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Summary. The distribution of mass and charge in the thermal-ncutron-induced fission of
28Cf has been investigated by radiochemical determination of the fission yields of 25 mass chains
and one shielded nuclide (independent yicld). The mass distribution is asymmetric, as in all known
cases of low-energy fission. The fission yield data indicate a value of 6 - 1.5 for v, the average
number of neutrons emitted per fission. The division of nuclear charge, as indicated by the in-
dependent yicld of 138Cs, is consistent with the equal charge displacement hypothesis characteristic
of low-energy fission.

1. Einleitung. — Bei der niederenergetischen Kernspaltung entstehen vorwiegend
zwel Spaltfragmente mit unterschiedlichen Massen. Die Massenverteilungen sind des-
halb asymmetrisch und weisen zwei ausgeprigte Maxima auf. Anderungen in der
Masse des spaltenden Kerns wirken sich in einer Verschiebung der Lage des leichten
Pikes aus, wihrend die Lage des schweren Pikes sehr stabil ist. Erst bei den schwer-
sten der untersuchten Nuklide (245Cm [1], 252Cf[2]) scheint sich it zunehmender Masse
auch der schwere Pik gegen hohere Massenzahlen hin zu verschieben. Diese Verschie-
bung wirkt sich hauptsichlich auf der schweren Flanke des Piks aus, wihrend die
leichte Flanke ihre wahrscheinlich durch doppelt magische Strukturen der Spaltpro-
duktkerne (50 Protonen, 82 Neutronen) bedingte stabile Lage weitgehend beibehilt.
Zur Bekriftigung dieser Ergebnisse ist es wiinschenswert, Massenverteilungen weite-
rer schwerer Kerne (z. B. 249Cf, #1C{, 254Es) zu untersuchen.

Daten iiber die Ladungsverteilung (Ordnungszahl) der Spaltfragmente sind vor
allem an #%U gesammelt worden. Bei schwereren und leichteren Kernen liegen mit
der Ausnahme von 2%Cf (spontane Spaltung) nur wenige Messungen vor; es schien
deshalb aucli aus diesem Grunde angebracht, schwerere spaltbare Kerne zu unter-
suchen. Die Ladungsverteilungen in f-Zerfallsreihen (Isobaren) besitzen eine GAUss-
sche Form um eine wahrscheinlichste Ladung Zp. Bei allen bis jetzt untersuchten
Fillen von niederenergetischer Kernspaltung weisen die Gauss-Verteilungen anni-
hernd gleiche Parameter auf. Eine praktische Grosse, um Ladungsverteilungen zu ver-
gleichen, ist die Abweichung von Zp von Zycp bei unveranderter Ladungsverteilung
(unchanged charge distribution — UCD), d. h. einer Ladungsverteilung, bei welcher das
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Verhéltnis von Ladung und Masse im Spaltfragment dasselbe ist wie im sich spalten-
den Kern. Zycp ist also gleich A'(Zx/A ), wo A’ die Masse des primir gebildeten Spalt-
fragmentes vor seiner Neutronenemission bedeutet und Z /A » gleich ist dem Verhélt-
nis von Ladung und Masse im spaltenden Kern. Bei allen bis jetzt untersuchten Fillen
von Ladungsverteilungen [1] [3] [4] [5] [6] betrdgt Zp-A'(Z:/Ay) oder Z-Zycp unge-
fahr 0,5 Ladungseinheiten (mit positivem Vorzeichen fiir die leichten Spaltfragmente
und negativem Vorzeichen fiir die schweren).

2. Experimenteller Teil. — Die 2°Cf-Quelle. Eine Quelle von 2°Cf wurde uns in verdankens-
werter Weise von der «Heavy Element Group» des ARGONNE NATIONAL [LaABORATORY {USA) leih-
weisc zur Verfiigung gestellt. 24°Cf war durch g-Zerfall aus einem reinen Priparat von 249Bk herge-
stellt worden 7] und darf deshalb als isotopisch rein angeschen werden. Eine Isotopenanalyse ist
jedoch noch nicht durchgefiihrt worden. Dank scinem hohen Spaltquerschnitt von 1735 barn {8]
konnten die Untersuchungen mit nur ungefihr 1014 Atomen 2°Cf durchgefithrt werden. Die 248Cf-
Quelle wurde praktisch gewichtslos auf einem Aluminiumtrager abgeschicden. Sie wurde als Riick-
stossquelle verwendet und konnte deshalb unverdndert fiir simtliche Bestrahlungen eingesetzt
werden. Fiir die Neutronenbestrahlung wurde die Quelle in Folien aus Aluminium, Mylar oder
Polyithylen eingewickelt; die nach der Kernspaltung mit grosser Energie aus der 24°Cf-Quclle aus-
tretenden Spaltfragmente wurden von diesen Auffangfolicn (5-9 mgjcm? Dicke) absorbiert. Dic
besten Resultate hinsichtlich unerwiinschter durch %, y-Prozessc induzierter Aktivitiaten wurden
mit den Polyathylen-Auffangfolicn erzielt.

Bestrahlung und chemische Abtrennungen. Die in Iiolien verpackte 21¥9C{-Quelle wurde zusam-
men mit Proben, die 1 bis 10 pg 99,5-proz. 25U enthielten, im Schwimmbadreaktor SAPHIR in
Wiirenlingen bei einem thermischen Neutronenfluss von 2 - 1013 cm~2 s~1 bestrahlt. Die Bestrah-
lungsdauer wurde den Halbwertszciten der gesuchten Spaltproduktnuklide angepasst. Nach der
Bestrahlung wurden dic Auffangfolien von der 2°C{-Quelle getrennt und chemisch aufgeldst. Dic
249Cf-Quelle konnte sofort wicder fur eine neue Bestrahlung verwendet werden. Die Al-Folien wur-
den in 6N HCI unter Zugabe von einigen Tropfen HF aufgeldst, die organischen Folien in heisser,
konzentrierter Hy,SO,+ HCIO,. Dic Spaltausbeuten von 25 Nukliden und cinem abgeschirmten
Nuklid wurden unter Anwendung radiochemischer Standardmethoden (Zugabe von Tréagerlosun-
gen, radiochemische Reinigung, Messung dicker Proben) bestimmt. Die Spaltausbeuten der inter-
essierenden Nuklide in der 9C{-Spaltung wurden dabei relativ zu den bekannten Ausbeuten bei
der Spaltung von 25U [9] gemessen.

Messen der Proben. Die radiochemisch gercinigten Proben wurden auf Endfenster-f-Propor-
tionalzidhlern (wenn nétig mit einem Nulleffekt < 1) und/oder y-Spektrometern mit NaJ (T1) oder
GeLi-Detcktoren gemessen. In jeder Probe wurde der Zerfall der Radionuklide wiahrend mehrerer
Halbwertszeiten verfolgt. Wenn dic Aktivitidt der Proben die Aufnahme von y-Spektren ermog-
lichte, wurde der Zerfall eines oder mchrerer charakteristischer Photopike gemessen. Komplexc
Zcrfallskurven wurden graphisch analysiert. Aus jeder bestrahlten Probe wurden fiir die Normali-
sicrung der einzclnen Experimente untereinander 32Te undjoder 141Ce als Standard-Radioisotope

-isoliert. Dic Spaltausbcuten wurden nach der von RaviNDrRaN und Mitarbeitern [5] angegebencn
Mcthode berechnet. Die Aktivitit jeder Probe wurde entsprechend der chemischen Ausbeute
korrigiert. Andere Korrekturen fallen bei dieser Vergleichsmethode weg. Fiir die beiden Standard-
Radioisotope wurden vorerst bei der Spaltung von 249Cf willkiirliche relative Ausbeuten ange-
nommen; die so erhaltene Massenverteilungskurve wurde dann auf eine totale Spaltausbcute von
2009% (zwei Spaltfragmente pro Spaltereignis) normalisicrt.

3. Resultate und Diskussion. — 28Cf ist das schwerste mit thermischen Neutro-
nen spaltbare Nuklid, dessen Massenverteilung bis jetzt bestimmt wurde. Die Spalt-
ausbeuten der 25 in dieser Arbeit gemessenen Nuklide sind in Tabelle I zusammenge-
stellt. Die unabhidngige Spaltausbeute des abgeschirmten Nuklids *Cs wird in Ta-
belle IT im Zusammenhang mit den Berechnungen {iber die Ladungsverteilung bei der
Spaltung von #°Cf gesondert aufgefiihrt. Die angegebenen Fehler bei den gemessenen
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Spaltausbeuten schliessen eine Standardabweichung bei den experimentellen Bestim-
mungen und Unsicherheiten in den verwendeten Spaltausbeuten von 23U cin. Diese
Unsicherheiten in den Uranspaltausbeuten wurden auf 5-10°%, geschitzt.

Tabelle 1. Spaltausbeuten bel dev durch theymische Neutvonen induzievten Spaltung von 29Cf

Spaltprodukt Messmethode Anzahl der Spaltausbeute
Bestimmungen %
928r B,y 1 1,17 + 0,29
BZr B,y 3 1,72 + 0,26
YZr B,y 3 2,35 4+ 0,46
Mo By 4 3,42+ 0,24
103Ru Y 3 5,27 + 0,62
105RYy g,y 2 5,49 4+ 0,66
106 Ru B 3 5,09 4- 1,01
19d Ji] 1 4,92 41,23
MAg By 8 5,16 4 0,56
12pq i) 3 3,48 4- 0,56
1BAg By 7 2,92 + 0,32
U5C B 4 2,46 4+ 0,49
121£Sn B 3 0,34 + 0,09
12548n B 6 0,24 + 0,06
L7sh I 3 1,23 + 0,29
9 mTe % 6 2,19 + 0,33
131§ By 2 3,01 + 0,45
132T¢ g,y 9 3,95 4 0,28
1337 By 2 5,09 4- 0,51
137Cs B 2 6,90 4 1,03
140Bgy B.y 4 4,84 4+ 1,21
UiCe B,y 16 6,34 + 0,38
13Ce B,y 10 4,90 40,28
14Ce i) 10 4,62 4+ 0,28
1Nd ¥ 2 2,62 4- 0,39
Tabelle 1. Unabhingige Spaltausbeute von 138Cs und empivischer Went fiiv Zp
Unabhingige Spaltausbeute fiir 235U 6,0  x 10739, [91
Unabhingige Spaltausbeute fiir 2#9CI 0,32 + 0,06%,
Kettenausbeute fiir 249C£ 5,8%,
I‘raktionale Kettenausbeute 0,055 -1 0,011
Zp (empirisch) 53,5 + 0,15
Geschitzte primare Masse (47) 137,5 4 0,2%)
Zp— A (ZpjAr)h) ~0,40 - 015

4)  Die vom Primirfragment abgegebene Neutronenzahl wurde auf 1,5 Neutronen geschitzt.
by Zp/Ayp: Ladungs-zu-Masscen-Verhiltnis des spaltenden Kerns = Ladungsdichte.

Mit den Spaltausbeuten der Tabelle I wurde die in der Figur dargestellte Massen-
verteilungskurve konstruiert. Die gemessenen Punkte liegen unter Beriicksichtigung
der Fehler im allgemeinen auf einer glatten Kurve. Die zum Teil recht grossen Fehler
verunméglichen jedoch die Feststellung von Feinstrukturen. Die Kurve ist wie bei
allen bis jetzt bekannten Féllen niederenergetischer Kernspaltung asymmetrisch. Das
Maximum des leichten Massenpiks Hegt bei der Massenzahl 106, dasjenige des schwe-



Hervetica CHiMIca AcTta — Vol 52, Fasc. 8 (1969) — Nr. 223 2219

ren Piks bel Masse 139. Der Boden des Tales zwischen den beiden Héckern konnte
nicht erfasst werden; die Wahrscheinlichkeit fiir eine symmetrische Spaltung (zwei
gleich schwere Spaltfragmente) scheint deshalb kiein zu sein. Das Pik-zu-Tal-Verhilt-
nis ist > 30.

Die volle Breite der Pike in halber Hohe betrigt 16 Masseneinheiten. Die volle
Breite in einem Zehntel der Pikhohe kann auf ungefdahr 28 Masseneinheiten geschitzt
werden. Da die Bestimmung von Nukliden mit sehr kleinen Spaltausbeuten der ge-
ringen Menge an 24°Cf wegen grosse experimentelle Schwierigkeiten bereitet, musste
vorldufig auf eine genaue Messung der Breite in 1/,, Hohe verzichtet werden. Diesbe-
ziigliche Arbeiten sind noch im Gange.

Die gemessenen Punkte konnen an einer Ebene durch Massenzahl 122 reflektiert
werden. Daraus ldsst sich ein Wert fiir » (mittlere Zahl der pro Spaltereignis emittier-
ten Neutronen) von 6 4+ 1,5 Neutronen errechnen, Dieser Wert scheint etwas zu hoch
zu sein, doch diirfte der wahre Wert noch innerhalb des angegebenen Fehlers liegen.

Die Massenverteilungskurve weist eine gewisse Ahnlichkeit mit derjenigen fiir die
Spaltung von 2%%Cm [1] auf. Wie erwartet, verschiebt sich der leichte Massenpik noch
etwas mehr gegen schwere Massen hin als bei 2°Cm (Masse 104) ; auch die bereits beim
25Cm und 22Cf festgestellte kleine Verschiebung des schweren Piks scheint signifikant
zu sein (#5Cm: Masse 138; 252Cf: Masse 142). Die gefundenen Positionen fiir beide Pike
bestdtigen Werte, die aus systematischen Darstellungen fiir die Piklagen in Massen-
verteilungen zahlreicher spaltbarer Nuklide erhalten werden konnen [10]. Aus diesen
systematischen Darstellungen geht hervor, dass die Lage der schweren Spaltfrag-
mentgruppe tiber einen Bereich von ungefihr 18 Masseneinheiten hei Massenzahl
138,5 4- 2,5 fixiert bleibt, wihrend sich der leichte Pik iiber denselben Massenbereicl:
linear mit einer Neigung von 1 gegen schwerere Massen hin verschiebt. Diese Gesetz-
missigkeit wird, wie bereits in der Einleitung zu dieser Arbeit erwihnt wurde, von
den leichteren spaltbaren Nukliden erfiillt, wihrend bei den schwersten Nukliden die
Zunahme in der Masse des spaltenden Kerns wenigstens zum Teil auch vom schweren
Pik aufgenommen wird, was in einer Verschiebung beider Pike resultiert. Die Ver-
schiebung des schweren Piks gegen hohere Massenzahlen hin macht sich vor allem auf
seiner schweren Flanke bemerkbar; die leichte Flanke weist wohl wegen ihrer doppelt
magischen Konfiguration grossere Stabilitdt auf.

Die gefundenen Breiten der Massenpike stimmen ebenfalls sehr gut mit Werten
iberein, die aus systematischen Darstellungen von Pikbreiten fiir Massenverteilungen
zahlreicher Nuklide [10] abgeleitet werden kénnen. Eindeutig kann festgestellt wer-
den, dass die Breiten der Pike mit zunehmender Masse des spaltenden Kerns zuneh-
men. Die Zunahme wird besonders deutlich, wenn man die Breiten bei 1/,; der Pik-
hohe betrachtet, wiahrend sie in halber Héhe kaum wahrnehmbar ist.

Die unabhingige Spaltausbeute des abgeschirmten Nuklids '%¢Cs wurde in einer
Doppelbestimmung ermittelt. Sie ist zusammen mit der daraus resultierenden La-
dungsverteilung in Tabelle I aufgefithrt. Die Kettenausbeute von 136Cs fiir die 24°Cf-
Spaltung wurde der glatten Massenverteilungskurve der Figur entnommen. Der empi-
rische Wert fiir die wahrscheinlichste Ladung Zp wurde aus der fraktionalen Ketten-
ausbeute unter der Annalime einer Gauss’schen Ladungsverteilung mit einem ¢ von
0,62 4+ 0,06 [3] ermittelt. Dieser Wert von Zp stimmt gut tiberein mit dem Zp-Wert,
der mit dem Postulat gleicher Ladungsverschiebung (equal charge displacement -
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ECD) [11] erhalten wird. Die Abweichung von Zp von Zy¢p bei unverdnderter La-
dungsverteilung (siehe Einleitung) betragt —0,40 4 0,15 Ladungseinheiten. Dieser
Wert stimmt mit den Ladungsverteilungen bei anderen Fillen von niederenergeti-
scher Kernspaltung tiberein [1] [3] [4] [5] [6].

Die Autoren méchten der «Heavy Element Group» des ARGONNE NATIONAL LABORATORY
(USA) fiir die leihweise Uberlassung der 22°C{-Quelle bestens danken. Herrn Dr. P. BAERTSCHI sind
wir fr sein Interesse und fiir die Unterstiitzung dieser Arbeit und Herrn Dr. A. WYTTENBACH
fiir die Benutzung seiner Messeinrichtungen zu Dank verpflichtet. Einer der Autoren (K.F.F)
dankt dem EIR und ANL far die Erméglichung seines Aufenthaltes in Wirenlingen.
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224. Derivate des 5, 6-Dihydro-p-dithiin-2, 3-dicarbonsiure-
anhydrids, I: Imide

von H. R. Schweizer?)
EastMAN RESEARCH AG, Ziirich

(12. IX. 69)

Summary. 5.6-Dihydro-p-dithiin-2.3-dicarboxylic anhydride reacts with primary amines
quite readily to form the substituted imides. The imide formation occurs much more easily than
with maleic or phthalic anhydride. The imide and all N-substituted imides have a fairly strong,
bright yellow colour., Their absorption spectra differ considerably from those of the anhydride,
ester and dinitrile. Electron-attracting substituents on the imide nitrogen increasc the absorption
maximum somewhat, whilc strongly electron-releasing groups decrease it, and may even shift it to

1) Jetzige Adresse: cfo J.R.GE1cY AG, Departement Forschung Farbstoffe, 4000 Basel 21. — All-
fallige Zuschriften sind an den Autor erbeten.



