchstiicke. Die Deformationen des Kerns auf diesem Weg
sind in Abb. 7 eingezeichnet.

Welche experimentell beobachtbaren Folgen kann man erwar-
ten, wenn die Spaltbarriere eine doppelhockerige Form hat?
Wihrend der letzten Jahre wurden tatsichlich einige Erschei-
nungen entdeckt, die ohne die Existenz einer doppelhtckerigen
Spaltschwelle nur sehr schwer erklirt werden konnten, ndmlich
die spontan spaltenden Isomeren und die intermedidren Struk-
turen in den Wirkungsquerschnitten fiir die induzierte Spal-
tung.

4. Spontan spaltende Isomere

Daserste Isomer, das durch Spontanspaltung zerfallt, entdeck-
ten Polikanov et al.®**! im Vereinigten Institut fiir Kernfor-
schung in Dubna (UdSSR). Es war eine Zufallsentdeckung,
denn sie versuchten durch Beschuf3 von Isotopen der Actinoi-
den wie 23°U, 238U, 232Th mit schweren lonen wie ''B,
%0, 2°Ne, 22Ne Kerne der Transcuriumelemente zu syntheti-
sieren. Bei diesen Experimenten entsteht ein Kern, der mit
einer Halbwertszeit von 14 ms durch Spaltung zerfillt. Diese
Spaltaktivitdt konnte schlieBlich dem Kern ?*?Am zugeordnet
werden. Die gefundene Halbwertszeit von 14 ms war um den
Faktor 10'° kleiner als aufgrund der Systematik der spontan
spaltenden Kerne fiir 2*2Am vorausgesagt wurde,

Diese ungeheuere Zunahme der Spaltwahrscheinlichkeit war
schwer zu verstehen. Die Wahrscheinlichkeit, durch den Poten-
tialwall zu tunneln, durch die die Lebensdauer der spontan
spaltenden Kerne bestimmt wird (s. Abb. 2), stiege etwa um
den Faktor 10'®, wenn der Kern eine Anregungsenergie von
2-3 MeV hitte, sich also auf einem im Grundzustandsmini-
mum der Potentialkurve in Abb. 2 eingezeichneten angeregten
Zustand befinde. Allerdings sollte ein solcher angeregter Zu-
stand schneller als in Milliseskunden durch Emission von Gam-
maquanten in den Grundzustand zerfallen.

Der Ubergang in den Grundzustand muB demnach aus ir-
gendeinem Grund verzbgert sein. Eine solche Verzégerung
konnte durch einen sehr hohen Spin des angeregten isomeren
Zustandes bewirkt werden, der allerdings 20 h und mehr betra-
gen miiBte. Als dann entdeckt wurde, daB3 das spontan spalten-
de Isomer des *?Am auch durch Bestrahlen von Plutonium-
und Americiumkernen mit Alphateilchen, Deuteronen und
Neutronen iiber die Kernreaktionen 23°Pu(e,p)?*?™Am,
242py(d,2n)?4 2™ Am, 243Am(n,2n)?*?™ Am und
241Am(n,y)***™Am entsteht!3>), wurde das Riitsel noch
vergroBert, denn die ,leichten Deuteronen und Neutronen
bringen wesentlich weniger als 20h an Drehimpuls in das
Reaktionsprodukt ein. Die Erzeugung des hohen Spins iiber
Gammakaskaden, die bei der Bildung des Isomers auftreten
konnten, schien ebenfalls unwahrscheinlich.

Ein Experiment von Flerov et al.13%1 sprach ebenfalls gegen
einen hohen Spin. Sie bestimmten das Verhiltnis der Bildungs-
geschwindigkeit des spontan spaltenden Isomers 242™fAm und
des Grundzustandes >4?Am, das ,,Isomerenverhiltnis®, in Ab-
hangigkeit vom mittleren Drehimpuls des Compound-Kerns,
durch dessen Zerfall das spontan spaltende Isomer 2*2™Am
entsteht. Dabei sollte die Ausbeute eines Isomers mit hohem
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Spin monoton mit dem mittleren Spin des Compound-Kerns
anwachsen, eine Erscheinung, die an anderen isomeren Kernen
experimentell bestiitigt wird. Bei der Erzeugung von 24*™Am
iiber Compound-Kerne mit verschiedenem Drehimpuls zeigte
sich jedoch, daB das Isomerenverhiiltnis 2*2™ Am/?*?Am nahe-
zu unabhingig vom Drehimpuls der Compound-Kerne ist.
Es mufite also eine andere Ursache fiir die gleichzeitige Erho-
hung der Spaltwahrscheinlichkeit und die Erniedrigung der
Gammazerfallswahrscheinlichkeit verantwortlich sein.

Untersuchungen an weiteren schweren Kernen zeigten bald,
daB das spontan spaltende Isomer des >*?Am kein Ausnahme-
fall ist, sondern daf3 bei vielen Kernen zwischen Th und Bk
~Spaltungsisomere” auftreten. Die bis heute bekannten spon-
tan spaltenden Isomere und ihre Halbwertszeiten, die zwischen
107 und 10725 liegen, sind in Abb. 8 eingezeichnet!>”.

den gemessen werden kénnen. In diesem Bereich liegen die
Halbwertszeiten der meisten bis heute entdeckten Spaltungs-
isomeren. Die experimentelle Anordnung ist in Abb. 9 darge-
stellt. Ein gut kollimierter Strahl aus Protonen, Deuteronen
oder Alphateilchen trifft von links auf das Target. Auch bei
diesen Experimenten werden Targets verwendet, deren Dicke
in der GroBenordnung der Reichweite der Compound-Kerne
liegt, die durch Impulsiibertragung in Strahlrichtung aus dem
Target getriecben werden. Spalten diese Kerne, wihrend sie
zwischen den Spaltspurdetektoren fliegen, werden die Spalt-
fragmente von diesen registriert. Die geometrische Anordnung
verhindert, da3 Spaltfragmente, die aus der prompten Spaltung
stammen, direkt aus dem Target heraus auf die Spaltspurdetek-
toren fliegen kénnen. Die Detektoren registrieren also nur
die verzogerten Spaltungen der Spaltungsisomeren wihrend

98 Californium
97 Berkelium | &% 820 | 2
n. ns | ns
96 Curium 5 | 180 | 42 {100 | 1
j ns ns ns ns ns
£ 154
S ici 35 |60 0g | 15 | |55 |10 {6073 153
.g 95Amer|C|um nSS AS ns ms AS ms S ms ns MS
o - 03 | . 30hs] 3
= 94 Putonium | 30 | 5 |0 | & Ve as 2uue] 50 80/ 04
ns ns ns ns LS, S g ns ns, ns
93 Neptunium L0 149 150 131 152
ns
92 Uran (30) P20 125 195
ns_¥Ahs ns ns
91 Protactinium 147 148
90 Thorium 146
137 138 139 140 141 142 143 144 145
A348 Neutronen ———

Abb. 8. Ausschnitt aus der Nuklidkarte im Actinoidenbereich mit den Halbwertszeiten aller bekannten Spaltungsisomeren.
Zwei Angaben beim gleichen Kern bedeuten, dafl wahrscheinlich auch bei den Spaltungsisomeren Spinisomere auftreten.
Schraffierte Felder markieren diejenigen Kerne, bei denen intermedidre Strukturen im Wirkungsquerschnitt fiir dic

induziertc Spaltung unterhalb der Spaltschwelle beobachtet worden sind.

Das zuerst entdeckte Spaltungsisomer 2#*>™Am ist bis heute
dasjenige mit der langsten Halbwertszeit geblieben. Nach
spontan spaltenden Isomeren mit Halbwertszeiten im Millise-
kundenbereich wird mit einer experimentellen Methode ge-
sucht, bei der man den Impuls ausnutzt, der von den Projektil-
kernen auf den Compound-Kern iibertragen wird. Als Target
verwendet man Schichten, die so diinn sind (ca. 20-50 pg/cm?),
daB die Reaktionsprodukte wegen ihres Impulses aus dem
Target herausfliegen konnen. Diese RiickstoBatome treffen
auf ein Rad, das sehr schnell rotiert und die aufgefangenen
Kerne aus dem Beschleunigerstrahl heraus- und an einer Reihe
von Spaltdetektoren vorbeitrdgt. Besonders geeignet sind
Spaltspurdetektoren*®l. Das sind dielektrische Materialien,
wie Glimmer, Glas, K unststoffe (Polycarbonate), deren Struk-
tur beim Abbremsen schwerer Ionen stirker gestort wird als
beim Abbremsen leichter Teilchen. Diese ,latenten“ Spuren
der schweren Ionen, z. B. der Spaltprodukte der spontan spal-
tenden Isomeren, lassen sich unter gewissen Bedingungen
durch chemische Atzverfahren mit FluBsiure oder Natronlau-
ge vergroflern, so dafl sie im Mikroskop sichtbar werden.
Solche Spaltspurdetektoren werden auch bei der Methode
verwendet, mit der Spaltungsisomere mit Halbwertszeiten im
Bereich von Mikrosekunden bis hinab zu etwa 5 Nanosekun-
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des Fluges der Kerne. Die Halbwertszeiten werden aus der
berechenbaren Geschwindigkeit dieser Riickstofikerne und der
Dichte der Spaltspuren in den Polycarbonatfolien als Funktion
des Abstandes vom Target berechnet.

Die Existenz der spontan spaltenden Isomeren 148t sich nun
mit Hilfe der doppelhdckerigen Spaltschwelle leicht erkiiiren.
Wenn ein Kern stark deformiert mit einer Anregungsenergie

Kollimator fir die Rlckstoflatome
und die Produkte der prompten
Spaitung

Strahlkollimatoren Dinnes

aus Ta

Target

N e '('/-S-pqltender
N>~ “. Rickstonkern
T — - — ------- N

Spaitprodukte

Spaltspurdetektoren

Beschleuniger-

(A3LE;

Abb. 9. Experimentelle Anordnung zur Messung von Spaltungsisomeren mit
Halbwertszeiten von ! Mikrosekunde bis zu 5 Nanosekunden. Die als Spalt-
spurdetektoren verwendeten Polycarbonatfolien sind so angeordnet, daf nur
die verzogerten Spaltungen der aus dem Target fliegenden RiickstoBkerne,
nicht aber die im Target selbst ablaufenden prompten Spaltungen registriert
werden (nach [97]).
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gebildet wird, die iiber dem Potentialwall liegt (z. B. mit Ecx
in Abb. 7) und seine itberschiissige Anregungsenergie unter
Beibehaltung seiner starken Deformation in Form von Gam-
maquanten abgibt, bevor er spaltet, dann kann er im Grundzu-
stand des zweiten Minimums des Potentialwalles landen. Da
nur etwa 107 3-10~2% der Kerne ins zweite Minimum gelan-
gen — der Rest unterliegt der prompten Spaltung — ist die
experimentelle Untersuchung dieser spaltungsisomeren Zu-
stinde sehr schwierig. Sie haben eine Anregungsenergie von
2-3 MeV gegeniiber dem Grundzustand im ersten Minimum.
Diese angeregten Kerne sind aber relativ langlebig, da ihr
weiterer Zerfall durch die innere und duflere Potentialbarriere
behindert wird. Der Kern ist metastabil gegeniiber einem
Ubergang in den Grundzustand des ersten Minimums, also
den eigentlichen Grundzustand des Kerns, durch Emission
von Gammagquanten, denn der Kern miiBte vor einem Gam-
mazerfall in den Grundzustand des ersten Minimums seine
Gestalt dndern. Der Kern muf3 dazu den Potentialwall A
(s. Abb. 7)durchdringen. Die starke Zunahme der Wahrschein-
lichkeit der spontanen Spaltung aus dem Grundzustand im
zweiten Minimum, also die starke Verringerung der Halb-
wertszeit fiir die Spontanspaltung, relativ zu der aus dem
Grundzustand im ersten Minimum, wird durch die kleinere
Potentialschwelle B verstindlich, die der Kern durchtunneln
muB. Ein Kern im Grundzustand des ersten Minimums muf}
dagegen die gesamte Potentialschwelle A +B durchdringen,
um spontan zu spalten. Dal die Spaltungsisomeren nur bei
den Kernen zwischen Uran und Berkelium gefunden worden
sind, hdngt mit der relativen Hohe der inneren und dufleren
Potentialbarriere zusammen. Bei Kernen oberhalb des Berke-
liums ist die duBere Potentialschwelle B so niedrig, daf3 die
resultierenden extrem kurzen Halbwertszeiten noch nicht ge-
messen werden konnen. Kerne unterhalb des Urans haben
umgekehrt eine so niedrige innere Potentialschwelle, daf} sie
durch Gammaemission ins erste Minimum zerfallen, bevor
sie spontan spalten kénnen.

Diese neue Art von isomeren metastabilen Kernen wird auch
Formisomere genannt, um den Unterschied zu den Spinisome-
ren zu betonen. Spinisomere sind Zustdnde ein und desselben
Kerns, zwischen denen Uberginge durch Gammaemission be-
hindert sind, weil ihr Spin sich um mehrere Einheiten von f
unterscheidet. Man kann die formisomeren Atomkerne mit
rotationsisomeren Molekiilen vergleichen, z. B. Dichloréthan,
dessen Formen ebenfalls durch einen Potentialwall an der
wechselseitigen Umwandlung gehindert werden.

5. Intermediiire Strukturen in den Wirkungsquerschnit-
ten fiir die induzierte Spaltung unterhalb der Spalt-
schwelle

Vor einigen Jahren fand man bei hochauflosenden Messungen
des Wirkungsquerschnittes fiir die induzierte Spaltung einiger
schwerer Kerne unterhalb ihrer Spaltschwelle scharfe Re-
sonanzen. Diese Bereiche relativ hoher Spaltwahrscheinlich-
keit treten in Gruppen auf, zwischen denen weite Energieinter-
valle liegen, in denen es zu keiner Spaltung kommt. In Abb.
8 sind diejenigen Kerne schraffiert, bei denen solche interme-
didren Strukturen in den Wirkungsquerschnitten unterhalb
der Spaltschwelle gefunden wurden!*®1. Ein typisches Beispiel
zeigt Abb. 101401,
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Abb. 10. Spaltquerschnitt (oder Wirkungsquerschnitt fiir die Spaltung) von
24Py unterhalb der Spaltschwelle durch Neutronen mit einer Energie von
500 bis ca. 3000eV (nach [40]).

Bei diesen Experimenten hat der durch das Eindringen der
niederenergetischen Neutronen in den Target-Kern entstehen-
de Compound-Kern eine Anregungsenergie, die etwas unter-
halb der beiden Potentialmaxima liegt. In Abb. 7 wiirde Ecx
unterhalb E, liegen. Der Compound-Kern wird zunichst eine
dhnliche Deformation haben wie der Target-Kern und sich
auf einem Niveau im ersten Minimum befinden. Der so ent-
standene Compound-Kern kann nur spalten, wenn der Poten-
tialwall durchtunnelt wird. Die Wahrscheinlichkeit daftr ist
bei kleinen Anregungsenergien sehr klein und sollte monoton
mit der Neutronenenergie zunehmen. Das Auftreten einzelner
Resonanzgruppen ist nur schwer zu erklaren, wenn die Spalt-
schwelle nur einen Hocker hat, wird jedoch leicht verstindlich,
wenn es ein zweites Minimum im Potentialwall gibt. Dann
muB, bei derselben Gesamtenergie eines Kernes, die durch-
schnittliche Niveaudichte im zweiten Minimum kleiner sein
als im ersten Minimum. Ein Teil des gesamten Energiegehaltes
eines Kerns im zweiten Minimum ist namlich als Deformations-
energie gebunden, so dal} nur der Rest als Anregungsenergie
zur Verfligung steht. Wenn dann die Energie des Compound-
Kerns auf einem Niveau im ersten Minimum zufallig ungefdhr
gleich der Energie eines Kernzustandes im zweiten Minimum
ist, kommt es zu einer Kopplung der beiden Zustdnde. Der
Kern kann aus dem Niveau und der Deformation des ersten
Minimums auf ein Niveau und in die Deformation des zweiten
Minimums iibergehen. Von diesem angeregten Zustand des
Form- oder Spaltungsisomers aus ist dann die Spaltwahr-
scheinlichkeit wegen der gréBeren Durchlédssigkeit der dulleren
Schwelle B verstdrkt, @hnlich wie die des Spaltungsisomers
verglichen mit der des Kerns im Grundzustand. Die Feinstruk-
tur in Abb. 10 entspricht somit der Niveaudichte des Com-
pound-Kerns im ersten Minimum bei einer Anregungsenergie
von etwa 5 MeV, die von der Bindungsenergie des eingefange-
nen Neutrons stammt. Jede Gruppe von Resonanzen ent-
spricht einem Niveau im zweiten Minimum.

6. Spektroskopie an Formisomeren

Wenn der innere Potentialwall nicht wesentlich hoher ist als
der dullere, kann ein Formisomer auch, in Konkurrenz zu
seiner Spontanspaltung, die innere Barriere durchtunneln und
durch Gammaemission auf den Grundzustand des ersten Mini-
mums fallen (y; in Abb. 7). Bisher ist es nur am 200ns-Isomer
des 2?%U gelungen, einen solchen Riickzerfall ins erste Mini-
mum nachzuweisen!/*!l. Dabei wurde eine Gammalinie von
2.514MeV gemessen, die einem Ubergang aus dem 0*-Grund-
zustand im zweiten Minimum auf das niedrigste 2 *-Rotations-

85



niveau bei 0.045MeV im Grundzustands-Minimum zuge-
schrieben wird. Die Halbwertszeit dieses Gammazerfalls
stimmt mit der fiir die Spontanspaltung des Formisomers
238mfyJ gemessenen iiberein. Das Verzweigungsverhiltnis von
Gammazerfall und Spontanspaltung, das zu etwa 40 ermittelt
wurde, zeigt, daB in diesemn Fall die erste Barriere leichter
zu durchdringen ist als die zweite. Dies ist zugleich die erste
exakte Messung der Anregungsenergie eines Formisomers,
die hier also 2.56 MeV betrigt.

Vor kurzem konnte eine Miinchener Gruppe!*2! experimentell
beweisen, daB3 die Spaltungsisomere tatsichlich stark defor-
mierte Kerne sind, stirker deformiert als Kerne im Grundzu-
stands-Minimum. Unter dieser Voraussetzung solltenim Anre-
gungsspektrum Rotationszustdnde auftreten (da ein deformier-
ter Kern rotieren kann und seine Rotationsenergie gequantelt
ist), die sich auf dem Grundzustand im zweiten Minimum
aufbauen. Da die Deformation des Kerns im zweiten Minimum
viel groBer sein sollte als die im Grundzustand, miissen die
Rotationszustinde ndher beieinander liegen als in der Rota-
tionsbande des Grundzustandes.

Durch BeschieBen von 228U mit 25 MeV-Alphateilchen produ-
zierte die Miinchener Gruppe das Formisomer 2*™Pu, dessen
Halbwertszeit 3.8 ns betrigt. Der bei dieser Kernreaktion ent-
stehende Compound-Kern 24°Pu spaltet entweder prompt
oder zerfillt durch Abgabe von Gammaquanten in das erste
Minimum (y in Abb. 7) oder, mit sehr kleiner Wahrscheinlich-
keit, in das zweite Minimum (y,) und dort schlieBlich in
dessen Grundzustand. Bei g,g-K ernen sollten die letzten Uber-
ginge (als Pfeile in Abb. 7 eingezeichnet) E2- Uberginge inner-
halb der auf dem Grundzustand aufgebauten Rotationsbande
sein. Diese sollten aber stark konvertiert sein und Lebens-
dauern haben, die wesentlich kiirzer als 0.1 ns sind, die also
klein sind verglichen mit der Lebensdauer des Spaltungsiso-
mers. Eine Messung von Koinzidenzen zwischen den Konver-
sionselektronen aus diesen letzten Ubergingen und den Spalt-
fragmenten der isomeren Spaltung aus dem Grundzustand
des zweiten Minimums ergab tatsdchlich Linien im Spektrum
der Konversionselektronen, die als Komponenten von drei
E2-Ubergiingen zwischen den Zustinden einer Rotationsban-
de interpretiert werden konnten. Die daraus berechenbare
Rotationskonstante von 3.33keV ist wesentlich kleiner als
die der Rotationsbande des Grundzustandes im ersten Mini-
mum (7.156keV). Sie entspricht dem groften Trigheitsmo-
ment, also der groBten Deformation, die je an Atomkernen
beobachtet worden ist. Damit ist demonstriert, dal der Kern
240py tatsichlich in zwei verschiedenen Deformationen stabil
oder metastabil sein kann.

Experimente zum Nachweis der Gammastrahlen selbst, die
vom Compound-Kern abgegeben werden, wenn er in den
Grundzustand des zweiten Minimums zerfillt, sind bisher
ohne Erfolg geblieben!*3),

7. Die Massenverteilung der Spaltprodukte

Tréigt man die Ausbeuten der Spaltfragmente oder der Spalt-
produkte als Funktion ihrer Nukleonenzahl, also ihrer Mas-
senzahl, unabhédngig von der jeweiligen Protonenzah! auf, er-
hilt man die Massenverteilungs- oder Massenausbeutekurve.
Radiochemische Methoden ergeben nur die Ausbeuten der
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primidren und sekunddren Spaltprodukte der Massen A,, und
Ay, (s. Abb. 1), wie sie nach der Emission der prompten Neutro-
nen vorliegen. Man bestimmt dazu fiir moglichst viele Massen-
zahlen die kumulierte Ausbeute eines langerlebigen Spaltpro-
dukts am Ende der jeweiligen B-Zerfaliskette, d. h. die Summe
der Ausbeuten aller Spaltprodukte einer bestimmten Masse,
z.B. A,,. In Abb. 12 (Abschnitt 9) ist die B-Zerfallskette der
Masse 141 eingezeichnet. Man wiirde bei dieser Kette einige
Stunden nach der Bestrahlung die Ausbeute an '*'Ce bestim-
men, in das dann die Vorgénger mit ihren kurzen Halbwertszei-
ten zerfallen sind.

Die Massenverteilung der primidren Spaltfragmente vor der
Emission der prompten Neutronen 148t sich mit instrumentel-
len Methoden ermitteln, bei denen die kinetischen Energien
und/oder die Geschwindigkeiten der beiden entstehenden
Fragmente gleichzeitig gemessen werden. Diese GroBen wer-
den natiirlich auch erst an den Fragmenten ermittelt, nachdem
die Neutronen abgedampft sind. Der Einflul} der von den
beschleunigten Fragmenten emittierten Neutronen auf die
Energien bzw. Geschwindigkeiten der Fragmente kann jedoch
rechnerisch beriicksichtigt werden, so daBl man schlieBlich
die Energien bzw. Geschwindigkeiten und damit, wegen der
Erhaltung des Impulses und der Masse, auch die Massen
der Fragmente vor der Neutronenemission erhilt!*+ +5,

Die begrenzte Massenaufldsung dieser Methode und ihre ge-
ringe Empfindlichkeit ist die Ursache, daf sie die zeitraubeade
radiochemische Methode nicht verdridngt hat, die zwar nur
die sekundire Massenverteilung liefert, diese aber mit einer ein-
deutigen und vollstindigen Massen- (und Kerhladungszahl-)
Auflosung, auch fiir Spaltprodukte mit sehr geringen Ausbeu-
ten (10789, und weniger). Die radiochemische Methode ist
auch anwendbar bei Spaltsystemen, bei denen die physikali-
sche Methode versagt, wenn z. B. die spezifische Spaltgeschwin-
digkeit oder das Verhiltnis von Spalt- zu Alphazerfallsge-
schwindigkeit sehr niedrig ist.

In Abb. 15 (Abschnitt 10) sind die Massenverteilungen der
primiren und der sekundiren Spaltfragmente der durch ther-
mische Neutronen induzierten Spaltung von 233U wiedergege-
ben!*®l. Die Ausbeutemaxima sind bei der Massenverteilungs-
kurve der sekundidren Fragmente um cinen etwa zwei Mas-
seneinheiten niedrigeren Mittelwert zentriert als die der primé-
ren. Diese Verschiebung kommt natiirlich durch die Emission
der prompten Neutronen zustande. Bei Spaltsystemen, bei
denen die Massenverteilung der priméren und sekundiren
Fragmente bekannt ist, kann indirekt die Zahl der emittierten
Neutronen als Funktion der Masse der Spaltfragmente erhal-
ten werden (s. Abschnitt 12).

Die Struktur der Massenausbeutekurve dndert sich charakteri-
stisch mit der Kernladungszah! und der Masse des spaltenden
Kerns und dessen Anregungsenergie. Abb. 11 gibt eine Uber-
sicht iiber diese Abhzngigkeit. Die schwereren Actinoidenkerne
(Abb. 11c¢) spalten bei niedriger Anregungsenergie bevorzugt
asymmetrisch in zwei verschieden schwere Fragmente. Die
Massenverteilungskurven haben zwei stark ausgepriagte Hok-
ker und ein tiefes Minimum im Bereich der symmetrischen
Spaltung. Das Maximum bei schweren Massen bleibt nahezu
konstant bei 138-140, unabhéngig von der Masse und der
Kernladungszahl des spaltenden Kerns, wihrend das Maxi-
mum bei leichten Massen sich ziemlich linear mit der Masse
des spaltenden Kerns zu schweren Massen verschiebt. Diese
nahezu konstante Lage des ,,schweren“ Maximums wird beob-
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Abb. 11. Massenausbeutekurve in Abhidngigkeit von der Kernladungszahl Z und Masse des spaltenden Kerns sowie dessen Anregungsenergie. Die Kurven
wurden, sofern die Spaitausbeuten nicht in Prozent angegeben waren, auf eine Gesamispaltausbeute von 2007, normiert. a) und c): Niedrige Anregungsenergie:
E.<7MeV; Spontanspaltung oder Spaltung mit thermischen Neutronen. b), d), €) und f): Mittlere Anregungsenergie: E.<50MeV; Spaltung mit schnellen
Neutronen und geladenen Teilchen (Protonen, Deuteronen, Alphateilchen, schweren lonen). — Die Spaltbarriere von Kernen mit Z <88 bis Z<9t ist mit

thermischen Neutronen nicht zu iiberwinden.

achtet bei der Spaltung von 22°Th mit thermischen Neutronen
bis hinauf zur Spontanspaltung von ?°¢Fml*8! (Abb. 112 und
11¢). Die stabile Lage dieses Maximums hédngt sicher mit den
abgeschlossenen Nukleonenschalen mit 50 Protonen und 82
Neutronen zusammen, die bei den in der linken Flanke des
»~schweren* Maximums liegenden Spaltfragmenten auftreten.

Mit zunehmender Anregungsenergie des spaltenden Kerns
nimmt die symmetrische Spaltung zu. Das Tal zwischen den
Maxima der asymmetrischen Spaltung wird aufgefiillt, und
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die Massenverteilungskurve wird breiter. Kerne, deren La-
dungszahl und Masse kleiner sind als die der Thoriumisotope,
haben eine hohe Spaltschwelle (s. Abb. 3). Um solche Kerne
zu spalten, muB eine hohere Anregungsenergie zugefiihrt wer-
den als es mit thermischen Neutronen mdéglich ist. Das ge-
schieht durch Beschul} mit schnellen Neutronen oder gelade-
nen Teilchen geniigend hoher kinetischer Energie.

Bei spaltenden Kernen mit mittleren Kernladungszahlen
(88 < Z< 91, Abb. 11¢), erscheint neben den beiden asyminetri-
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schen Maxima ein drittes symmetrisches Maximum, da sowohl
symmetrische als auch asymmetrische Spaltung mit dhnlicher
Wahrscheinlichkeit auftreten. Bei den leichteren Kernen
(Z< 88, Abb. 111) wird nur symmetrische Spaltung beobachtet.
Auch hier nimmt die Breite der Ausbeutekurve mit der Anre-
gungsenergie zu.

Erst vor kurzem wurde entdeckt, daB 2*8Fm(?*"Fm+ nu,)
wieder symmetrisch gespalten wird (Abb. 11a)*°L Das ist
umso iiberraschender, als die Spontanspaltung der benachbar-
ten Kerne 2**Fm und 2°?Fm deutlich asymmetrisch ist!+” %!,
Aus Abb. 11 wird jedoch der Trend zur symmetrischen Spal-
tung mit steigender Massenzahl der Fermiumkerne deutlich.

8. Die Massenasymmetrie der Kernspaltung

Die von den Actinoidenkernen bevorzugte asymmetrische
Spaltung in ein kleinercs und ein groBeres Fragment ist eines
der dltesten und immer noch nicht vollstindig gelosten Rétsel
der Kernspaltung. Die bis heute entwickelten theoretischen
Vorstellungen konnten nicht einmal qualitativ alle Resultate
erkldren. Das Tropfchenmodell beschreibt zwar die symmetri-
sche Spaltung sehr gutt®2), sagt aber fiir alle spaltenden Kerne
symmetrische Massenverteilungen voraus. Die asymmectrische
Spaltung wurde qualitativ oft als Folge von Schaleneffekten
in den entstehenden Spaltfragmenten erklédrt, durch welche
Kerne mit magischen und beinahe magischen Nukleonenzah-
len bevorzugt gebildet wiirden. Die Massenaufteilung des spal-
tenden Kerns wiirde nach diesen Vorstellungen in der Nihe
der Spaltkonfiguration des Kernes bestimmt, in der der Einfluf3
von Schaleneffekten in den Fragmenten am stidrksten wire.

Kiirzlich jedoch wurde klar,dal} die Rechnungen, die so erfolg-
reich die doppelhockerige Spaltschwelle beschreiben (s. Ab-
schnitt 3-3), auch die asymmetrische Massenverteilung erkli-
ren konnen. Diese Rechnungen zeigen, da3 der Grundzustand
im ersten Minimum, die erste Spaltbarriere und der formisome-
re Zustand im zweiten Minimum ihre niedrigste potentielle
Energie bei Deformationen haben, die reflektionssymmetrisch
sind beziiglich einer Ebene, die in der Mitte und senkrecht
zur lingeren Achse des spaltenden Kerns liegt. Die zweite
dullere Spaltbarriere jedoch wird erniedrigt, wenn der Kern
birnenférmig deformiert wird!??-3!~34:33-341 Dag geht deut-
lich aus der in Abb. 6 dargestellten Potentialenergiefléche
des 23°U hervor, in die auch die symmetrischen und asymme-
trischen Deformationen des Kerns eingezeichnet sind, die er
an den einzelnen Stellen annimmt. In der Nihe der zweiten
Spaltschwelle bringt eine asymmetrische Deformation einen
Energiegewinn bis zu einigen MeV. Nimmt man an, daf3 sich
der Kern auf dem Weg zur Spaltung den Pfad der geringsten
potentiellen Energie ertastet, dann fithrt der Weg zur asymme-
trischen Spaltung zwar iiber das erste Maximum und durch
das zweite Minimum entlang der Symmetrieachse, dann aber
bevorzugt unter Umgehung des symmetrischen zweiten Maxi-
mums iiber einen asymmetrischen Sattelpunkt links und rechts
vom Maximum.

Der Grundzustand eines 2*°U-Kerns (Abb. 6) befindet sich
bei R ~7.05fm. Der Pfad der geringsten potentiellen Energie
passiert bei R ~6.4fm den ersten Potentialwall, auf dem die
Kerngestalt symmetrisch ist. Im zweiten Minimum bei
R ~5.8fm wird ebenfalls eine symmetrische Deformation be-
vorzugt. Bei R~50fm jedoch umliuft der Kern mit einer
stark asymmetrischen Deformation das zweite Maximum. Die-
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se Deformation entspricht einem Massenverhiltnis der beiden
Fragmente von 145/91. Dieser asymmetrische Sattelpunkt liegt
ca. 2.3 MeV tiefer als das symmetrische Maximum. SchiieBlich
bewegt sich der asymmetrisch deformierte, zunehmend einge-
schniirte Kern entlang eines Tals zur Spaltung. Das Tal lduft
bei einem Massenverhiltnis von ca. 140/96 aus, das mit dem
bei der Spaltung von 2*®U bei niedriger Anregungsenergie
sehr gut iibereinstimmt!?3],

Der Ubergang von asymmetrischer Spaltung bei den leichten
Fm-Kernen zu symmetrischer Spaltung bei den schweren Fm-
Kernen (s. Abb. 11) wird ebenfalls durch diese Rechnungen
wiedergegeben**!. Bei den leichten Fm-Kernen fithrt der Ab-
sticg zur Spaltung auf dem Weg der geringsten potentiellen
Encrgie iber einen asymmetrischen Sattelpunkt, und die asym-
metrische Deformation bleibt bis zum Spaltpunkt erhalten.
Bei den schwereren Fm-Kernen scheint der asymmetrische
Sattelpunkt nicht oder nur wenig niedriger zu sein als das
symmetrische Maximum und bei kleinen Massenasymmetrien
aufzutreten, so dafl wihrend des ganzen Weges zur Spaltung
symmetrische Formen bevorzugt werden. Die symmetrische
Spaltung scheint bei den schwereren Fm-Isotopen bei ungefihr
den Neutronenzahlen einzusetzen (N = 158), bei denen zwei
Fragmente mit nahezu doppelt magischen Nukleonenzahlen
gebildet werden konnen, namlich Kerne um den doppelt magi-

schen Kern '23Sn.

Dieselben Einteilcheneffekte, die die Kerndeformationen im
Grundzustand und eine doppelhdckerige Spaltbarriere erzeu-
gen, sind also auch fiir das Auftreten des asymmetrischen
Sattelpunktes verantwortlich. Nimmt die Anregungsenergie
zu, dann wichst die Wahrscheinlichkeit der symmetrischen
Spaltung, bis bei hohen Anregungsenergien bei allen Kernen
eine symmetrische Massenverteilung auftritt. Dieser Ubergang
ist wahrscheinlich damit verbunden, daf} der EinfluB3 der Ein-
teilcheneffekte bei hoheren Energien abnimmt und die Kerne
dann entsprechend dem durch das Tropfchenmodell beschrie-
benen Verhalten symmetrisch spalten.

Wird die Massenaufteilung tatsidchlich an der duleren Barriere
bestimmt, dann sollten getrennte Spaltbarrieren fiir symmetri-
sche und asymmetrische Spaltung existieren. Vor kurzem wur-
de tatsichlich experimentell gefunden, dal bei den Kernen
227A¢ und *?#Ac die symmetrische Barriere um ca. 1.2 bzw.
2.0 MeV iiber der asymmetrischen liegt!351.

Um die theoretischen Vorstellungen iiber die Entstehung der
asymmetrischen Massenverteilung zu testen, sollten die Mas-
senverteilungen einer groBen Zahl von Kernen maoglichst ge-
nau in Abhingigkeit von ihrer Masse, Kernladungszah! und
Anregungsenergie bestimmt werden. Das ,peak-to-valley*-
Verhiltnis, das ja das Verhiltnis von symmetrischer zu asym-
metrischer Spaltung darstellt, muB dabei so exakt wie méglich
gemessen werden.

Besonders erforderlich sind solche Untersuchungen an Kernen
im Ubergangsbereich zwischen asymmetrischer und symmetri-
scher Spaltung. Das sind einmal die schweren Actinoiden
von Cf bis Md, die bereits intensiv untersucht werden*#-°°%,
Das andere Ubergangsgebiet liegt zwischen Po und Ra. Leider
gibt es unter diesen Kernen nur wenige ldngerlebige, die in
ausreichender Menge hergestellt werden kénnen (2! °Po, 22°Ra,
228Ra, 227Ac). Die Herstellung dieser Nuklide und der Um-
gang mit ihnen stellen wegen der hohen Radioaktivitdt beson-
dere Anforderungen an den Radiochemiker. Kerne zwischen
Po und Ra lassen sich auch durch BeschuB} der Kerne zwischen
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Au und Bi mit geladenen Teilchen herstellen. Wegen der
hohen Coulomb-Barriere zwischen Zielkern und Projektil ent-
stehen die Compound-Kerne aber mit hoher Anregungsenergie
und hohem Drehimpuls. Deshalb lassen sich die Erscheinun-
genbeiniedriger Anregungsenergie auf diese Weise nicht unter-
suchen.

Ein detaillierter Vergleich der Massenverteilungen der vom
Grundzustand ausgehenden Spontanspaltung, der von einem
formisomeren Zustand im zweiten Minimum ausgehenden
Spaltung der Spaltungsisomeren und der prompten Spaltung
an ein und demselben Kern, z. B. an 2*°Py, kann Informationen
liefern ob der Weg zur Spaltung, der im ersten Minimum
beginnt, genau derselbe ist wie der, der im zweiten Minimum
beginnt, also ob die Fragmente bei den drei Spaltprozessen
in derselben Gegend der Potentialenergiefliche gebildet wer-
den.

Es gibt einige Messungen der Massenverteilungen bei der
Spaltung der Formisomeren >*2™Am[92] 239migm 237mipy
23bmiyy 236miFI93] ypd 240m Pyl mit Halbleiterdetektoren.
Demnach unterscheiden sich dic Massenverteilungen bei der
Spaltung der Formisomeren in groben Ziigen nicht oder nur
wenig von denen der beiden anderen Spaltarten. Allerdings
war es bei diesen Experimenten nicht moglich, das ,,peak-to-
valley“-Verhiltnis genau zu messen. Das konnte, wenn dieses
Verhiltnis nicht zu extrem ist, mit einem radiochemischen
Experiment moglich sein. Wie lassen sich dabei die Spaltpro-
dukte der induzierten prompten Spaltung von denen der
verzogerten Spaltung der Formisomere unterscheiden? Man
nuizt dazu entweder den Riickstofl der Compound-Kerne
oder den der Spaltprodukte aus. Bei den lingerlebigen Form-
isomeren (24°™Am, 242" Am, 24*™Am) kann man ein dickeres
Target, in dem die Compound-Kerne stecken bleiben, nach
eincr Bestrahlungszeit von 2--3 Halbwertszeiten des Formiso-
mers mit einer mechanischen Vorrichtung aus dem Teilchen-
strahl weg zu einer Fingerfolie transportieren. Auf dieser Fian-
gerfolie werden die mit wesentlich groBerer Reichweite aus
dem Target tretenden Produkte der verzdgerten Spaltung des
Formisomers aufgefangen. Oder es wird ein diinnes Target
bestrahlt, und man bringt die aus dem Target fliegenden Com-
pound-Kerne auf einem Rad (wie in Abschnitt 4 beschrieben)
vor die Fingerfolie, auf der die Produkte der Formisomeren-
spaltung aufgefangen werden.

Die Spaltprodukte von Formisomeren kiirzerer Halbwertszeit
lassen sich von denen der induzierten Spaltung mit der in
Abb. 9 gezeigten experimentellen Anordnung trennen, wenn
anstelle der Polycarbonatfolie zwei diinne Folien in die kegel-
{ormige Halterung eingelegt werden. Die obere Folie mul}
so diinn sein (z. B. 5-6um Kunststoff), daf} sie von den im
Flug aus dem Formisomer mit 80-100 MeV entstehenden
Spaltprodukten durchschlagen wird. Die aus dem Target flie-
genden Produkte der prompten Spaltung, die wegen der Blende
nicht direkt aufdie Folien treffen, aber in der Bestrahlungskam-
mer mit thermischen Energien herumvagabundieren kdnnen,
werden dagegen von der obersten Folie zuriickgehalten. Die
darunter liegende Folie muB so dick sein, daf} die Spaltproduk-
te des Formisomers, die die obere Folie durchschlagén haben,
darin stecken bleiben (15-20 pm Aluminium). Nach der Be-
strahlung wird die obere Folie vorsichtig entfernt und die
untere abgezogen und aufgeldst. Aus dieser Losung kénnen
dann die Spaltprodukte radiochemisch abgetrennt und ge-
reinigt werden!”3%,
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9. Die Ladungsverteilung

Wihrend die Massenverteilung die Aufteilung der Nukleonen
{Neutronen plus Protonen)des spaltenden Kerns auf die beiden
Spaltfragmente angibt, wird aus der Ladungsverteilung deut-
lich, wie sich die Protonen aufteilen. Von den Spaltfragmenten
werden keine Protonen emittiert. Deshalb sind die Kernladun-
gen der Spaltfragmente und der priméren Spaltprodukte
gleich. Erst der f-Zerfall der primédren Spaltprodukte in die
sekundiren dndert die Kernladungszahl.

Wiirde man die Ausbeute der Spaltfragmente in Abhdngigkeit
von ihrer Kernladungszahl auftragen, so erhielte man eine
Kurve, die der Massenverteilungskurve sehr dhnlich wire.
Da Protonen und Neutronen innerhalb eines Kernes nahezu
gleich verteilt sind, wird in erster Naherung jedes Spaltfrag-
ment einen Anteil an Protonen (Zs, und Z,,) mitbekommen,
der proportional ist zu seinem Anteil an Nukleonen (A, und
Ay)) also Zi,~A,,. Das Verhiltnis Protonen zu Neutronen
wird in den Spaltfragmenten etwa gleich dem im spaitenden
Kern sein. Diese Vorstellung wird als UCD-Regel (UCD
=Unchanged Charge Density) bezeichnet (Z /A, =27, /A,
=Zi/Ay)-

Viele experimentelle Untersuchungen haben aber gezeigt, dal
das Verhiltnis Z/A nicht fiir alle Fragmente gleich ist, sondern
bei den leichten Fragmenten (Index 1) groBer ist als bei den
schweren (Index s) (Z« /A, < Ze/Ar<Zy, /A1)

Um das Problem durchsichtiger zu machen, betrachtet man
nur Spaltfragmente oder Spaltprodukte derselben Masse und
versucht eine wahrscheinliche Kernladung Z, fiir diese Mas-
senzahl zu charakterisieren, also die wahrscheinlichste K ombi-
nation von Protonen und Neutronen flir diese Massenzahl.
Die mit der Massenzahl A= 141 bei der Spaltung von 2**U
mit thermischen Neutronen gebildeten Protonen-Neutronen-
Kombinationen (isobare Kerne) sind in Abb. 12 eingezeich-
net!*®] Insgesamt fithren 5.70% der Spaltungen zu Kernen
mit der Massenzahl 1411°11 Jeder Kern der Kette entsteht
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Abb. 12. Ladungsdispersionskurve fiir die Spaltprodukte der Masse A = 141
bei der Spaltung von 2*°U mit thermischen Neuironen. Die ausgezogene
Kurve entspricht Gl. (2) mit ¢=0.80 und Z,=54.97. Die gestrichelte Kurve
gibt die kumulierten Ausbeuten {e) (unabhingige Ausbeute (o) plus Ausbeute
aus B-Zerfall der Vorginger) wieder. Die Ausbeute an '#}J ist aus der Kurve
entnommen, die Ausbeuten an den anderen Spaltprodukten sind MeBwerte

[56].

89



als primédres Spaltprodukt direkt aus dem spaltenden Kern
(,unabhingige Ausbeute”) und durch B~ -Zerfall aus seinem
Vorginger.

Werden die unabhingigen Ausbeuten von Kernen mit dersel-
ben Massenzahl gegen ihre Kernladungszahl aufgetragen, so
erhilt man die Ladungsdispersionskurve, deren Maximum
die wahrscheinlichste Ladung Z, (nicht unbedingt ganzzahlig)
der betreffenden Massenkette darstellt (Abb. 12). Aus dem
fiir Spaltprodukte einer bestimmten Massenzahl ermittelten
Z,-Wert erhiilt man den Z,-Wert der entsprechenden Spalt-
fragmente durch Addition der von diesen Fragmenten abge-
dampften Zahl von Neutronen zur Massenzahl der Produkte.
Da man nur die mittlere Zahl der von den Fragmenten ab-
dampfenden Neutronen kennt, kommt man zu ungeraden
Massenzahlen!3®!,

Die Ladungsdispersionskurven kénnen durch GauBsche Nor-
malverteilungen der Kernladung Z innerhalb der Elemente
einer Massenkette dargestellt werden (s. Abb. 12). Die wahr-
scheinlichste Ladung Z, legt die Lage der Dispersionskurve
innerhalb der Ladungskette und der Faktor c ihre Breite
fest:

P(Z) = (m:e)" "2 expl = (Z — Zy)e] B
Die meisten priméren Ausbeuten von Spaltprodukten wurden

bis heute bei der Spaltung von 23*U mit thermischen Neutro-
nen gemessent®® *7l In Abb. 13 sind fiir dieses Spaltsystem

die wahrscheinlichsten Ladungen der Massenketten eingetra-
gen, fiir die eine oder mehrere unabhingige Spaltausbeuten
gemessen werden konnten, wobei Ladungsdispersionskurven
mit einer Breite ¢=0.80 durch die experimentell ermittelten
fraktionalen unabhiéingigen Ausbeuten gelegt worden sind.

Die meisten Daten zur Ladungsverteilung lieferten bis vor
kurzem die radiochemisch bestimmten unabhéngigen Ausbeu-
ten der einzelnen Glieder der Massenketten. Jede Bestimmung
einer unabhédngigen Spaltausbeute erfordert, daB das betreffen-
de Spaltprodukt sorgféltig, und in den meisten Fillen sehr
rasch, radiochemisch abgetrennt wird, so daB die primire
Verteilung nicht durch den B-Zerfall verwischt wird. Lediglich
bei einigen ,abgeschirmten Nukliden, deren Vorldufer p-
stabil sind, lassen sich unabhéngige Ausbeuten ohne Beein-
trachtigung durch den B-Zerfall bestimmen (*°Rb, “*Nb, 120Sb,
128), 130) 136Cg, 159Pm). Nur wenige Laboratorien sind dafiir
eingerichtet, mit den oft hohen Radioaktivititen zu arbeiten
oder schnelle radiochemische Trennungen auszufiihren!s8- 5%,
Von vielen Spaltprodukten jedoch kann mit den heutigen
Arbeitstechniken die unabhiingige Ausbeute nicht bestimmt
werden, da ihre eigene Halbwertszeit und/oder die ihres Vor-
gingers zu kurzist. Deshalb kennt man nur fiir einige spaltende
Kerne und nur fiir cinen kleinen Teil ihrer Spaltprodukte
die primiren Ausbeuten.

In den letzten Jahren wurden physikalische MeBverfahren
entwickelt, um die Ladungsverteilung zu bestimmen. Bei einem
diescer Verfahren werden die Spaltprodukte im Massensepara-
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Abb. 13. Wahrscheinlichste Kernladung Z, der schweren bzw. leichten Spaltfragmente in Abhingigkeit von ihrer Masse A | oder A;, bei der Spaltung von
235U mit thermischen Neutronen. Radiochemische Messungen: (#) leichte Fragmente, (o ) schwere Fragmente. Physikalische Messungen : a) mit Massen-
separator und Kernemulsion [62): x schwere Fragmente, b) Messung charakteristischer Rontgenstrahlen [63]: ——— an die MeBwerte angepafBte Gerade.
Die diinne ausgezogene Linie wurde durch die ,,normierten* Z -Werte von Wahl [56] gelegt. Auf der dicken ausgezogenen Linie wiirden die Ladungen der
Spaltfragmente liegen, wenn ihre Ladungsdichte derjenigen im spaltenden Kern entspriche. Fiir diese Linie gilt Z,(UCD)=A, (92/236) und Z (UCD)=A,,

(92/236).
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tor getrennt; die durchschnittliche Linge der B-Zerfallsketten
der einzelnen Massen wird mit Photoemulsionen oder Propor-
tionalzihlern gemessen!®~¢2 Bei dieser Methode machen
die kurzen B-Halbwertszeiten keine Schwierigkeiten mehr, da
die Massentrennung innerhalb einer Mikrosekunde erfolgt,
aber es werden ebenfalls nur die Spaltprodukte nach der Neu-
tronenemission gemessen.

Die zweite physikalische Methode liefert Informationen tiber
die Ladungsverteilung durch gleichzeitige Messung der kineti-
schen Energie komplementérer Spaltfragmente und der von
diesen Fragmenten emittierten charakteristischen Rontgen-
strahlent®3), Aus der Energie der Rontgenstrahlen wird die
Kernladung der Fragmente berechnet. Die Massen der Spalt-
fragmente vor der Neutronenemission erhidlt man aus ihrer
kinetischen Energie iiber die Erhaltung von Masse und Impuls
(s. Abschnitt 7).

Bei diesem Verfahren wird in einem einzigen Experiment die
Ladungsverteilung iiber den ganzen Massenbereich gemessen,
ausgenommen die Massen mit geringer Ausbeute, die sich
im Minimum oder an den Flanken der Ausbeutekurve befin-
den. Wegen der begrenzten Auflosung kann aber nur der
mittlere Verlauf der wahrscheinlichsten Ladung Z, in Abhéan-
gigkeit von der Masse bestimmt werden.

Bet einem weiteren Verfahren werden die Intensititen der
prompten Gammaitberginge vom 2*- zum 0*-Niveau der
Grundzustands-Rotationsbande in ,.gerade-gerade™-Spaltpro-
dukten gemessen. Daraus konnen die unabhéngigen Ausbeu-
ten dieser Spaltprodukte und damit die Ladungsdispersion
in einigen Massenketten bestimmt werden. Diese Methode
wurde bisher nur bei der Spontanspaltung des ?* 2Cf angewen-
det!®4],

Die neuesten mit physikalischen Methoden gemessenen Z,-
Werte!®? *¥ sind ebenfalls in Abb. 13 eingetragen. Man sieht,
daB die Ubereinstimmung mit den radiochemisch ermittelten
Z,-Werten recht gut ist.

Aus Abb. 13 geht deutlich hervor, daB die leichten Spaltfrag-
mente eine hohere und die schweren Spaltfragmente eine nied-
rigere Ladungsdichte haben als der spaltende Kern. Die durch-
schnittliche Abweichung von der UCD-Regel betrdgt etwa
0.5 Ladungseinheiten. Die ebenfalls in Abb. 13 eingezeichneten
mnormierten” Z,-Werte von Wahi'*®! sind fiir Massenzahlen
As, > 134 (A, < 102) nach Z,=Z,(UCD)—(0.45+0.1) berech-
net worden. Diese Z,-Funktion wurde mit der naheliegenden
Annahme, daf3 bei einer symmetrischen Massenaufteilung auch
eine symmetrische Ladungsvertetlung auftritt, bis A,, =118
extrapoliert. Diese ,,normierten” Z,-Werte und ¢=0.80+0.14
geben die experimentell bestimmten unabhingigen Ausbeuten
am besten wieder.

Von der Spaltung anderer Kerne, z B. 233U und ?*°Pu, mit
thermischen Neutronen oder bei spontanspaltenden Kernen,
wie 252Cf, liegen wesentlich weniger Mefwerte zur Ladungs-
verteilung vor. Dicse bestitigen aber den bei 2*°U gefundenen
Trend. Auch bei der symmetrischen Spaltung des 2*°U sind
die Daten zur Ladungsverteilung noch sehr unvollstindig.
Aus Abb. 13 geht hervor, daf3 bei den Massen 120-130 einige
Z,-Werte unterhalb der Z,(UCD)-Geraden liegen. Es wiire
wichtig zu zeigen, ob es sich hier um einen echten Effckt
handelt (Einflu der magischen Protonenzahl Z=350), da}
also die Z,-Kurve nicht sanft in die Z,(UCD)-Linie iibergeht,
sondern diese bei Kernen um Z=350 erst iiberschreitet und
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sich dann von der anderen Seite nihert. Messungen in diesem
Massenbereich sind wegen der geringen Ausbeute der symme-
trischen Spaltprodukte sehr schwierig. Hier ist dic Konzeption
einer neuen Experimentiermethodik notwendig, wie super-
schnelle Chemie in der Gasphase, schnelle chemische Trennun-
gen und anschlieBende massenspektrometrische Messungen,
Helium-Jet!?®1 etc.

Wesentlich weniger wei3 man iiber die Ladungsverteilung
beider Spaltung von Kernen mittlerer Anregungsenergie. Hier
wurden bisher nur radiochemische und massenspektrometri-
sche Methoden eingesetzt!®®~ 711 Diese Messungen deuten
darauf hin, daf3 mit zunehmender Anregungsenergie des spal-
tenden Kerns

1. die Z,-Werte zu den B-stabilen Kernen hin verschoben
werden und
2. die Weite der Ladungsdispersionskurven zunimmt.

So wurde bei der Spaltung von 23U mit thermischen Neutro-
nen als wahrscheinlichste Ladung Z, = 55 fiir die Spaltproduk-
te mit der Masse A= 141 gemessen (s. Abb. 12 und 13), d.h.
es entsteht der Kern '#iCs mit der groBten Ausbeute. Die
Anregungsenergie des spaltenden Kerns 23U betriigt dabei
E.=6.5MeV. Bei der Spaltung von 2**U-Kernen mit einer
Anregungsenergie von 39.3 MeV, die beim BeschuB8 von **2Th
mit 44.3 MeV-Alphateilchen entstehen, wurde Z,=56 gemes-
sen'”%l. Die wahrscheinlichste Ladung ist also um eine Einheit
zum B-stabilen Kern (' 24Pr) der Massenkette 141 verschoben;
jetzt entsteht das Spaltprodukt '¢}Ba mit der groBten Ausbeu-
te. Radiochemische Messungen unabhingiger Ausbeuten sind
bei der Spaltung mit mittlerer Anregungsenergie sogar leichter
auszufiihren als bei der Spaltung mit niedriger Anregungsener-
gie. Da die Z,-Werte nidher an die B-stabilen Kerne riicken,
sind die unabhingigen Ausbeuten der Spaltprodukte, die ge-
messen werden konnen, hoher und deshalb leichter zu bestim-
men.

Die Interpretation der Ergebnisse von Ladungsverteilungs-
messungen bei hher angeregten Kernen ist allerdings schwie-
rig, weil man nicht weif3, wieviel Neutronen vor der Spaltung
verdampfen und von den Spaltfragmenten selbst emittiert wer-
den!”2-731 denn bei Kernen, deren Anregungsenergie hsher
ist als die Bindungsenergie eines Neutrons oder mehrerer
Neutronen, tritt die Neutronenemission mit der Spaltung in
Konkurrenz. Der nach der Emission eines Neutrons zuriick-
bleibende Kern kann wiederum entweder ein Neutron emittie-
ren, wenn seine verbleibende Anregungsenergiec dazu noch
ausreicht, oder spalten. So entsteht ein Gemisch verschiedener
spaltender Kerne (,,multiple-chance fission®).

10. Der Eigendrehimpuls der Spaltfragmente

Der iiber eine Kernreaktion gebildete spaltende Compound-
Kern entsteht mit dem Drehimpuls T;, der sich aus dem Eigen-
spin des GeschoBteilchens T, und dem des Zielkerns T und
ihrem relativen Bahndrehimpuls L.z aufbaut. Der Erhaltungs-
satz des Drehimpulses verlangt nun, daB der Drehimpuls J¢
bei der Spaltung des Compound-Kerns erhalten bleibt und
sich auf die Eigendrehimpulse I, und J;, der beiden Spaltfrag-
mente und ihren relativen Bahndrehimpuls T3 aufteilt:

e i SN
Jat ot La=Te=I + 1+,

Entstehen die priméren Spaltfragmente mit betriichtlich grofie-
rem Drehimpuls als ihn der spaltende Kern besitzt (z B.
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spontanspaltendes 2°2Cf mit Spin 0), dann muB auf irgendeine
Art wihrend des Spaltprozesses Drehimpuls in den Spaltfrag-
menten ,erzeugt” werden. Es kénnen z. B. Drehkrifte auftre-
ten, die durch elektrostatische AbstoBung auf die Fragmente
einwirken, wenn der Kern im Augenblick der Spaltung eine
gewisse Asymmetrie zeigt!’*, Der diagonale Teil der Coulomb-
AbstoBung zwischen den asymmetrisch zueinander liegenden
Spaltfragmenten setzt die Fragmente nach der Spaltung in
entgegengesetzter Richtung um eine Achse senkrecht zur Spalt-
achse in Rotation. Die Spins der beiden komplementiren
Fragmente JT: und J;, kénnen dann grofler sein als der Spin
des spaltenden Kerns, weil sie angenidhert antiparallel sind
und sich ganz oder fast aufheben. Es kdnnen aber auch zwi-
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Kern erzeugten Drehimpulses als Bahndrehimpuls zwischen
den Fragmenten auftritt(®-%-77. 78],

In Abb. 14 ist schematisch der Zerfall der primédren Spattfrag-
mente am Beispiel von '*Pm gezeigt. Man kann sich vorstel-
len, daBl die Fragmente nach der Spaltung so rotieren, daB
ihre Drehimpulsvektoren in einer Ebene liegen, die senkrecht
zur Symmetrieachse des spaltenden Kerns ist. Die Spinvertei-
lung der primédren Spaltfragmente wird durch die Emission
der prompten Neutronen und Gammastrahlen modifiziert.
Gr6Be und Orientierung des Drehimpulses der Fragmente be-
einflussen besonders die Eigenschaften der Gammaemission.
Die Messung der Zahl der Photonen pro Spaltfragment er-
laubt, zusammen mit der Kenntnis der Multipolaritdt der

Primires Spaltfragment mit Spinverteilung
NUJ) =% - Dexp[=JilJi + 1)/B’]

Sekundire Spaltfragmente

Neue Spinverteilung nach dec Emission eines jeden Neutrons

Neue Spinverteilung nach der Emission eines jeden Gammagquants

Spinverteilung nach der Emission des letzten Gammaguants = Jsomerenver-
héltnis

Abb. 14. Schematische Darstellung des Zerfalls des primiren Spaltfragments '2$Pm durch Neutronen- und Gammaemission zum 1~ -Grundzustand (Halb-
wertszeit: 5.3d) und zum isomeren 6™ -Niveau (Halbwertszeit: 41.3d) des Spaltprodukts '¢$Pm und dessen Zerfall zum stabilen Endprodukt '¢3Sm. Man
kann sich vorstellen, daff die Spaltfragmente nach der Spaltung in entgegengesetzten Richtungen um Achsen senkrecht zur Spaltrichtung rotieren. Sie haben
eine Anregungsenergie von ca. 20MeV. die hauptstichlich durch die Emission von Neutronen abgegeben wird. Nach der Neutronenverdamplung wird die
verbleibende Anregungsenergie durch die Emission von Gammagquanten entfernt. Der letzte Gammaiibergang endet entweder auf dem isomeren Niveau

oder aul dem Grundzustand.

schen Sattel- und Spaltkonfiguration durch Wechselwirkung
der deformierten Fragmente in ihrem starken Coulomb-Feld
Rotationszustidnde in ihnen angeregt werden, die den Eigen-
drehimpuls in den getrennten Fragmenten verursachen!’® 2.,
Kann man den Eigendrehimpuls der priméiren Spaltfragmente
bestimmen, dann erhilt man Auskunft iiber die Eigenschaften
des spaltenden Kerns zwischen Sattelpunkt und dem Zustand
kurz nach der Spaltkonfiguration. Wird der spaltende Com-
pound-Kern mit hohem Drehimpuls erzeugt (z B. hat der
Compound-Kern 2*’Pu, der beim BeschuB von ***U mit $He-
Teilchen von 36MeV entsteht, einen mittleren Drehimpuls
von 15h!7%), wird ein Teil als innerer Drehimpuls der Spalt-
fragmente auftreten. Messungen der Winkelverteilung von
Spaltfragmenten bei der Spaltung mit mittlerer Anregungs-
energie zeigen, daB nur ein kleiner Teil des im Compound-
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Strahlung, den Spin der Fragmente abzuschidtzen. Informa-
tionen Uber die Drehimpulsverteilung der primédren Spaltfrag-
mente lassen sich auch durch folgende Messungen an den
prompten Gammastrahlen gewinnen!’®-8%1:

1. Durchdic Messung der Winkelverteilung der von den Spalt-
fragmenten emittierten prompten Gammastrahlung.

2. Durch Messung von Energie und Intensitdt der von den
2'-,4 - 6 - und 8 -Nivcaus ausgehenden prompten Gam-
maiibergidnge der Grundzustand-Rotationsbande in mehreren
»gerade-gerade“-Spaltprodukten.

Eine weitere Methode, die Information iiber die Drehimpuls-
verteilung primirer Spaltfragmente gibt, beruht auf der radio-
chemischen Messung unabhiingiger Isomerenverhéltnisse von
Spaltprodukten, d.h. des Verhiltnisses der unabhdngigen
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Spaltausbeute eines langerlebigen Isomers eines Spaltprodukts
(in Abb. 14 der 6 "-Zustand von ' **Pm mit einer Halbwertszeit
von 41.3d) zur unabhingigen Spaltausbeute des Grundzu-
stands desselben Spaltproduktes (in Abb. 14 der 1~ -Grundzu-
stand mit einer Halbwertszeit von 5.37d). Der unabhingige
Teil der Ausbeuten von Spaltprodukten entsteht ja direkt
ausden priméren Spaltfragmenten durch Emission der promp-
ten Neutronen und Gammastrahlen, so daf3 die relative Popu-
lierung des Grundzustandes und des isomeren Zustandes eines
Spaltproduktes beim Zerfall des primdren Fragments unter-
sucht wird. Das Isomerenpaar mul3 einen B-stabilen oder ldn-
gerlebigen Vorginger in seiner p-Zerfallskette haben, so daBl
es nicht oder nur zu einem kleinen korrigicrbaren Teil durch
B-Zerfall seines Vorgingers entsteht!®- 77

Die Berechnung des Drehimpulses der priméren Spaltfragmen-
teaus den gemessenen relativen Ausbeuten der isomeren Spalt-
produkte beruht auf den Vorstellungen des Statistischen Mo-
dells. Den Formalismus fiir die Berechnungen fiihrtcn Huizen-
ga und Vandenbosch'8'! zur Berechnung von Isomerenverhilt-
nissen bei Kernreaktionen wie (n,y)- und (p,n)-Reaktionen
ein. Bei solchen Kernreaktionen kann die Drehimpulsvertei-
lung der Compound-Kerne berechnet werden. Bei der Kern-
spaltung jedoch kann zwar die Drehimpulsverteilung des spal-
tenden Compound-Kerns berechnet werden, dann aber 1463t
sich die Aufteilung des Drehimpulses auf die priméren Spalt-
fragmente nicht mehr genau verfolgen. Um aus den Isomeren-
verhiltnissen von Spaltprodukten Informationen iiber den
Eigendrehimpuls der primiren Spaltfragmente zu erhalten,
fragt man nun, welche Drehimpulsverteilung in den priméren
Spaltfragmenten vorliegen muB, um das beobachtete Isome-
renverhiltnis erklidren zu konnen. Diese Spinverteilung wird
durch die von den priméren Spaltfragmenten emittierten Neu-
tronen und Gammagquanten modifiziert, die Drehimpuls aus
dem System entfernen (s. Abb. 14).

Tabelle 1 zeigt die Ergebnisse einiger dieser Arbeiten. Eine

vollstindige Zusammenstellung aller experimentellen Ergeb-
nisse (auBer 7?7 und 82)) findet sich in 8L
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Abb. 15. a) Miltlere Zahl der von den Spaltfragmenten emittierten prompten
Neutronen als Funktion der Fragmentmasse, erhalten durch Vergleich der
Massenverteilung der priméren Spaltfragmente vor der Neutronenemission
(®) mit der Massenverteilung der Spaltprodukte nach der Neutronenemission
(+) bei der Spaltung von 2*°U mit thermischen Neutronen. Die beiden
Massenverteilungen sind eingezeichnet, v, und v, sind dic Zahl der abgedampl-
ten prompten Neutronen (nach [46, 47]). b) Mittlere kinetische Gesamtener-
gie und mittlere kinetische Energie der Spaltfragmente in Abhiingigkeit von
ihrer Masse [iir die Spaltung von 2**U mit thermischen Neutronen (nach

[44]).

Aus den noch sehr unvollstindigen experimentellen Daten
lassen sich einige SchluBfolgerungen zichen:

1. Der Drehimpuls der aus demselben spaltenden Kern stam-
menden Fragmente aller Art schwankt nicht sehr stark, aber

Tabelle (. Mittlerer Drehimpuls von Spaltfragmenten aus radiochemischen Messungen von Isomerenverhiltnissen

und physikalischen Messungen an den prompten Gammastrahlen.

Spaltender Target Projektil: Methode Mittl. Drehimpuls Lit.
Compound-Kern Energie [MeV] [a] der Spaltfragmente
U 235U Ny RC: '#'Te, '¥*Te 6 [84]
26, 2321y a: 33 RC: *1Te 7 [84]
230y 235y Ny RC: '''Pd 3-4 [85]
230y 25y N RC: **Pm 9 [21]
24y 23y ey RC: *%pm 9 [21]
2%Np 235y p: 10 RC: **Nb 12 [86]
236 Np 25y p: 20-85 RC: '*¥Xe 48 [87]
23Np 235y p; 20-65 RC: '*Cs 16 [88]
239py 235y a; 27-44 RC: '!'Pd 4-6 [76]
239py 215y a: 27-44 RC: M*Cs 12-16 {76
239py 27Np d; 15-21 RC: 14%Cs 12-16 [76]
242py 238 4. 35 RC: 13Cs T [82]
20y 35y Ny P1: Fragmente
im Massenbcereich
91.5-93.5 53 [80]
97.5-99.5 86 [80]
136--138 57 [80]
140-142 10.0 [80]
820f Spontanspaltung p2: 101027y 6.4 [79]
2.1 14.1](Vpd 4x [79]
134, IJ”Xe 84 [79]
146,148, liHCe 849 [79]

[a] RC: Radiochemische Bestimmung des Isomerenverhiltnisses an den aulgefiihrten Spaltprodukten; PI bzw. P2:
Ergebnissc der unter 1 bzw. 2 im Text beschricbencn Messungen an den prompten Gammastrahlen.
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2. beider symmetrischen Spaltung scheinen die Spaltfragmen-
te einen kleineren Drehinrpulstals bei der asymmetrischen
Spaltung zu haben.

3. Wird der spaltende Compound-Kern mit hdherer Anre-
gungsenergie und hoherem Drehimpuls iiber Kernreaktionen
mit geladenen Teilchen aufgebaut (die einen hd&heren
Bahndrehimpuls einbringen als thermische Neutronen),
scheint ein Teil dieses hoheren Drehimpulses als innerer Dreh-
impuls der Spaltfragmente, der Rest als Bahndrehimpuls zwi-
schen den auseinanderfliegenden Fragmenten aufzutreten.

11. Die kinetische Energie der Spaltfragmente

Wenn der angeregte Compound-Kern der Masse M*(Ay, Zy)
indie beiden Spaltfragmente M. (A.,,Z,,)und M,(A,,, Z,,) spal-
tet,dann ist die gesamtc dabei freiwerdende Energie E; gegeben
zu

Er = M*(Ar. Z1) ~ MJ(AL,Z,)) — Mi(A, Z)

Im Augenblick des Auseinanderbrechens des Kerns besteht
die gesamte potentielle Energie der Spaltfragmente aus der
gegenseitigen Coulomb-Energie E. und der Deformationsener-
gie E4=Eq,+ Ey der beiden Fragmente. Die Differenz zwischen
Er und der potentiellen Energie liegt in Form innerer Anre-
gungsenergie E; und Rotationsenergie Efy vor:

Er — (E: + Eg) = E{ + Ela

Wenn die Fragmente auseinanderfliegen, wird die Coulomb-
Energie zur kinetischen Energie der Spaltfragmente, und die
Deformationsenergie jedes Fragments wandelt sich in innere
Anregungsenergie um. Sind die beiden Fragmente unendlich
weit voneinander getrennt, dann ist ihre gesamte kinetische
Energie Ex = E. + E;, und ihre gesamte innere Anregungsener-
gie E, =E,+E, also

Fr = Ex + E,

Die kinetische Gesamtenergie aller bekannten spaltbaren Ker-
ne ist proportional zu Z#/A#3. Das ist zu erwarten, wenn
die kinetische Energie der Spaltfragmente hauptsidchlich aus
der Coulomb-AbstoBung der Fragmente nach der Spaltung
herrithrt. Bei symmetrischer Spaltung (A=A, =A¢/2,
Z,,=2Z,,=Z/2) haben die beiden Fragmente, deren Ladungs-
schwerpunkte im Augenblick des Auseinanderbrechens den
Abstand D haben, die Coulomb-Energie

R el Z,Z, ¢ " z2
e L . TR A
¥ D (AL + AL cons ALz

ro ist der Kernradius-Parameter.

Durch Messung der kinetischen Energie Ex kann damit der
mittlere Abstand D der Ladungsschwerpunkte (die nahezu
mit den Massenschwer punkten zusammenfallen) der Spaltfrag-
mente im Augenblick des Auseinanderbrechens ermittelt wer-
den.

Beiniedrigen und mittleren Anregungsenergien ein und dessel-
ben Kerns ist die kinetische Gesamtenergie nahezu unabhingig
von der Anregungsenergie. Der mittlere Bruchabstand zwi-
schen den Fragmenten bleibt also konstant, auch wenn die
Anregungsenergie steigt. Die erhohte Anregungsenergie des
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spaltenden Compound-Kerns wird in Anregungsenergie der
Fragmente umgewandelt.

Wenn man die kinetische Gesamtenergie der Spaltfragmente
in Abhingigkeit von der Masse der Spaltfragmente auftrigt,
dann wird eine Abnahme der kinetischen Energie bei symme-
trischen Spaltungen beobachtet (Abb. 15b). Daraus 1dBt sich
schlieen, dafl der Bruchabstand fiir symmetrische Spaltung
grofer ist als fir asymmetrische.

12. Die Anregungsenergie der Spaltfragmente

Die Anregungsenergie E,=E, +E, erhilt man durch Berech-
nen der gesamten bei der Spaltung freiwerdenden Energie
Er und Messen der kinetischen Gesamtenergie Ex. Die aus
der symmetrischen Spaltung stammenden Fragmente haben
also eine groBere Anregungsenergie als die aus der asymmetri-
schen Spaltung. Die Spaltfragmente verlieren ihre Anregungs-
energie durch die Emission der prompten Neutronen und Gam-
mastrahlen. Ein Fragment mit der Anregungsenergie E,, kann
dann eine mittlere Zahl von Neutronen v mit der Bindungs-
energie Ep, und der kinetischen Energie Ex, emittieren und
die Energie E, in Form von Gammastrahlen abgeben.

Die gesamte Anregungsenergie der bei einem Spaltprozel auf-
tretenden Fragmente teilt sich dann auf nach
E. = E.. + E, = Vi{Egn. + Exn) + Ey. + vi(Epa + Exn) + Ey.

13. Die prompten Neutronen

Die Zahl der prompten Neutronen in Abhingigkeit von der
Masse der Spaltfragmente kann auf zwei Arten ermittelt wer-
den:

1. Man erhilt sie indirekt aus der Differenz zwischen der
Massenverteilung der primidren Fragmente und der Massen-
verteilung der Spaltprodukte. In Abb. 15a ist die Zahl der
bei der Spaltung von 23U mit thermischen Neutronen abge-
dampften prompten Neutronen als Funktion der Spaltfrag-
mentmasse dargestellt, die auf diese Weise ermittelt wurde.
2. Sie kann direkt gemessen werden. Die Ergebnisse einiger
solcher Messungen sind in Abb. 16 fiir die Spaltung von
233U mit thermischen Neutronen wiedergegeben.

o
3
°o o
‘E o
£ ° °
o
g o
g2r oott °%e
A oo w®o ° o
o co o Oo%o A oo [¢] gl 0
a ©o ° 2 ‘ b4 ° A
- ° “ 2 ° . ga 4
5 o al 4 A%o Ooo Oxo‘
g l* N % 1 |
S1F % ° Ty °d
£ o x
3 Py | °
z (e} o% ‘O
A A

E Ade
: 5

1 L 1 L 1 1 Il 1 L L 1 i 1 i I}

80 30 100 10 120 130 140 150
{a347g) Masse der Spaltfragmente ————»

Abb. 16. Mittlere Zaht der von den Spaltiragmenten emittierten prompten
Neutronen als Funktion der Fragmentmasse, erhalten durch direkte Zihlung
der Neutronen bei der Spaltung von 2?*U mit thermischen Neutronen. o,
A bzw. e Ergebnisse von Milton und Fraser [109). Maslin et al. [110]
bzw. Boldeman et al. [98].
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Auch bei anderen spaltenden Kernen wurden sidgezahnihn-
liche Verteilungskurven gemessen, aus denen hervorgeht, dafi
die leichten Fragmente bei anndhernd symmetrischer Spaltung
mehr Neutronen emittieren als die schweren Fragmente. Die
Ursache dafiir scheint eng mit der Deformierbarkeit der Spalt-
fragmente zusammenzuhéingen. Fragmente mit vollstindig
oder nahezu abgeschlossenen Neutronen- und Protonenscha-
len (Z=50, N =150 oder 82) haben kugélfbrmige Gestalt und
sind besonders schwer deformierbar, wiahrend die Fragmente
mit nur teilweise gefiillten Schalen, wie die um die Massen
110 oder 160, ziemlich weich sind. Entstehen bei der Spaltung
zwel Fragmente, von denen eines eine abgeschlossene Schale,
das andere eine nur teilweise gefiillte Schale hat, dann wird
der grofite Teil der Deformationsenergie beim Bruch im ,,wei-
chen“ Fragment und nur wenig im ,harten” Fragment mit
der abgeschlossenen Schale stecken. Nach der Spaltung wird
dann im weichen Fragment eine héhere Anregungsenergie
enthalten sein. Deshalb wird es mehr Neutronen emittieren
als das kugelformige harte Fragment. Wenn beide Fragmente
nur teilweise aufgefiillte Schalen haben und sich leicht defor-
mieren, dann wird bei der Spaltung in beiden eine groBere
Menge Deformationsenergie gespeichert sein. Da die stark
deformierten Fragmente auBerdem einen groferen Abstand
ihrer Ladungsschwerpunkte haben, wird ihre kinetische Ener-
gie kleiner sein (s. Abschnitt 11). Das ist z. B. der Fall bei
der symmetrischen Spaltung von 2*3U mit thermischen Neu-
tronen. Die Zahl der von symmetrischen Fragmenten emittier-
ten Neutronen ist groBer (s. Abb. 16) und ihre mittlere kineti-
sche Gesamtenergie ist kleiner (s. Abb. 15b) als die asymmetri-
scher Fragmente.

Die mittlere Energie, die von den prompten Neutronen den
Fragmenten entzogen wird und die sich aus Bindungsenergie
und kinetischer Energie zusammensetzt, schwankt nicht stark
und liegt bei allen Fragmenten zwischen 7 und 9 MeV. Die
kinetische Energie, mit der die prompten Neutronen die Spalt-
fragmente bei der Spontanspaltung des 2°2Cf verlassen, ist
in Abb. 17 als Funktion der Masse der Spaltfragmente einge-
zeichnet.

Aus der kinetischen Energie der Neutronen, ihrer Bindungs-
energie, die man mit einer Kernmassenformel berechnen kann,
z. B. der von Myers und Swiatecki'**), und der Neutronenaus-
beute als Funktion der Spaltfragmente 148t sich dann berech-
nen, wieviel Anregungsenergie der Fragmente von den Neutro-
nen weggetragen wird.
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Abb. 17. Mittlere kinetische Energie (im Schwerpunktsystem) der prompten
Neutronen {Eyin) als Funktion der Fragmentmasse bei der Spontanspaltung
von 2%2Cf (nach [99]).
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14. Die prompten Gammastrahlen

Nach der Verdampfung der prompten Neutronen wird die
restliche Anregungsenergie der Spaltfragmente durch die Emis-
sion von Gammastrahlen abgegeben (s. Abb. 14). Da die Zeit,
in der die Gammastrahlen emittiert werden (10~ 1°-107125),
wesentlich ldnger ist als die Zeit, in der die Neutronen abge-
dampft werden (<10~ !*s), kann man annehmen, daB die
Emission der Gammaquanten erst erfolgt, wenn die Neutronen
verdampft sind.

Abb. 18 zeigt mittlere Energie E, und mittlere Anzahl N,
der von den Spaltfragmenten emittierten Gammastrahlen in
Abhingigkeit von der Masse der Spaltfragmente. Beide Kur-
ven sind sigezahnihnlich und lassen sich mit der Kurve ver-
gleichen, die die mittlere Zahl der von den einzelnen Frag-
menten emittierten Neutronen als Funktion der Fragment-
masse darstellt (Abb. 15a und 16).
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Abb. 18. Mittlere Energie (E+) und mittlere Zahl (N,) der von den Spaltfrag-
menten emittierten Gammagquanten als Funktion der Fragmentmasse bei
der Spaltung von 2**U mit thermischen Neutronen (nach [1007).

Spaltfragmente nahe den abgeschlossenen Schalen Z =50 und
N =82, also mit einer Masse von etwa A,,= 132, emittierten
im Mittel nur etwa halb so viel Gammastrahlen wie die kom-
plementdren Fragmente mit Massen von etwa A;,=104. Ein
derartiges Phiinomen wire kaum zu erwarten, wenn das Ver-
hiltnis der Zahl der prompten Neutronen zur Zahl der Gam-
magquanten lediglich von der Anregungsenergie bestimmt wer-
den wiirde. Hohere Anregungsenergie hitte starkere Neutro-
nenemission zur Folge. Auf die Zahl der Gammagquanten, die
ein Spaltfragment emittiert, hat jedoch der Drehimpuls des
Spaltfragments starken EinfluB. Der Drehimpuls wird durch
die Emission prompter Neutronen nur um einige Einheiten
reduziert. Besitzt das Fragment nach der Neutronenemission
noch einen hohen Spin, dann wird der Spin durch eine Kaskade
von Gammaquanten abgebaut, und die Emission von Gamma-
quanten relativ zu der von Neutronen wird erh6ht. Allerdings
muf} bedacht werden, daB bei einem bestimmten Drehimpuls
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die Gammakaskade auch von der Kernstruktur der Fragmente
abhiingt. Wenn diese eine geringere Niveaudichte haben, wer-
den weniger Gammagquanten mit hGherer Energie emittiert wer-
den als von Kernen mit groBerer Niveaudichte. Nifenecker'®%!
hat die experimentellen Resultate zur Emission der prompten
Neutronen und Gammagquanten zusammengefaBt und aus-
fihrlich diskutiert.

15. SchluBbemerkung

In diesem Fortschrittsbericht konnte nur eine sehr begrenzte
Ubersicht iiber die Ergebnisse und Probleme der Kernspaltung
gegeben werden. Manche wichtigen experimentellen Resultate
mufiten ganz ausgelassen werden. So wesentliche Themen wie
die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten der Spaltung unter
den verschiedensten Bedingungen, die Spontanspaltung der
schweren Kerne von ihrem Grundzustand aus, die Winkelver-
teilung der Spaltfragmente, die ternire Spaltung, die verzoger-
ten Neutronen und der radioaktive Zerfall der Spaltprodukte
wurden iiberhaupt nicht oder nur kursorisch behandelt. Auch
unter diesen Themen findet der Radiochemiker viele reizvolle
Probleme, deren Bearbeitung wichtige Aufschliisse iiber das
Phénomen ,Kernspaltung” ergeben kann.
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Die Bindung des atmosphirischen Stickstoffs durch Mikroorganismen

Von Diethelm Kleiner[*]

Zum Gedenken an Artturi Ilmari Virtanen

Die Erforschung der enzymatischen Assimilation von molekularem Stickstoff (N,-Fixierung)
hat in den letzten Jahren entscheidende Fortschritte gemacht. Neben der rein wissenschaftlichen
Seite dieses Vorgangs gewinnen auch die technologischen Aspekte immer mehr an Interesse.
In diesem Fortschrittsbericht werden einige der wichtigsten Ergebnisse aus biochemischer Sicht

zusammengefalit.

1. Einleitung

Die Bindung des atmosphirischen Stickstoffs durch Mi-
kroorganismen ist ein Vorgang, der an Wichtigkeit wohl nur
von der Photosynthese iibertroffen wird. Die Pionierarbeiten
zu seiner Erforschung sind eng mit den Namen D. Burk,
P. W. Wilson und A. 1. Virtanen verkniipft. Aber erst nachdem
es 1960 gelungen war, zellfreie Extrakte mit der Fahigkeit
zur N ,-Fixierung herzustellen!'), nahm die biochemische Auf-
kldrung der enzymatischen Vorginge einen groBen Auf-
schwung.

Abb. 1 zeigt den Stickstoffkreislauf in der Natur. Danach
gelangt ein Teil des anorganischen Bodenstickstoffs durch
Auswaschen ins Grundwasser, ein anderer geht durch die
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Abb. 1. Kreislauf des Stickstoffs in der Natur (nach [2]).
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