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223. Massen.- und Ladungsverteilung bei der Spaltung von 249Cf 
mit thermischen Neutronen 

l'orlaiufige Mittcilung I) 

von K. F. Flynnz) 
Eitrlg. Insti tut  fur Reaktorforschung, Wiircnlingen, Schweiz 

und H. R. von Gunten 
Eidg. Institut fur Keaktorforschung, Wiircnlingen und 

Anorgan.-chemisches Institut cler Universitat Bern, Schwciz 

Herrn F'rof. Dr. \V. FEITRNECHT zum siebzigstcn Geburtstag geivitlinet 

(12. TX. 69) 

Szwzwmry. Thc distribution of inass and charge in the therrn31-ncutron-lnduced fission of 
24RCf has been investigated by  radiochemical determination 01 the fission yields of 25 mass chains 
and one shielded nuclide (independent yield). The inass 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 1360s, is consistent with the cqual charge displacement hypothcsis characteristic 
of low-energy fission. 

1 .  Einleitung. ~~ Rei der niederenergetischen Kernspaltung entstehen vorwiegend 
zwei Spaltfragmente init unterschiedlichen Massen. Die Massenverteilungen sind des- 
halb asymmetrisch und weisen zwei ausgepragte hlasirna auf. Anderungen in der 
Masse des spaltenden Kerns wirken sich in einer Verschiebung der Lage des leicliten 
Pikes aus, wahrendi die Lage des schweren Pikes sehr stabil ist. Erst bei den schwer- 
sten der untersuchten Nuklide (245Crn [l], z5zCf [ a ] )  sclieint sich rnit zunehniender Masse 
auch der schwere F'ik gegen hohere hlassenzahlen hin zu verschieben. Diese Verschie- 
bung wirkt sich hauptsachlich auf der schweren Flanke des Piks aus, wahrend die 
leichte Flanke ihre wahrscheinlich durch doppelt rnagische Strukturen der Spaltpro- 
duktkerne (50 Protonen, 82 Neutronen) bedingte stabile Lage weitgehend beibehalt. 
Zur Bekraftigung dieser Ergebnisse ist es wiinschenswert, Massenverteilungen weite- 
rer schwerer Kerne (z. B. 249Cf, 251Cf, 254Es) zu untersuchen. 

Daten uber die Ladungsverteilung (Ordnungszahl) der Spaltfragniente sind vor 
allein an ' Y J  gesa-mnielt worden. Uci schwereren und leichteren Kernen liegen init 
der Ausnahme von 252Cf (spontane Spaltung) nur wenige Messungen vor; cs schien 
deshalb auch aus diesem Grunde angebracht, schwerere spaltbare Kerne zu unter- 
suchen. Die Ladungsverteilungen in 8-Zerfallsreihen (Isobaren) besitzen eine GAUSS- 
sche Form uin eine wahrsclieinlichste Ladung Zp. Bei allen bis jetzt untersuchten 
Fiillen von niederenergetischer Kernspaltung wciscn die GAuss-Verteilungen aim&- 
hernd gleiche Parameter auf. Eine praktische G r h e ,  um Ladungsverteilungen zu ver- 
gleichen, ist die Abweichung von Zp von Zucn bei unveranderter Ladungsverteilung 
(unchanged charge distribution = UCD), d. h. einer Ladungsverteilung, bei welcher das 
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Verhaltnis von Laclung und Masse in1 Spaltfragnient dasselbe ist wie in1 sich spalten- 
den Kern. Z,,, ist also gleich A’(Z,/A,), wo A’ die Masse des primar gebildeten Spalt- 
fragmentes vor seiner Neutronenemission bedeutet und Zr/A gleicli ist den1 Verhalt- 
nis von Ladung und Masse im spaltenden Kern. Kei allen bis jetzt untersuchten Fallen 
von Ladungsverteilungen [l] [3] 141 [5] [6] betragt Z#-A’(Z,/A,) oder 2-Z,,, unge- 
fahr 0,5 Ladungseinheiten (mit positivein Vorzeiclien fur die leichten Spaltfragniente 
und negativem Vorzeiclien fiir die scliweren) . 

2. Experimenteller Teil. - Die 243”C.f-QzielZe. Eine Quelle von Z4%f wurtle uns in verdankens- 
werter M’eise von dcr ((Heavy Elcmcnt Group 1) dcs ARGONNE NATIONAL LAHORXTORY (USA) Icili- 
weisc zur Vcrfiigung gcstcllt. 249Cf war durch ,!-Zcrfall ans einem reinen Praparat von 249Bk hergc- 
stellt worden 1-71 und clarf dcshalb als isotopisch rein angcschcn ivcrden. Einc Isotopcnanalyse ist 
jedocli noch nicht tlurchgcfuhrt worden. Dank scincin hohcn Spaltqucrschnitt von 1735 barn [8; 
konntcn die Untcrsuchungen mit nur ungefahr 1014 ,Itomen 24gCf durchgefiihrt wcrdcn. Die 249Cf- 
Qucllc wurdc praktisch gewichtslos auf einem Aluminiumtragcr abgcschicdcn. Sic wurde als R u c k  
stossquelle verwendet und konnte deshalb unverandert fiir sanitliche Bestrahlungen eingcsctzt 
werden. Fur die Neutronenbestrahlung wurde die Quelle in Folien aus Aluminium, Mylar oder 
Polyathylen eingcwickclt ; die nach tlcr Rcrnspaltung init grosser Energie aus der 249Cf-Qucllc aus- 
tretenden Spaltfragmcntc wurden von diescn Ruffangfolicn (5-9 mg/cm2 Dickc) absorbiert. Die 
bcstcn Resultate hinsichtlich unerwunschter durch n, 7-Prozessc induzicrtcr hktivitaten wurclcn 
init den Polyathylen-Auffangfolicn erzielt. 

Bestrahlwzg zozd chemisclze Abtvcnnungen.  Die in 1:olien verpacktc 2~gCf-Quelle wurde zusani- 
mcn mit Proben, die 1 ?)is 10 l i g  99,S-proz. 235U enthielten, im Schwininibadrcaktor SAPHIR in 
Wurenlingen bei einem thermischcn Ncutronenfluss von 2 . cni+ s-l bestrahlt. Die Bestrah- 
lungsdauer wurde den Halbwertszeiten dcr gcsuchtcn Spaltproduktnuklide angepasst. Nach der 
Bcstrahlung wurdcn die Auffangfolien von der 249Cf-Quelle getrennt und chemisch aufgelijst. n i c  
249Cf-Quellc konntc sofort wieder fur cine neuc Bcstrahlung verwendet wei-den. Die Al-Folien wur-  
den in 6~ HC1 unter Zugabe von einigen Tropfen HF aufgelost, die organischen Folicn in hcisser, 
konzentricrter H,SO, + HC1O4. Die Spaltausbeuten von 2.5 Nukliden und cincm abgeschirmten 
Nuklid wurden untcr An~vcndung radiochcmischer Standardmethoden (Zugabe von Tragerliisun- 
gen, radiochcrnischc Rcinigung, Messung clicker Proben) bestimmt. Die Spaltausbeuten der intcr- 
essiercndcn Nuklide in der 249Cf-Spaltung wurden dabei relativ zu den bekannten Aus1)euten bci 
der Spaltung von 235U [9] gemessen. 

MesserL der Proben .  Die radiochemisch gercinigtcn Proben wurden auf Entlfenster-,!-ri-opor- 
tionalzahlcrn (wenn notig mit einem Nulleifckt -;’ 1) und/oder y-Spektrometern init NaJ (TI) odcr 
GeLi-Dctcktoren gemessen. In  jeder Probe wurde dcr Zerfall der Kadionuklide wahrend mchrerer 
Halbwertszeiten verfolgt. Wcnn die Aktivitat der Proben die Aufnahmc von y-Spcktren ermog- 
lichte, wurde tler Zcrfall cincs odcr mchrerer charakteristischer Photopikc gcmesscn. Komplexc 
Zcrfallskurvcn wurden graphisch analysiert. Aus jeder bcstrahltcn Probc wurden fur dic Normali- 
sicrung der einzclncn Expcrimcntc untereinander 13Te  und/odcr 1416c als Standard-Radioisotopc 
isoliert. TXc Spaltausbcutcn wurden nach der von R.1VINDRAN und Mitarbcitcrn [5] angegebencn 
Methode berechnet. IXe Aktivitat jeder Probc wurdc cntsprechcntl der chemischen Ausbeutc 
korrigiert. Anderc Korrckturcn fallen bei clicser Verglcichsmethode weg: Fur die heiden Standartl- 
Kadioisotopc wurden vorcrst bei dcr Spaltung von 249Cf willkurlichc relative Ausbeuten angc- 
nommcn ; die so erhaltene Masseriverteilungskurvc wurde dann auf eine totale Spaltausbcutc von 
2000/, (zwci Spaltfragmcntc pro Spaltercignis) normalisiert. 

3. Resultate und Diskussion. ~ 249Cf 1st das scliwerste init thermisclien Neutro- 
nen spaltbare Nuklid, dessen Massenverteilung bis jetzt bestimmt wurde. Die Spalt- 
ausbeuten der 25 in dieser Arbeit gemessenen Nuklide sind in l‘abelle I zusammenge- 
stellt. Die unabhangige Spaltausbeute des abgeschirmten Nuklids 13‘jCs wird in Ta- 
belle I1 in1 Zusammenhang niit den Berechnungen uber die Ladungsverteilung bei der 
Spaltung von 249Cf gesondert aufgefuhrt. Die angegebenen Feliler bei den gemessenen 
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Spaltausbeuten schliessen eine Standardabweichung bei den experimentellen Bestin- 
niungen und Unsiclierlieiten in den verwendeten Spaltausbeuten von 235U cin. Diesc 
IJnsichcrheiten in den Uranspaltausbeuten wurdm auf 5-1 O*/, geschtiitzt. 

Tabellc I. Spal tazd~euten  bet dr r  durch thernzzsche Neutroizcn zncluzaerterz Spal fung von z'9Cj 

Spaltproclukt Messniethude Anzahl dcr Spaltausbeute 
0' Bestinimungen / 0  

92% P a  Y 1 1,17 f 0,29 
95Zr P >  Y 3 1,72 * 0,26 
9'Zr P ,  Y 3 2,35 * 0,46 
99Mo Dj Y 4 3,42 & 0,24 

103R~ D 2  Y 3 5,27 + 0.62 
lo5 R11 B 2  7' 2 5,49 $- 0 5 6  

3 5,09 5 1,01 
1 4,92 1,23 

Io6Ru B 

H 5,16 & 0.56 
1 0 9 ~ t i  D 
11lAg P. Y 

3 3,48 f 0.56 
7 2,92 f O,32 

llZE'tl B 
113;lg P a  Y 

4 2,46 f 0,49 
3 0,34 5 0,09 

L'"Ct1 B 
h 0,24 5 0,06 

B 

3 1 2 3  f 0,29 
B 

0 2,19 f O,33 
P 
( 1 2  Y 

2 3 , O l  5 0,45 1% Y 
iwrC B, Y <> 3,95 * 0,28 

2 5,09 + 0,51 B* Y 
2 6,90 & 1,03 
4 4 3 4  & 1,21 

137cs B 
14"Ba P I  Y 
141Ce B2 Y 16 6,34 & 0,38 
143cc B, 1' 10 4,90 * 0,2s 

10 4,62 & 0,28 
1 4 7 m  1' 2 2,62 f 0,39 

lzWSn 
125 4Sn 

127 Sb 
129 m're 

W l  J 

133 J 

B 124(:(. 

'l'abcllc 11. iYnablziingige Spaltausbeute van 136Cs f i nd  empwischev Wevl fiiv Z p  

Unabhangige Spaltausbeutc fur 235U 
Unabhangige Spaltaushcutc fur 2 Y I  
Kettenausbeute fiir 249(lf 

Frnktionale Iicttcnaus k u t c  
Zt, (enipiriscli) 
C;cschatzte primiire Massc (.4') 
z p  - A' (ZF/ .4  I.) h) 

6,0 x 
0,32 + 0,06% 
5,8:." 
0,055 1 0,011 

53,5 t 0, l5  
137,s I 0.2') 
-0,40 j- 0.15 

[9! 

~~~~~ ~~~ 

a) L)ic vurn Priniiirfragmcnt abgegebenc Neutroncnzahl wurclc auf 1 , 5  Neutroncn geschatzt. 
1)) % ~ / - 4  1:: Ladungs-zu-Masscn-T'crlialtnis des spaltcndcn Kerns = Latlungsdichte. 

hlit den Spaltausbeuten der Tabelle I wurde die in der Figur dargestellte Massen- 
verteilungskurve ko'nstruiert. Die geniessenen Punkte liegen unter Beriicksichtigung 
der Fehler im allgenieinen auf einer glatten Kurve. Die zum Tcil recht grossen Fehler 
verunmiiglichen jedodi die Feststellung von Feinstrukturen. Die Kurve ist wie bei 
allen bis jetzt bekannten Fallen niederenergetischer Kernspaltung asymmetrisch. Das 
Maximum des leicliten Massenpiks lie@ bei der Massenzahl 3 06, dasjenige des schwe- 



ren Piks bei Masse 139. Der I3oden des Tales zivisclien den beidcn Hockern konnte 
nicl-it erfasst werden ; die R'a~irsclieinlichkeit ftir eine syinnietrische Spaltung (zwei 
gleich schwere Spaltfragmente) sc,heint deshalb Idein zu sein. Das Pik-~u-'L'al-~'erhalt- 
nis ist > 30. 

Die volle Breite der Pike in halber Holie betragt 16 Masseneinheiten. Die volle 
Rreite in einem Zehntel der Pikhohe kann auf ungefalir 28 Masseneinheiten geschatzt 
werden. Da die Restimmung von Nukliden mit sehr kleinen Spaltausbeuten der ge- 
ringen Menge an 249Cf wegen grosse experiinentelle Schwierigkeiten bereitet, rnusste 
vorlaufig auf eine genaue Messung der Hreite in Hohe verzichtet werden. Diesbe- 
zugliche Arbeiten sind noch im Gange. 

Die gemessenen Punkte konnen an einer Ebene durch Massenzahl 122 reflektiert 
werden. Daraus l a s t  sicli ein Wert fur (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 walire Wert noch innerhalb des angegebenen Fehlers liegen. 

Die Massenverteilungskurve weist eine gewisse Alinlichkeit niit derjenigen fur die 
Spaltung von 245Cni 1-11 auf. Wie erwartet, verschiebt sich der leichte Massenpik noch 
etwas mehr gegen schwere Massen hin als bei 245C~n (Masse 104) ; aucli die bereits beiin 
245Cm und 25zCf festgestellte kleine Verschiebung des scliweren Piks scheint signifikant 
zu sein (245Cm: Masse 138; 252Cf: Masse 142). Die gefuiidenen Positionen fur beicle Pike 
bestatigen Werte, die aus systematischen Darstellungen fur die Piklagen in Massen- 
verteilungen zahlreicher spaltbarer Nuklide erhalten werden kiinnen [lo]. Aus diesen 
systematisclien Darstellungen gelit hervor, dass die Lage der schweren Spaltfrag- 
mentgruppe uber einen Rereicli von ungefahr 18 Masseneinheiten bei Massenzahl 
138,5 f 2 3  fixiert bleibt, walirend sicli der leichte Pilc iiber denselben Massenbereich 
linear init einer Neigung von 1 gegen schwerere Massen hin verschiebt. Diese Gesetz- 
massigkeit wird, wie bcrcits in der Einleitung zu diescr Arbeit erwalint wurde, von 
den leichteren spaltbaren Nukliden erfiillt, wal-irend bei den schwersten Nukliden die 
Zunaliine in der Rfasse des spaltenden Kerns wenigstens Zuni l'eil auch vom scliwercn 
Pik aufgenommen ivird, was in einer Verschiebung beider Pike resultiert. Die Ver- 
schiebung des schweren Piks gegen hohere Massenzahlen hin macht sich vor alleni auf 
seiner schweren Flanke beinerkbar ; die leichte Flanke weist wohl wegen ilirer doppelt 
magischen Konfiguration grossere Stabilitat auf. 

Die gefundenen Breiten der illassenpike stinimen ebenfalls selir gut mit Werten 
iiberein, die aus systematischen Darstellungen von Pikbreiten fur hlassenverteilungen 
zahlreicher Nuklide [lo] abgeleitet werden konnen. Eindeutig kann festg-estellt wer- 
den, dass die Breiten der Pike init zunehinender Masse des spaltenden Kerns zuneli- 
men. Die Zunahnie wird besonders deutlich, wenn man die Rreiten bei lil0 der Pik- 
hohe betrachtet, wahrend sie in lialber Holic kaum wahrnelimbar ist. 

Die unabhangigc Spaltausbeute des abgeschirmten Kuklids 136Cs wurde in einer 
Doppelbestimniupg ermittelt. Sie ist zusammcn mit der daraus resultierendeii La- 
dungsverteilung in Tabelle I1 aufgefuhrt. Die Kettenausbeute von 13'jCs fur die 249Cf- 
Spaltung wurde der glatten Massenverteilungskurve der Figur entnommen. Der cinpi- 
rische Wert fur die wahrsclieinlichste I.adung Zfi wurde aus der fraktionaleii Ketten- 
ausbeute unter der Annalinie einer GAuss'sclien Ladungsverteilung init eincrn u von 
0,62 & 0,06 (31 ermittelt. Dieser Wert von Z$ stiinriit gut uberein mit dem Zp-Wert, 
der mit dem Postulat gleicher Ladungsverschiebung (equal charge displacement = 
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ECD) [Ill erhalten wird. Die Abweichung von Z$ von Z,,, bei unveranderter La- 
dungsverteilung (siehe Einleitung) betragt - 0,40 & 0,15 Ladungseinheiten. Dieser 
Wert stimmt init den Ladungsverteilungen bei anderen Fallen von niederenergeti- 
scher Kernspaltung iiberein [I] (31 [4] [S ]  161. 

Die Autorcn mochten dcr ((Heavy Element Group 1) dcs ARGONNE NATIONAL LABORATORY 
(US.4) fur die leihweise Uberlassung der 249Cf-Quelle bestcns danken. Herrn Dr. P.  BAERTSCHI sind 
wir fur sein Interesse und fur die Unterstutzung dieser Arbeit und Herrn Dr. A .  WYTTENBACH 
fur die Benutzung seiner Messeinrichtungen zu Dank verpflichtet. Einer der Autoren (K .  F. F) 
dankt dem EIR  und ANL fur die Ermiiglichung seines Aufenthaltes in Wurenlingen. 

Die Arbeit wurde teilweise durch Mittel des SCHWEIZERISCHEN NATIONALFONDS untersttltzt 
(Krcditc Nr.4482 und 4964). 
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224. Derivate des 5,6-Dihydro-p-dithiin-2,3-dicarbonsaure- 
anhydrids, I: Imide 
von H. R. Schweizerl) 

EASTMAN RESEARCH AG, Zurich 

(12. IX. 69) 

Summary. 5.6-Dihydro-p-dithiin-2.3-dicarboxylic anhydride reacts mith primary aniines 
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 anhydridc. 
ester and dinitrile. Electron-attracting substituents on the imidc nitrogen incrcasc the absorption 
maximum somewhat, whilc strongly electron-releasing groups decrease it, and may even shift it to 

l) Jetzige Adresse: c/o J .  K. GEIGY AG, Departement Forschung Farbstoffe, 4000 Basel 21. - All- 
fallige Zuschriften sind an den Autor erbeten. 


