Bild der Verteilung von radioaktivem Phosphor in Bliiten, Blittern und Wurzeln einer Begonia semperflorens nach

24stiindigem Verweilen der Pflanze in der Nihrlosung, hergestellt unter Einsatz dér 1 Million Volt-Atomumwandlungs-

anlage im Laboratorium des Verfassers. Die erkennbare Phosphoranreicherung an den Blattrindern entspricht dem

Bau der Blatter dieser Pflanze und der bevorzugten Verdunstung am Blattrande. Daten: Benutzte Kernreaktion

32/16 S (n, p) 32/15 P. Bestrahlung von 20 Litern CS, mit (Li — D)-Neutronen. 100 uA-Stunden Deuteronen bei1 MeV

Substanzverlustfaktor (AnreicherungsprozeB und nur teilweise Aufnahme der die AKtivitdt enthaltenden Fliissigkeits-
menge durch die Pflanze) etwa k; = 0,05. 100 Stunden Kontaktbelichtung auf Agfa Sino-Film.
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Vorwort.

Wihrend die Erforschung von Aufbau und Wandlungen der einfacher zu-
sammengesetzten molekularen und iibermolekularen Systeme heute sehr weit
fortgeschritten ist und in vielen Fillen sogar schon zu einem gewissen Abschlu3
gebracht werden konnte, darf dies fiir die kompliziert aufgebauten Systeme
keineswegs behauptet werden. Noch harren bekanntlich auf breiten Sektoren
der Chemie viele Fragen von grundlegender Bedeutung der Klirung. Noch
sind sehr viele Vorginge, Strukturen und Wirkungen im lebenden Organismus
dem tieferen Einblick und Verstindnis verschlossen. Zu einem solchen Zeit-
punkt verdienen Methoden mit spezieller Eignung fiir die Erforschung kompli-
zierter Systeme die allergré8te Aufmerksamkeit. Zwei sehr universelle Methoden
dieser Art sind aus der Physik der letzten Jahre entstanden. Durch das Elek-
tronen-Ubermikroskop und seine Hilfsverfahren ist der Feinbau toter und
lebender Materie im Bereich der Dimensionen zwischen 2my und 200 my in
das Blickfeld des Menschen geriickt worden und durch Beschreitung kern-
physikalischer Wege zur Markierung sowie zum Nachweis bestimmter Atome
oder Elemente ist ein sehr wertvolles Instrument zur Entwirrung des Atom-
austausches (Stoffwechsels) tn den komplizierten Verbindungen oder Systemen der
Chemie, Physik, Biologie und Medizin geschaffen worden.

Wihrend die fast ausschlieBlich in Deutschland entwickelte {ibermikro-
skopische Methode fiir unsere naturwissenschaftliche Forschung schon seit
einigen Jahren in groBem Umfange eingesetzt ist, hat der zweite in USA be-
sonders ausgebaute Weg! bei uns bisher nur eine geringe praktische Bedeutung
erlangt. Eine Aufgabe der vorliegenden Schrift soll es sein, erneut und mit Nach-
druck die Aufmerksamkeit von Forschung und Industrie auf diesen fiir den Fort-
schritt von Wissenschaft und Technik so bedeutsamen Weg zu lenken sowie dariiber
hinaus den Leser zu eigener Titigkeit oder Iniliative in dieser aussichisveichen
Richtung anzuregen. i

Zu den kompliziertesten Systemen, die wir kennen, gehéren bekanntlich die
lebenden Organismen. Seit einigen Jahren ist aus der Fachliteratur eine groBe
Zahl von Beispielen bekannt, die zeigen, wie durch den Einsatz kernphysikalischer
Markierungs- und MeBmethoden es gelingt, bei Pflanze, Tier und Mensch
Stoffwechselvorginge zu klaren, sogar wenn diese nur einzelnen Organen, Zellen,
Zellprodukten, Zellbestandteilen oder Wirkstoffen zugeordnet sind. Schon sind
bei Stoffwechselproblemen von grundsitzlicher Bedeutung sehr iiberraschende
Aufschliisse erhalten worden. Hiernach ist es naheliegend, daBl das gleiche
Gedankengut in der Medizin zur Priifung und Entwicklung von Heilmitteln sowie
zur Schaffung neuer exakter Heilmethoden herangezogen werden kann. Uber die
Klirung des Ablaufes komplizierter biochemischer Reaktionen diirften diese
Verfahren in der Zukunft zu einem wichtigen Hilfsmittel werden, um der Natur
nachgeahmte Wege zur synthetischen Herstellung beliebiger Substanzen der Bio-
chemie fast zwangsldufig zu finden. — Auf dem Gebiet der physikalischen Chemie

1 Man vergleiche hierzu Herkunft und Erscheinungsort der unten im Literaturverzeichnis
aufgefithrten Arbeiten sowie z. B. auch das Referat tiber eine 1940 in Cambridge (Mass) USA
abgehaltene Arbeitstagung zum Thema angewandter Kernphysik. J. applied physics 12,
313 (1941). i .
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sind unter anderem mit Hilfe der Indikatoren Untersuchungen iiber Diffusions-
vorgiinge, Gasdurchlissigkeiten, Oberflichenwerte und Anderungen, Reaktionen im
festen Zustand und Reaktionsgeschwindigkeiten durchfithrbar und zum groBen
Teil schon durchgefiihrt worden. Weiter sind fiir den Chemiker sehr interessante
Anwendungen z. B. bei der zerstorungsfreien Analyse, der quantitativen Analyse
(Schnellanalyse), der Prifung chemischer Trennungen, bei Konstitutions-
bestimmungen und Ldoslichkeitsbestimmungen gegeben. Die vorstehenden Hin-
weise, die noch keineswegs vollstindig sind, zeigen, daB3 auch dieser Weg dhnlich
wie die iibermikroskopische Methode an besonders zahlreiche und verschieden-
artige Anwendungsgebiete heranfithrt. Mit der tibermikroskopischen Methode
hat er gemeinsam, daB ein sehr erheblicher technischer Aufwand getrieben
werden muf. Damit die Arbeiten auf breiter Basis stattfinden kénnen, sind viele
Atomumwandlungsanlagen (Zyklotrons, VAN-DE-GRAAFF-Generatoren, Kaskaden-
Generatoren), Anlagen zuy Anveicherung seltener Isotope, Chemische Laboratorien,
Meplaboratorien mit zahlreichen Zdhlvohr- und Elektrometer-Mefplitzen sowie
empfindliche Massenspektrometer notwendig. Zum groBen Teile sind diese Hilfs-
mittel erst im Laufe mehrerer Jahre und in miihevoller Arbeit durch Spezialisten
aufzubauen. Die Schaffung der apparativen Voraussetzungen erfordert daher
eine ungewthnlich frithzeitige und groBzilgige Planung.

Solange die genannten Anlagen nicht in wiinschenswerter Leistungsfihigkeit
und Zahl zur Verfiigung stehen, ist man gezwungen, die kernphysikalischen
Markierungsmethoden besonders rationell durchzufithren. Aus diesem Grunde
wurde trotz der Zeitverhiltnisse und der aus ihnen folgenden starken persénlichen
Beanspruchung die vorliegende Arbeit unternommen. Sie enthdlt die physi-
kalischen Grundlagen in einer auf den praktischen Einsalz zugeschwittenen Form.
Einen weiteren Sinn dieser Veréffentlichung sieht der Verfasser darin, daB sie
die Abschitzung des fiir bestimmte Themen jeweils notwendigen Aufwandes
im voraus ermoglichen soll. Die systematische Durcharbeitung und zusammen-
fassende Darstellung der Grundlagen kernphysikalischer Markierungen erschien
nicht zuletzt deswegen angebracht, weil ihr Einsatz in der Regel von Chemikern,
Biologen und Medizinern, die der Physik dieser Verfahren naturgemifB ferner
stehen, erwogen und durchgesetzt wird.

Damit der Leser nicht allein aus der Theorie die Weite des Arbeitsgebietes
und die groBen Moglichkeiten dieses Sektors der angewandten Kernphysik sich
vorzustellen genétigt ist, bildet ein Literaturverzeichnis mit den Themen mehrerer
hundert’ Arbeiten iiber Anwendungen den Abschlufl des Buches.

Fiir wirksame Hilfe bei der Kldrung wichtiger Fragen und bei der Zusammen-
stellung der Tabellen hat der Verfasser Herrn Dr. O. HAXEL und seinen Mit-
arbeitern H. REiBEDANZ und Dr. R. RiCcHTER zu danken, ebenso den Herren
Dr. H. J. Bor~ und Dr. H. FRIEDRICH FREKsA fiir wertvolle Literaturhinweise.
Besonders verpflichtet bin ich dem Herrn Reichspostminister fiir die Foérderung
unserer Forschungsarbeit.

Berlin, im Juni 1943.

MANFRED BARON VON ARDENNE.
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A. Die beiden kernphysikalischen
Indikatormethoden.

Die moderne naturwissenschaftliche Forschung verfiigt iiber zahlreiche
empfindliche Methoden zur Markierung von Atomen, Molekiilen und iiber-
molekularen Bauelementen. Eine Markierungsmethode ist um so besser, je
groBer ihre Empfindlichkeit, je einfacher ihre Handhabung und je geringer die
durch sie hervorgerufene Verinderung der markierten Substanz ist. Es wire
naheliegend anzunehmen, daf die Forderung nach mdglichst kleiner Beein-
flussung der zu kennzeichnenden Einheit durch den Markierungsvorgang bei
Anniherung an die Atomdimensionen immer schwerer zu erfiillen ist. Daher
ist es von groBer Bedeutung, daB die Kernphysik zwei elegante Verfahren
liefert, die eine Markierung des Atoms ohne Eingriff in die chemisch wirksame
4duBere Elektronenhiille erlauben.

Durch Ausnutzung kiinstlicher oder natiirlicher Radioaktivitit zur Mar-
kierung gelingt es, eine duBerst hohe MeBempfindlichkeit sicherzustellen, da man
mit verhéltnismdBig wenig radioaktiven Atomen auskommt, deren Strahlung
in der Regel noch keine Riickwirkung auf den Ablauf des zu untersuchenden
Vorganges hat. .

Die zweite kernphysikalische Indikatormethode benutzt die Tatsache, daB
eine groe Anzahl von Elementen aus mehreren Isotopen besteht. Ihr von
Natur aus konstantes Mischungsverhiltnis 148t sich durch die Methoden der
Isotopenanreicherung kiinstlich verindern. Durch Benutzung solcher in ihrem
Mischungsverhidltnis gestérter Elemente wird in Verbindung mit geeigneten

MeBmethoden ebenfalls eine recht empfindliche und praktisch riickwirkungsfreie
Markierung erreicht.

I. Die radioaktiven Isotope als Indikatoren.

Bei dem Verfahren der radioaktiven Indikatoren! wird im allgemeinen einem
inaktiven Element oder einer vorliegenden Verbindung desselben ein radio-
aktives Isotop in gewichtsloser Menge beigemischt. Diese Mischung kann durch
keinerlei chemische Prozesse wieder getrennt werden. Bei einer Unterteilung der
Mauschung ist in jedem Fall das Verhdltnis von Strahlung zur Gewichismenge, die
sog. spezifische Aktivitit, gleich dem wrspriinglichen Verhiltwis. Ist dieses Ver-
héaltnis bekannt, so kann durch Messung der Aktivitit das Gewicht des mar-
kierten Elements ermittelt werden. Die mit einer bestimmten MeBgenauigkeit
auf diese Weise meBbare kleinste Gewichtsmenge? 148t sich in jedem einzelnen

! Hevesy, G.: Application of radioactive indicators in biology. Ann. Rev. Biochemistry
9, 641 (1940) und die dort angegebene dltere Literatur. — PaNETH, F. A.: Radioelements
as indicators. New York 1928. — ERBACHER, O. u. K. PuiLipp: Die Identifizierung der
durch Neutronen erzeugten kiinstlichen Radioelemente und ihre Verwendung in der Chemie
als Indikatoren. Z. angew. Chem. 48, 409 (1935). — Hamun, O.: Applied radiochemistry.
London 1936.

2 GroBenordnung einer unter folgenden Annahmen z. B. mit 10% Genauigkeit meBbaren
Phosphormenge 10~° g! (Zahlrohrverfahren, 1 Min. MeBdauer. Im Zyklotron hergestellte

Gesamtaktivitat 10" f-Teilchen/Min. Gewicht der Auffingersubstanz 0,1 g. Keine An-
reicherung!)

v. Ardenne, Isotope als Indikatoren,

1



2 Die beiden kernphysikalischen Indikatormethoden.

Fall aus den weiter unten gebrachten Zahlenwerten iiber erforderliche und
erreichbare Aktivitat und iber die erreichbare Anreicherung abschitzen.

Obwohl die ersten Versuche (G. voNn HEVESY, 1923) mit natiirlich-radioaktiven
Isotopen vorgenommen wurden, kommen heute bei Arbeiten in dieser Richtung
praktisch ausschlieBlich kiinstlich hergestellte radioaktive Isotope zur Anwendung,
nachdem es im letzten Jahrzehnt gelungen ist, leistungsfihige Afomumwandiungs-
anlagen zu entwickeln, die bei den meisten Elementen die Herstellung radio-
aktiver Isotope in zum Teil recht erheblicher Menge erlauben. Als primire
Energiequelle fiir die kiinstlichen Atomkernumwandlungen dienen dabei hoch
beschleunigte Kerne von leichtem oder schwerem Wasserstoff oder auch von
Helium. Die Beschleunigung dieser Kerne erfolgt durch elektrische Felder und
zwar in Kaskadengeneratoranlagen und vaAN DE GRAAFF-Generatoranlagen bis
zu Voltgeschwindigkeiten von 1 bis 3 Millionen Volt und in Zyklotronanlagen
nach dem von E. O. LAWRENCE angegebenen Prinzip des Resonanzbeschleunigers
auf Voltgeschwindigkeiten von iiber 10 Millionen Volt. Alle diese Anlagen sind
heute bereits zu sehr hoher technischer Vollkommenheit entwickelt. In den
groBten Atomumwandlungsanlagen wird die von natiirlichen Quellen (Pripa-
raten von einem Radiumgehalt der GréBenordnung 1 g) abgegebene Energie
um mehr als das Zehntausendfache iibertroffen. Ob eine vorliegende Forschungs-
aufgabe unter Mitwirkung eines Zyklotrons bearbeitet werden muB oder ob
Anlagen geringerer Leistungsfihigkeit schon geniigen, hingt bei der gegebenen
Empfindlichkeit der Nachweismethoden von der Ausbeute der giinstigsten jeweils
benutzbaren Kernreaktion und der Halbwertszeit der giinstigsten benutzbaren Zer-
fallsveaktion ab, ferner von den Verlusten bei Gewinnung und Anwendung. Je
.nach der Bestrahlungsart wird ein mehr oder weniger winziger Bruchteil der
vorhandenen Atomkerne getroffen und umgewandelt. Stets bleibt der Ballast
an inaktiven Atomen sehr gro. Daher kommt bei vielen chemischen und bio-
logischen Verwendungszwecken zur Beurteilung der Einsatzméglichkeiten noch
die GroBe der im einzelnen Falle mit Hilfe meist chemischer Verfahren erziel-
baren Anreicherung des vadioaktiven Isotops hinzu. Von sehr groBem EinfluB
auf die Intensitdtsverhéltnisse ist die schon erwihnte Halbwertszeit der Zer-
fallsreaktion. Die Aktivitdt der kiinstlich hergestellten Substanz ist bei gegebener
Zahl aktivierter Atome deér Halbwertszeit umgekehrt proportional. Da die im
Laufe der Untersuchung durchzufithrenden physikalischen und chemischen Pro-
zesse eine gewisse Zeit erfordern, besteht jedoch eine durch diese Zeit bestimmte
untere Grenze fiir die Halbwertszeit. Praktisch wird mit Halbwertszeiten zwi-
schen etwa 10 Minuten und 1 Jahr gearbeitet. Die Kurve der Hdiufigkeit von
Halbwertszeitenl, die ein flaches Maximum bei Zeiten von 1 bis 2 Stunden auf-
weist, zeigt, dal etwa 809 aller bekannten Halbwertszeiten innerhalb dieses
Intervalls liegen.

Eine Variation des Verfahrens der radioaktiven Indikatoren, die sich beispiels-
weise in einer Patentschrift der Fried. Krupp AG.2 vorgeschlagen findet, besteht
in folgendem: Geringe Beimengungen einer Substanz werden dadurch ermittelt,
daB der Mischkérper mit Hilfe einer Atomumwandlungsanlage bestrahlt und eine
fiir die Beimengung charakteristische Kernreaktion zur Indikation dient. Dieses
Verfahren ist allerdings auf solche Fille beschrinkt, wo nicht eine Vielzahl
konkurrierender Prozesse oder allzu geringe Abweichungen der Halbwertszeiten
beteiligter Kernprozesse eine sichere Entwirrung erschweren. Die praktische
Durchfiihrung dieser Form des Verfahrens zur Analyse sehr geringer, chemisch
schwer nachweisbarer Kohlenstoffbeimengungen in Eisen ist in einer neueren

1 Vgl Fxg 35 in W. Hante: Kimnstliche Radioaktivitat. Jena: G. Fischer 1939.
? D.R.P. 732312 vom 22. 4. 42. Erfinder Dr. FAHLENBRACH und Dr. SCHLECHTWEG.
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Verdifentlichung?! ausfiihrlich beschrieben. So gelingt es bei dem vorgenannten
Beispiel mit Hilfe der unten erwdhnten 1 Million Volt Bandgeneratoranlage des
Verfassers, noch Kohlenstoffgewichtsanteile von unter 10~* in Eisen nachzu-
weisen. Dieser kernphysikalische Weg bildet eine wertvolle Erginzung zu den
Méglichkeiten der chemischen Analyse und zur quantitativen Spektralanalyse?.
Trotzdem soll er im Rahmen dieser Schrift nicht niher dargestellt werden,
da-er bisher nur in wenigen besonders glinstig gelagerten Fallen beschritten
worden ist.

Ihre hohe Empfindlichkeit verdankt die Methode der radioaktiven Indikatoren
der Tatsache, daB3 MeBanordnungen zur Verfiigung stehen, die bereits die ein-
zelnen Elementarprozesse der Kernreaktionen anzeigen. Zur Bestimmung der
Radioaktivitit dienen in erster Linie die sehr bequem zu handhabenden Ein-
richtungen mit GEIGER-MULLERschem ~ Zahlrohr, Verstirker und nachge-
schaltetem Zahlwerk, aber auch die photographische Platte und die WriLson-
Kammer. In Fillen, wo geniigende Strahlungsintensitit zur Verfiigung steht,
kommt als Nachweismethode noch die Kombination Ionisationskammer-
Elektrometer zum praktischen Einsatz.

II. Die stabilen Isotope als Indikatoren.

Von einigen wichtigen Elementen, insbesondere kleiner Ordnungszahl, sind
nur stabile Isotope oder solche Isotope bekannt, deren Halbwertszeit zu kurz
oder zu lang fiir das zunichst besprochene Verfahren ist. Dies gilt besonders
fir diejenigen Elemente, aus denen die lebenden Organismen vorwiegend auf-
gebaut sind, ndmlich H, C, N und O. Gerade fiir die Untersuchung des Stoff-
wechsels organischer Bestandteile in lebenden Systemen, aber auch fiir viele
andere an diese Elemente gebundene Forschungsarbeiten hat die im folgenden
referierte Markierungsmethode? groBe Bedeutung. Bekanntlich setzen sich die
meisten Elemente aus mehreren Isotopen mit stark verschiedener Hiufigkeit
zusammen. Durch kiinstliche und mdéglichst starke VergréBerung der relativen
Haufigkeit eines zunichst seltenen Isotops mit Hilfe eines der bekannten Ver-
fahren* zur Isotopenanreicherung oder Isotopentrennung kénnen Elemente ge-
schaffen werden, die sich chemisch in keiner Weise3, physikalisch dagegen sehr
stark von den in der Natur vorkommenden Elementen unterscheiden. Die
physikalische Unterscheidung kann im Gebiet sehr kleiner Ordnungszahlen, z. B.
durch sehr genaue Methoden der Dichtebestimmung, sonst aber zweckmiBig
durch sog. Massenspektrometer vorgenommen werden. Die bekannteste Form des
Massenspektrometers® besteht aus einer spaltférmigen Ionenquelle, mit der von
der zu untersuchenden gasférmigen (oder festen) Substanz Ionenstrahlen homo-
gener Geschwindigkeit der GréBenordnung 1000 V hergestellt werden. Diese
werden dann magnetisch zerlegt und gelangen nach Fokussierung durch den
Austrittsspalt zur IntensititsmeBeinrichtung. - In den modernen Ausfithrungs-

1 ARDENNE, M. v. u. F. BERNHARD: Ein kernphysikalisches Verfahren zur Bestimmung
geringer Kohlenstoffzusatze in Eisen. Z. Phys. 122, 740 (1944).

2 DoPeEL R. u. K.: Die Unterschreitung der spektralanalytischen Nachweisbarkeits-
grenze eines Spuren-Elementes durch die Analyse der kernphysikalischen Emissionen.
Phys. Z. 12, 261 (1943).

8 ScHOENHEIMER, R. and D. RiTTENBERG: The application of isotopes to the study of
intermediary metabolism. Science, New York 87, 221 (1938). — Studies in protein meta-
bolism. J. biol. Chem. (Am.) 127, 285 (1939) und die dort angegebene &ltere Literatur.

¢ WALCHER, W.: Isotopentrennung. Erg. exakt. Naturw. 18, 155 (1939).

5 Nur in bezug auf die beiden Isotope H und D gilt dies nicht meht streng!

& N1er, A.O.: A. Mass Spectrometer for Routine Isotope Abundance Measurements.
Rev. Scientific Instruments 11, 212 (1940).

1%
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formen dieser Massenspektrometer lassen sich Haufigkeitsunterschiede benach-
barter Isotope von 1% und darunter bequem messen, so daB3 auch diese Mar-
kierungsmethode den Vorzug groBer Empfindlichkeit besitzt. In dem Male, wie
es in der Zukunft gelingt, Isotopenanreicherungen und Isotopentrennungen auch
im Bereich héherer Massenzahlen mit nennenswerten Gewichtsmengen praktisch
zu verwirklichen und industriell durchzufithren, diirfte die Markierungsmethode
mit stabilen Isotopen auch im Bereich héherer Massenzahlen hiufiger zur Er-
ginzung der Markierungsmethode mit radioaktiven Isotopen herangezogen
werden.

AbschlieBend sollen die Vorteile und Nachteile der beiden besprochenen Indi-
katorverfahren kurz betrachtet werden. Zur Zeit stehen wesentlich mehr radio-
aktive als stabile Isotope in einer fiir die Markierung ausreichenden Menge zur
Verfiilgung. Dieser Tatsache steht bei Anwendung stabiler Isotope der Vor-
teil gegeniiber, daB die Markierung iiber beliebig lange Zeiten erhalten bleibt.
Diese Eigenschaft gewinnt groBe Bedeutung, wenn sehr lang dauernde chemische
Prozesse (z. B. fiir. die Reindarstellung von EiweiBlen) im Laufe der Unter-
suchung durchgefithrt werden miissen. Das ndhere Studium der Empfindlich-
keiten beider Methoden in den spiteren Kapiteln wird zeigen, daB3 das Verfahren
mit radioaktiven Indikatoren auch solche Vorginge aufzukliren vermag, bei
denen der Anteil des gemessenen Endproduktes duBerst klein wird, und daB
auch das Verfahren mit stabilen Indikatoren noch bei recht erheblichen Sub-
stanzverdiinnungen Messungen zuliBt. Ein Anwendungsgebiet, auf dem das
Indikatorverfahren mit stabilen Isotopen hiufig mit Erfolg eingesetzt worden
ist, liegt bei den Problemen, wo es darauf ankommt zu entscheiden, ob ein
Austausch bestimmter Atome iiberhaupt stattfindet oder nicht. — Die gleich-
zettige Markierung von zwer oder mehreren Atomarten im Ausgangsmolekiil, die
fiir Kontrollen oder fiir spezielle Aufgaben sehr niitzlich werden kann, ist bei
der zuletzt genannten Methode oder bei gleichzeitigem Einsatz beider Methoden
wegen der gegenseitigen Unabhéngigkeit der Messungen leicht durchfithrbar. In
ghnlicher Weise kann auch eine Awnzahl verschiedener Ausgangsmolekiile gleich-
zeitig markiert werden. Die vorgeschlagene mehrfache Markierung diirfte in der
Zukunft vor allem fiir Stoffwechseluntersuchungen gréfere Bedeutung erlangen,
bietet sie doch die Méglichkeit, durch einfache Vergleichsmessungen z. B. selek-
tive Anreicherungen bestimmter Elemente oder Molekiile in bestimmten Raumen
der untersuchten Systeme zu erkennen und in Zahlen festzulegen. — Wéhrend bei
der Anwendung stabiler Isotope oft komplizierte Prozesse zu ihrer Isolierung,
Reinigung und Messung notwendig sind, hat das im folgenden Abschnitt ndher
betrachtete Verfahren mit radioaktiven Indikatoren den Vorteil, dafBl diese
Indikatoren besonders leicht und hiufig sogar an lebenden Organismen ohne
Substanzabnahme messend verfolgt werden kénnen.



B. Das Indikator-Verfahren
mit radioaktiven Isotopen.

I. Die Mefmethoden.

Beim Zerfall kiinstlich radioaktiver Isotope werden ausschlieBlich Elektronen,
Positronen und y-Quanten emittiert. Sowohl die Teilchenenergien als auch die
Strahlungsenergien liegen, wie eine weiter unten wiedergegebene Tabelle im
einzelnen erkennen l4Bt, in der GréBenordnung zwischen etwa 0,05 MeV und
mehreren MeV. Zum Nachweis von Elektronen und Positronen dieses Energie-
bereiches diirfen zwischen die strahlende Substanz und den MeBindikator nur
Schichten geschaltet sein, die etwa 107! mm Aluminium dquivalent sind. Dem-
gegeniiber ist es zum Nachweis der durchdringenden y-Strahlung des genannten
Hirtebereichs ohne weiteres moglich, zwischen strahlende Substanz und den
MeBindikator beispielsweise organische Schichten von mehreren Zentimetern
Dicke zu bringen, besonders dann, wenn eine merkliche Absorption durch einen
entsprechenden Korrekturfaktor berticksichtigt wird. Diese Tatsache ist bei-
spielsweise von grofer praktischer Bedeutung, wenn Untersuchungen an gréB3eren
lebenden Organismen durchgefithrt werden sollen!. Dank dieser Eigenschaft
sollte es méglich sein, z. B. in Verbindung mit mehreren scharf ausgeblendeten
und auf eine Stelle gerichteten Strahlungsempfingern sogar die Verteilung der
-Aktivitiat im Korperinnern an groBeren lebenden Organismen messend zu ver-
folgen. Da selbst unter Anwendung von sehr vielen gerichteten Nachweis-
einheiten (Herbeifihrung der Richtwirkung z. B. durch Anordnung des Nach-
weisgerites in einem einseitig getffneten Bleikanal) der erfate Raumwinkel
klein bleibt gegeniiber demjenigen bei Anordnung des Nachweisgerites in un-
mittelbarer Nihe der strahlenden Substanz, und da ferner der Ausbeutefaktor
selbst bei einer der y-Strahlhirte angepaBten Ausfithrung des Strahlungs-
empfingers wesentlich kleiner ist als bei dem Nachweis von Elektronen oder
Positronen (infolge der nicht vollstindigen Absorption der y-Quanten im Zihl-
rohr), diirfte dieses Vorgehen beschrinkt sein auf Fille, wo dank besonders
leistungsfihiger Zyklotronanlagen ungewohnlich groBe Aktivititen zur Ver-
fiigung stehen. Eine weitere Einschriankung fiir den Einsatz dieser Variation
des Verfahrens liegt darin, daB bei sehr vielen Zerfallsprozessen tiberhaupt keine
y-Quanten zur Aussendung gelangen.

Als praktisch wichtigste Nachweismethoden fiir die emittierten Teilchen
bzw. Strahlungsquanten haben das Zdhlrohrverfahren und das photographische
Verfahren zu gelten.

1 Im Vorwort wurde die Ansicht geauBert, daB die Indikatormethoden zur Schaffung
neuer, exakter Heilmethoden herangezogen werden kénnen. Im Zusammenhang mit den
hier besprochenen Messungen an groBeren lebenden Organismen sei durch ein Beispiel
diese Auffassung naher begriindet. Die sichere Ortsbestimmung von Eiterherden ist bekannt-
lich ein groBes bisher nur sehr unvollkommen geldstes Problem der Medizin. In einem
Ende 1942 an Herrn Prof. A. BuTENANDT, den Direktor des Kaiser Wilhelm-Institutes fir
Biochemie, gerichteten Brief hat der Verfasser vorgeschlagen, ein geeignetes kiinstliches
radioaktives Isotop (vgl. unten Tabelle I) in eine solche Substanz einzubauen, die die Eigen-
schaft hat, sich im lebenden menschlichen Kérper mit den weilen Blutkérperchen, und nur
mit diesen, zu vereinigen. Beispielsweise durch Einspritzen dieser markierten Substanz
in die Blutbahn wiirden die Leukozyten nach einiger Zeit radioaktiv werden und man
konnte den Ort ihrer starken Anhiufung, d. h. den Eiterherd von auBen mit den hier be-
sprochenen Methoden bestimmen.
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Die MeBmethoden. 7

a) Das Zihlrohrverfahren.
Methode und Bestimmung der erforderlichen Aktivitat.

Die auBerordentliche Empfindlichkeit des Zihlrohrverfahrens, bei dem be-
kanntlich einzelne Zerfallsprozesse gezihlt werden, beruht darauf, dal im Zahl-
rohr nach GEIGER-MULLER! die im elektrischen Zylinderfeld durch den Elemen-
tarproze ausgeléste StoBlawine schlieBlich so viele Ladungstrager umfaBt, daBl
iiber geeignete nachgeschaltete Rohrenverstirker die Steuerung von Zahlwerken
oder Oszillographen gelingt.

Die Ausfithrung von Zihlrohren fiir Messungen an radioaktiven Indikatoren
sind in Fig. 1 unten rechts dargestellt. Durch geeignete Bemessung der duBeren

Fig. 2. Ausfilhrung einer Zihlrohreinheit.

Zylinderelektrode und durch dichte Anniherung der strahlenden Substanz an
die Zahlrohrwand gelingt es, einen verhéltnismiBig groBen Raumwinkel aus-
zunutzen. Das Zihlrohr registriert naturgemaB nicht nur die von der Indikator-
substanz emittierten Teilchen, sondern auch die ¢-Strahlung des Erdbodens usw.
sowie die kosmische Ultrastrahlung. Die beiden stérenden Strahlungen ver-
anlassen bei dem gezeichneten Zihlrohr mit etwa 25 cm? Oberfliche unter den
Srtlichen Verhiltnissen-des Lichterfelder Laboratoriums bereits die Anzeige von
etwa 60 Teilchen/Minute. Durch Einbau des Zahlrohres z. B. in einen Abschirm-
kasten mit 20 mm Bleiwinden 148t sich dieser sog. Nulleffekt auf ungefahr 25 bis
30 Teilchen/Minute herabsetzen. Die Bauweise eines solchen Abschirmkastens mit
einer Schlittenvorrichtung zur bequemen dichten Heranfiihrung der Substanz
mit dem radioaktiven Isotop an das Zihlrohr ist ebenfalls in Fig. 1 mit dar-
gestellt. Die Ausfilhrung einer Zihlrohreinheit dhnlicher Bauart zeigt die
Photographie Fig. 2. Bei der gewihlten Geometrie ergaben Messungen von

! GEIGER, H.: Negative und positive Strahlen. Handbuch der Physik. Berlin: Springer
1933.
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F. G. HouTtErMANS im hiesigen Laboratorium mit Hilfe von Standards aus
Uranglas von 22-327!mm mit genau bekanntem Urangehalt, daB jedes dritte
emittierte fS-Teilchen vom Zihlrohr angezeigt wurde. Daraus folgt eine An-
sprechwahrscheinlichkett dieses p-Zdhlrohres von '/;. Sorgt man dafiir, daf3 die zu
messende Substanz mit dem radioaktiven Isotop auf die angegebene Fliche ver-
teilt wird und daB ihre Schichtdicke zusammen mit der geringen Massendicke
der Zdhlrohrwand klein bleibt gegen die Eindringtiefe der emittierten Teilchen

- Stromtorréfire
Lahlrotr AEG St/0ziTA
Schnellzdliwerk
nach Flamersfeld
i I MelBbereich
Tf|  7uf SomA
Magﬂg//:s'cﬁep Gorler Trafo
Spannungs- Gleichhatter Ne 38 |
Siemens Type ES rgl 220/100 S MelS-
100VA AZ12 O beraich
o— . a0V
220V | b " 1uF
= Y
JesUkQ
Je gTMQ
Philips
1875 P-01 o7
L N Mel3bereich
T 2000V
Girler Trafo ' ' _L_
Type 20057 =

Fig. 3. Gesamtschaltung einer ZahlrohrmeBanlage.

von der jeweils gegebenen Energie (unten Tabelle I), so bleibt der obige Zahlen-
wert fiir die Ansprechwahrscheinlichkeit erhalten. Die Bedingung geringer
f-Teilchenabsorption in der Schicht bedeutet y -4 < 1 (y = Absorptions-
koeffizient in cm™, d = Schichtdicke in cm). Fiir die Energien von 0,1 bis 2 MeV
besitzt Massenabsorptionskoeffizient y/p Werte zwischen 220 und 4. Bei bekannter
Ansprechwahrscheinlichkeit ist die jeweilige Aktivitdt des strahlenden Stoffes
nicht nur relativ zur Aktivitit anderer Priparate, sondern auch ihrem absoluten
Wert nach bestimmt.

Die Schaltung einer Verstirkereinvichtung mit Hochspannungsnetzgerdt zur
Zihlrohreinheit, die sich praktisch gut bewihrt hat, ist in Fig. 3 mit allen Daten
angegeben. Eine Erliuterung der in tblicher Weise mit NEHER-HARPER-Ein-
gangskreis und’ Stromtorréhre arbeitenden Schaltung eriibrigt sich in diesem
Zusammenhang!. Erwidhnt sei nur, daB zur volligen Konstanthaltung der

1 Vgl. hierzu z. B. F. REHBEIN: Verstirker und Netzgerite fiir den Betrieb mit Zahl-
rohren. Chem. Techn. 15, 29 (1942). ’ ’
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Verstidrkungseigenschaften und vor allen Dingen des Arbeitspunktes auf der Zihl-
rohrcharakteristik sich die Vorschaltung eines magnetischen Gleichhalters vor
das Hochspannungsgerit des Zahlrohres und den Netzteil des Réhrenverstirkers
als zweckmiBig erwiesen hat. Eine Einrichtung nach Art der Fig. 3 registriert
mit dem angegebenen Zihlwerk nach Messungen des Verfassers periodische Im-
pulsen (und streng genommen nur diese) von etwa 7-1073sec. Trotz dieses
hohen Auflosungsvermégens ist bei Aktivititsmessungen, denen naturgemil
eine statistische Teilchenfolge zugrunde liegt, darauf zu achten, daB héch-
stens Aktivititen bis zu 1500 Zihlst68en pro Minute vorkommen. Bei noch
hoéheren Aktivitdten! ist, da eine definierte kiinstliche Schwichung des Prépa-
rates oder eine Messung bei stirker abgeklungener Intensitit oft Schwierigkeiten
bereitet, die Zwischenschaltung einer zweckmifig mehrstufigen Untersetzer-
einheit mit Hochvakuumelektronenréhren niitzlich. Solche Untersetzer bewirken,

Fig.4. Blick auf eine der ZihlrohrmeBanlagen im Laboratorium des Verfassers.

daB nur jeder 2., 4., 8. oder 16. Ziahlstof3 registriert wird. Durch die Untersetzung
der StoBzahlen wird die Frage der StromstéBe im Zahlwerk zugleich etwas regel-
maBiger, wodurch eine weitere Entlastung des mechanischen Zdhlwerkes ein-
tritt. Bei den angegebenen Bauelementen empfiehlt es sich nicht, {iber eine
16fache (4stufige) Untersetzung hinauszugehen, weil sonst bei der vorliegenden
Bemessung die Tétigkeit des Verstirkers selbst nicht mehr zu vernachldssigen
wire. Fiir die zukiinftige Entwicklung der kernphysikalischen Zahltechnik scheint
trotz des zunichst geringeren ausgenutzten Raumwinkels der Einsatz des
Elektronenvervielfachers als Elektronenzdhler * in Kombination mit einem Breit-
bandverstirker und gegebenenfalls mit nach den Erfahrungen der Fernsehtech-
nik bemessenen Uritersetzerschaltungen aussichtsreich, weil bei diesem Vor-
gehen die Spanne zwischen gréBter und kleinster meBbarer Aktivitdt mehrere
GroBenordnungen weiter ist als bei den heute iiblichen Zihlanlagen. Aus
diesem Grunde sind entsprechende Entwicklungsarbeiten im hiesigen Labo-
ratorium eingeleitet worden. — Fiir besonders grofe Aktivititen empfiehlt sich
die einfache und bekannte Zdhlrohrstrommessung oder die Strommessung wmit
Tonisationskammer und Elektrometer.

1 Bis 2000 Teilchen pro Minute kann noch unter Anwendung einer Korrekturrechnung

gemessen werden.
2 Bav, Z.: Elektronen-Vervielfacher als Elektronenzahler. Z. Phys. 117, 227 (1941).
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Die Ansicht einer ZihlrohrmeBanlage nach Fig. 3 bringt die Photographie
Fig. 4. Um einen Uberblick iiber den erforderlichen Aufwand zu geben, sei
erwihnt, daBl im Laboratorium des Verfassers zur Zeit 7 ZihlrohrmeBanlagen
und 4 MeBplitze mit Ionisationskammer und Eléktrometer zur Verfiigung stehen.
Die Moglichkeit, gleichzertig mit einer Anzahl unabhingiger MeBeinrichtungen
die Aktivitit bestimmen zu kénnen, ist wertvoll, wenn mit Isotopen kurzer
Halbwertszeit -gearbeitet . werden mufl und vor allem dann, wenn auBerdem
das Schicksal der markierten Substanz bei mehrgliedrigen Reaktionsketten oder
raumlichen Verteilungsvorgangen ermittelt werden soll.

MeSivorgang M T s Zeitt
1. Empfindlichkeit des Zahlrohrs
_ (z. B. gemessen mit Uranstandard) (~ 10 min) N,
T o
2. Nulleffekt (~10 min bis N,
e Y2 41)
t, = Ende der
Bestrahlung
T3 —
3. Messung des Indikators (~10 bis 100 min) N, h _\ﬁ;l:izg der
t, = Ende der
) Messung
4. Empfindlichkeit des Zahlrohrs wie bei 1 N,
5. Nulleffekt ! T = T N,

1 Notierung der einzelnen Zeitwerte nur erforderlich bei Messung von Indikatoren mit
abklingender Aktivitit (s. unten).

Nulleffekt @ — ﬁ’_zjzg_&

MeBdauer des Nulleffekts 7g =1, + 75

\ Indikatoreffekt ~ E = N,—®  (St5Be/min)

Fehler von E  JE = & + g
T3 Tp

relativer Fehler = ¢ = éEEi

Fig. 5. Einzelmessung eines Indikators mit nahezu konstanter Aktivitat.

Im Interesse eines kleinen Nulleffektes des Zihlrohres ist bekanntlich bei
stirkeren Atomumwandlungsanlagen €in gréBerer Abstand zwischen diesen und
den Zihlrohrapparaturen wiinschenswert. Um trotzdem auch Isotope mit be-
sonders kurzer Halbwertszeit fiir die Arbeiten heranziehen zu kénnen, sind
vom Verfasser verschiedene Mef3pldtze bzw. chemische Laboratorien zur Durch-
fithrung von Abtrennungen mit den Bestrahlungsanlagen der beiden hiesigen
Institute durch Rohrpost verbunden worden.

Die Durchfiihrung und Auswertung der Aktivitdtsmessungen ist in den Fig. 5
bis 8 beschrieben!. Die MeBmethode wurde etwa in der vorliegenden Form vor
einigen Jahren durch F. G. HOUTERMANS im hiesigen Laboratorium eingefiihrt.

1 Bei Rechnung mit Ausdriicken der Form 1 — ¢—* kann bekanntlich fiir x < 1 die
Naherung 1 — ¢—*% &~ ¥ benutzt werden.
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wie die Einzelmessung an einem Indikator mit

konstanter Aktivitit durchgefiihrt wird. Etwas komplizierter ist die Berechnung

der Aktivitit eines Indika-
tors mit abklingender In-
tensitit gemaB Fig. 6. Der
riickdatierte Effekt E, ist
hierbei derjenige Effekt, der
bei Beginn der Messung zur
Zeit ¢, herrscht. Hieraus ist
der Anfangseffekt E, leicht
zu berechnen. Zum beque-
men Vergleich von Effekten
bei verschiedener Bestrah-
lungsdauer ist es zweckmi-
Big, den jeweiligen Anfangs-
effekt auf unendliche Be-
strahlungsdauer umzurech-
nen (Egy). Fig. 7 zeigt die
Auswertung einer Mefreihe
nach den Grundsitzen der
Fehlertheorie.

Da der Fehler bei Zih-
lung statistisch verteilter
StoBe umgekehrt proportio-
nal der Wurzel aus der
MeBdauer ist, erhebt sich
die Frage nach der ratio-
nellsten Aufteilung der Ge-

Indikatoraktivitét

Bestrahlungsdauer P=t,—t4
Ty=t—1
IndikatormeBdauer Tg=1lty—1;
gemessener Effekt E=N;— @
riickdatierter Effekt E, = _*T
1-—e Aty

J. == 0,693 + % (T = Halbwertszeit)

ATy €4To

1—e 27

Anfangseffekt E,= e4% - E,

Auf unendlich lange Bestrahlungsdauer umgerechneter
Effekt
1

Eaw= "7

.EO

Fig. 6. Einzelmessung eines Indikators mit abklingender Intensitat.

samtmeBdauer in IndikatormeBdauer und Messung des Nulleffektes. Fiir den
Fall nahezu konstanter Aktivitit gibt Fig. 8 das gesuchte Zeitverhiltnis in
Abhingigkeit vom Verhiltnis MeBeffekt zu Nulleffekt sowie auch den relativen

Fehler. Die graphische Dar-
-stellung Fig. 9 veranschaulicht
den Zusammenhang zwischen
Mefdauer und erforderlicher
Stofizahl fiir einen konstanten
Nullefferkt und zwei relativen
Mefigenauigkeiten. Die GréBe.
wurde zur Vereinfachung der
Darstellung eingefithrt. Der
aus Fig. 9 abgelesene StofS3-
zahlwert E ist mit den drei
dort definierten Faktoren %,
Ry, k3 zu multiplizieren, um
die tatsdchlich erforderliche
Gesamtaktivitit des Indika-

Anzahl der Einzelmessungen = #

=E, E,, E3- -+ E,

. 1
Gewicht der Einzelmessung Pi = —~

Einzelergebnisse

5
s o P1E1+P2Ea+"'15nEn
Gesamtergebnis E =
g it b2t b
Fehler des Gesamtergebnisses
5E V E+o, D
27 2te

relativer Fehler des Gesamtergebnisses

o3

Fig.7. Mehrfachmessung eines Indikators.

tors Eres zu finden. Der Faktor %, ergibt sich aus der Ansprechwahrscheinlich-
keit der Zihlrohreinheit zu etwa 3. Der Faktor k, beriicksichtigt bei Isotopen
mit kurzer Halbwertszeit gemdB Fig. 6 das Abklingen der Aktivitat. Die bei
dem Einsatz der bestrahlten Substanz sich z. B. durch Verteilung auf groBere
Volumina eintretenden Verluste bedingen einen weiteren Korrekturfaktor ;.
Aus den Beziehungen der Fig. g folgt die jeweils notwendige Anfangsradioaktivitit
der Indikatorsubstanz. Durch welchen Aufwand diese Aktivitit praktisch bei
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Forderung fiir rationelle Zeitausnutzung:
Die fiir die Messung zur Verfiigung stehende
Zeit =13+ T¢ ist so zwischen 7; und 74
aufzuteilen, da3 der MeBfehler von E = 4§ E
ein Minimum wird. Hieraus folgt:

T 1

_ wobei

nw Yrt1

£ ist
X = — .
D

02
Ll
0 z 4 & & 1 12 M 1 11 20

x=5-——>

E+®+OYE+®

T3

Fehlervon E 0E =

relativer Fehler

0E

§= = ]/(p Ve+1+vVr+1

Beziehung zur Ermlttlung der erforderlichen
StoBzahl:

wE—375-+.1/2
0 T
3.78
o 278
]/x+ 1Y+ 1

Fig. 8. Einzelmessung mit rationeller Zeitausnutzung.

der ausgewahlten Herstellungskernreak-
tion erzielbar ist, wird in einem spite-
ren Kapitel abgeschitzt werden.

b) Das photographische Verfahren.

Methode und Bestimmung
der erforderlichen Aktivitit.

Bei vielenim Vorwort erwdhnten An-
wendungen der Indikatormethode ge-
niigt es, durch verhiltnismiBig wenige
Messungen die bestimmten Volumen-
oder Gewichtselementen des Objektes
zugeordnete Aktivitit zu bestimmen.
Dann ist das hoch empfindliche und
sehr genaue Zahlrohrverfahren vorziig-
lich am Platze. Die Handhabung dieses
Verfahrens gestaltet sich um so schwie-
riger, je kompliziertere Verzweigungen
analysiert werden sollen. DafB bei Iso-
topen mit sehr kurzer Halbwertszeit in
solchen Fillen viele gleichzeitig benutz-
bare MeBplatze vorhanden sein miissen,
wurde schon oben erwihnt. Bei dieser
Sachlage ist es nicht {iberraschend, daB
in neueren Arbeiten? {iber die Anwen-
dung radioaktiver Indikatoren in Bio-
logie und Medizin das photographische
Verfahren zur Untersuchung der Aktivi-
tatsverteilung diinner Objektschichten
einen verhiltnismiBig groBen Raum
einnimmt. Die Registrierung der o&rt-

lichen Aktivitit erfolgt bei den kiinstlich radioaktiven Indikatoren, praktisch
ausschlieBlich durch die von ihnen ausgesandten Elektronen oder Positronen.

S1lBg/min
2 ]
] Arnafme:
g Mullefekt D=25 5550%e/min .
0" 4 / resultierende erforderliche Aktivitat
Lz 1703 Eres=Fky Ry k3 E
E 70,
% ) d=7% N 1 o
é ] 1 . 1™ Ansprechwahrscheinlichkeit =
S B
N U
& WS ™~ Abklingfaktor
8 T
NS 0=10% LTyt T0
S . 3
g 1 k2 - 1—e A1
%
¢ ks = Substanzverlustfaktor
"ar 7 ] " omin

Indikatormeldover=t;

Fig 9. Beziehung zwischen erforderlicher Aktivitit und IndikatormeBdauer fiir verschiedene MeBgenauigkeiten.

1Vgl. z. B. ] G. HAMILTON: Apphcatlons of Radioactive Tracers to Biology and Medicine.

J. applied Physics 12, 440 (1941).
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Da das Geschwindigkeitsspektrum der beim Zerfall emittierten Teilchen einen
kontinuierlichen Charakter besitzt und da achromatische Elektronenlinsen fiir
Abbildungssysteme mit rotationssym-
metrischen Optiken nicht zur Verfii-

gung stehen, kommt leider eine un-
mittelbare Abbildung der Aktivitits-
verteilung von Objekten durch die
emittierten Teilchen mit den Mitteln enger
der Elektronenoptik kaum in Frage. /owakt
In besonders gelagerten Fillen scheint
eine Abbildung mit achromatischen
elektronenoptischen  Zylinderlinsen-
systemen anwendbar. Der elektronen-
optische Weg einer Homogenisierung
und Ausrichtung der beim Zerfall
emittierten Teilchen durch mit den
Methoden der Héchstspannungstech-
nik erzielte Nachbeschleunigungsfelder
diirfte nur bei Zerfallsreaktionen mit
besonders niedrigen Energieen der
Teilchen bzw. bei Beschrinkung auf
durch die primiren Teilchen ausgeltste

Sekundirelektronen Aussicht haben. e

Inzwischen wird man sich begniigen T G letoment-
miissen, die Verteilung der f-Aktivitit durchmesser

in diinnen Objektivschichten auf dem ~ falbwertstreite
untarsuchen, Hiorhol wied die it Do o sy S G
den radioaktiven Isotopen durchsetzte

Schicht fest auf die registrierende photographische Schicht gepreBt. Beispiels-
weise bei der Aufnahme von Pflanzen ist es praktisch notwendig, zur Fernhaltung

// A3-Strahlung
s

|
1
|
|
I/ -

AN

1 akfive
Sehicht

“ Photo-
schicht

N
N
N
S
2

S

N
M

|
|
N
,',,/

W'

B Annatnen: . . i

L Bildelementschwirzung S~1 resultierende erforderliche Aktivitat
N Photomaterial: Eres=Fky*ky by ky ks E
v T Perutz Silber Eosir-Platie” .
SR N ) Messung 8.v. Borries mit ] b= ————— a2
QEW 20 Elottraman ' Raumwinkel
E § i Bildelement Ar-ett
NS : g Abklingfaktor — hy = S
S T =7mm . 1—e 4t
$ = \ ky = Substanzverlustfaktor
SE
S L
t;i)*“% i 5/70’3/9/173/7;; Bildelementzahl 2, ~ 10* bis 10°
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Fig.11. Beziehung zwischen erforderlicher Aktivitat, Bildelementzahl und Belichtungszeit fiir verschiedene
BildelementgréBen. (Durchrechnungsbeispiel siehe Seite 15.)
der Pflanzensifte von der Photoschicht eine diinne porenfreie Trennschicht
(z.B. Cellophan) vorzusehen. Der Faktor &, ist bei dieser Registrierungsart stets

! ErBACHER, O.: Radiographien durch kiinstliche Elektronenstrahler bei biologischen
Untersuchungen. Z. Photograph. 1, 141 (1939).
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nahezu 2, da die ganze nach einer Seite gehende Strahlung ausgenutzt wird.
Aus der Darstellung Fig. 10 ist unmittelbar einzusehen, daB die Abbildungs-
schirfe und die Empfindlichkeit dieser Methode sich um so giinstiger gestaltet,

Fig. 12. Kontaktradiographie der Verteilung von radioaktivem Phosphor in den Blattern einer Tomatenpflanze. Die
Blitter wurden von der Pflanze 36 Stunden nach Zugabe eines aktiven Phosphates in die Niahrlosung entfernt.
(Aufnahme Stout.)

je diinner die Priparatschicht ist, auf die die aktive Substanz konzentriert wird
und in gewissen Grenzen auch je diinner die Photoschicht ist. Ein Anpassungs-
optimuim ist praktisch etwa dann gegeben, wenn aktive Schicht und Photo-
schicht gleich diinn gewihlt werden. Mul} die Priparatschicht aus einem ur-
spriinglich sehr dicken Objekt beispielsweise mit Hilfe eines Mikrotoms heraus-
geschnitten werden, so geht die Verringerung der Schichtdicke natiirlich auf
Kosten der Substanzausnutzung. Vielfach kann durch Pressen!, Trocknen,

1 Vgl hierzu z. B. das Titelbild dieser Schrift.
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Veraschen sowie durch geeignet gefithrte chemische Manipulationen die Pripa-
ratschichtdicke reduziert und damit. der in Fig. 10 erlduterte Bildelement-
durchmesser der Kontaktradiographie herabgesetzt werden. Bei der photo-
graphischen Platte diirfte die Reduktion der Schichtdicke durch Verringerung
des Gehaltes an Bindemittel fiir die erreichbare Bildschirfe niitzlich sein.

Um wieder fiir die jeweilige Forschungsaufgabe die erforderliche Gesamt-
aktivitdt des benutzten Isotops vorausbestimmen zu kénnen, ist in Fig. 11 eine
Darystellung iiber die Bezichung zwischen erforderiicher Aktivitit, Bildelementzahl
und Belichtungszeit filr zwei verschiedene Bildelementgrofen gegeben worden. Die
Darstellung stiitzt sich auf Messungen von B. voN BORrIES! mit 220 kV-Elek-
tronen an der angegebenen Photoschicht. Fiir gréfere und mittlere Teilchen-
geschwindigkeiten dndern sich die Ordinatenwerte deswegen nicht wesentlich,
weil dem Ansteigen der kinetischen Energie bei zunehmender Teilchengeschwin-
digkeit die gréBere Durchdringungsfihigkeit der Teilchen entgegenwirkt. Als
notwendige Schwirzung eines stark bestrahlten Bildelements ist S=1 an-
genommen.

An Hand der einer amerikanischen Literaturstelle? entnommenen Kontakt-
radiographie Fig. 12 sei ein Beispiel fiir die Anwendung.der Darstellung Fig. 11
gegeben. Bei dieser Abbildung wird die Verteilung von radioaktivem Phosphor
in den Blittern einer Tomatenpflanze sichtbar. Die Blitter wurden von der
Pflanze 36 Stunden nach Einfithrung eines aktiven Phosphates in die Nahr-
I6sung entfernt. Mit Hilfe der Fig. 11 soll abgeschitzt werden, welche Gesamt-
aktivitait von radioaktivem Phosphor bei einer angenommenen Belichtungs-
zeit von 100 Stunden notwendig ist, um etwa ein Bild nach Art der Fig. 12 ent-
stehen zu lassen. Fiir diese Belichtungszeit und die auf diesem Bilde ungefihr
bestehende Bildelementfliche von 1 mm?2? entnehmen wir der Fig.11 eine
erforderliche Zahl §-Teilchen pro Minute von E = 102 Wie schon oben erwihnt,
ist bei Kontaktphotographie angenihert 2, = 2. Der Abklingfaktor berechnet
sich fiir Radiophosphor mit der Halbwertszeit 14,3 Tage und fiir einen Be-
lichtungsbeginn von 40 Stunden nach Ende der Bestrahlung sowie fiir ein
Belichtungsende von 140 Stunden nach SchluB8 der Bestrahlung zu &, = 1,2.
Den Verlusten an aktiver Substanz durch Verteilung auf mehrere Zweige der
Tomate und durch unvollkommene Aufnahme der Nihrlésung iiber die Wurzel
wird durch Wahl von k; = 20 Rechnung getragen. Der die Bildelementzahl
berticksichtigende Faktor wird fiir eine Aufnahme der in Fig. 12 vorliegenden
Schirfe und GréBe zu A, = 25000 angenommen. Gut durchgeschwirzt wird
das Negativ einer Aufnahme mit dem Charakter der Fig. 12 nur auf einer
Fliche, die etwa /,, der gesamten Bildfliche betrigt. Aus diesem Grunde wird
der Schwirzungsverteilungsfaktor zu ;= 0,05 geschitzt. Aus der Ablesung und
den fiinf besprochenen Faktoren folgt, daB zur Durchfithrung der Aufnahme
Fig. 12 bei 100stiindiger Belichtungszeit Radiophosphor mit einer Gesamtaktivi-
tit von ungefihr 7 - 108 -Teilchen pro Minute erforderlich ist. Diese Aktivitit
ist beispielsweise mit der weiter unten erwihnten Atomumwandlungsanlage von
1 Million Volt des Verfassers mit einer Bestrahlungsdauer von etwa 3 Stunden
(n, p-ProzeBl) zu erreichen. Zahlreiche mit Tomatenpflanzen unternommene
eigene Versuche? ergaben eine befriedigende Ubereinstimmung mit den Zahlen-
werten der vorstehenden Abschitzungen.

1 Borrigs, B. v.: Uber die Intensitatsverhiltnisse am Ubermikroskop I. Phys. Z. 43,
190 (1942).

2 HamirtoN, J. G.: L.c.

3 Bei diesen Versuchen und auch hier bei den Arbeiten, die zur Aufnahme des Titel-
bildes fiihrten, wurden dem Verfasser geeignete Pflanzenexemplare von der Versuchs-
station des Kalisyndikats, Lichterfelde Siid freundlicherweise zur Verfiigung gestellt.
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Interessant ist ein Empfindlichkeitsvergleich des Zihlrohrverfahvens mait dem
photographischen Verfahren. Bei einem solchen Vergleich entspricht der Null-
effekt beim Zihlrohrverfahren dem Schleierwert beim photographischen Ver-
fahren, und die Einzelmessung beim ersteren der Belichtung eines einzelnen
Bildelementes beim letzteren. Unter der Annahme, dal3 die IndikatormeBdauer
gleich der Belichtungszeit bemessen wird, und in Beriicksichtigung der Zahlen-
werte fiir die verschiedenen Faktoren &, bis %; bzw. %, bis k; bei den beiden
Verfahren ergibt sich die Faustregel, daB das Zahlrohrverfahren dem Photo-
verfahren etwa so viel an Empfindlichkeit iiberlegen ist, als bei dem letzteren das
Bild Bildelemente enthdlt. Bei Einsatz des photographischen Verfahrens fiir die
Durchfithrung einzelner Messungen ergibt sich also, dafl seine Empfindlichkeit
dem Zihlrohrverfahren nicht wesentlich nachsteht. Bei seinem Einsatz fiir die
Gewinnung von Bildern wird je nach der verlangten Giite der Kontaktradio-
graphien die erforderliche Gesamtradioaktivitat 3! bis 5 GréBenordnungen héher
liegen als die erforderliche Aktivitdt beim Zahlrohrverfahren.

II. Die verschiedenen Wege
zur Herstellung kiinstlich radioaktiver Isotope.

Seit der Entdeckung der kiinstlichen Radioaktivitdt im Jahre 1934 durch
I. Curie und F. Jorior sind mehr als 1 Dutzend Moglichkeiten aufgefunden
worden, um kiinstlich radioaktive Isotope herzustellen2. Unter diesen scheidet
die Mehrzahl der ProzeBarten fiir die hier besprochene Arbeitsrichtung aus, weil
bei ithnen entweder die Ausbeuten zu klein sind oder praktische und technische
Gesichtspunkte entgegenstehen. Es sind in erster Linie die drei im folgenden
besprochenen Wege, die zur Herstellung kiinstlich radioaktiver Isotope mit
hoher Aktivitdt herangezogen werden.

a) Direkte Bestrahlung stabiler Isotope mit schnellen leichten Ionen.

Der historisch naheliegende Weg zur Gewinnung radioaktiver Isotope ist
die BeschieBung stabiler Isotope mit schnellen leichten Ionen. Als Geschosse,
die gute Ausbeuten geben, kommen nur Protonen, Deuteronen oder a-Teilchen
in Frage. Damit diese Teilchen in den Bereich des beschossenen Kernes ein-
dringen und die Atomkernumwandlung auslésen, miissen sie eine so hohe Ge-
schwindigkeit besitzen, daB sie den abstoBenden jeden Kern umgebenden
Potentialwall mit gutem Wirkungsquerschnitt {iberwinden. Bei der absoluten
GroBe dieser Potentialschwelle, die bekanntlich mit zunehmender Ordnungszahl
des beschossenen Kernes stark ansteigt, kommt fiir die Herstellung der hoch
beschleunigten Ionen zum Zwecke der unmittelbaren Bestrahlung fast aus-
schlieBlich das Zyklotron® in Frage, denn nur dieses gestattet die erforderlichen
Voltgeschwindigkeiten zu erreichen. Die meisten Prozesse, die bei direkter Be-
strahlung zu radioaktiven Isotopen fithren, benutzten Deuteronen als Geschosse.
Da die Umstellung und optimale Einjustierung eines Zyklotrons auf andere
Teilchenarten auBerordentliche Schwierigkeiten bereitet, wird man praktisch nur
mit einer GeschoBart, und zwar mit Deuteronen arbeiten. Aus diesem Grunde
sind in der weiter unten gegebenen Zusammenstellung fiir den Fall der direkten

1 Vgl. zu dieser Zahlenangabe beispielsweise die relativ unscharfen Mikroradiographien
von Mikrotomschnitten in den Fig. 12 bis 15 der Arbeit J. G. HamIiLTON, 1. c.

2 Vgl. z. B. J. MaTtrAaucH u. S. FLUGGE: Kernphysikalische Tabellen. Berlin: Springer
1942 und W. RigzLER: Tabellen und Tafeln zur Kernphysik. Bibliographisches Institut.
Leipzig 1942.

3 LAWRENCE, E. O. and D. CooksEy: On the Apparatus for the Multiple Acceleration

of Light Ions to High Speeds. Phys. Rev. 50, 1131 (1936) und die dort angegebene altere
Literatur.
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Bestrahlung nur Reaktionen aufgefiihrt, die bei Beschul mit Deuteronen ent-
stehen.  Die Mehrzahl der heute bekannten Zyklotron-Anlagen besitzt Polschuh-
durchmesser von etwa 1 m und Magnetfeldstirken in der Schachtel zwischen
13 und 15000 GauB. Der gréBte Teilchenradius entspricht fiir diese Zahlenwerte
und Deuteronen einer Geschwindigkeit von 8 bis 10 Millionen Volt. Mit diesen
Deuteronengeschwindigkeiten lassen sich in direktem Beschuf3 und bei brauch-
barer Ausbeute radioaktive Isotope etwa bis zur Ordnungszahl des Jod (53)
herstellen. Zur Erzeugung radioaktiver Isotope héherer Ordnungszahl kommt
fast ausschlieBlich die Bestrahlung mit Neutronen in Frage, die als elektrisch
neutrale Teilchen nicht den oben erwihnten AbstoBungskriften unterliegen.

b) Bestrahlung stabiler Isotope mit Neutronen.

Das radioaktive Isotop entsteht bei Einwirkung langsamer Neutronen aup
das stabile Isofop, indem sich jeweils ein Neutron infolge seiner groBen Verweilzeit
an den umzuwandelnden Atomkern mit relativ hoher Wahrscheinlichkeit an-
lagert. Hierbei wird die Masse des stabilen Isotops um eine Einheit vergroBert
und der dem Massendefekt entsprechende Energieanteil in Form von y-Strahlung
emittiert. Mit dem gréBten Wirkungsquerschnitt reagieren daher meist Neu-
tronen von thermischer Geschwindigkeit. Da andererseits die Kernreaktionen
zur Erzeugung von Neutronen nur mittelschnelle und schnelle Neutronen liefern,
so ist man gezwungen, die Neutronen abzubremsen. Als Bremsmittel dienen
stark wasserstoffhaltige Substanzen (Stearin, Wasser). Die mittlere Reichweite
schneller Neutronen in diesen Bremssubstanzen betrigt einige Dezimeter. Aus
diesem Grunde muB zur Erreichung eines brauchbaren Wirkungsgrades die mit
thermischen Neutronen zu bestrahlende Substanz moglichst auf den gesamten
Raum verteilt werden, der von der Neutronenwolke in der Bremssubstanz erfiillt
ist. Oft ist eine so vollstindige Vermengung von Bremsmittel und zu bestrahlen-
dem Isotop nicht méglich; es ist dann {iblich, die zu bestrahlende Substanz in
das Innere eines gréberen Blocks von Bremssubstanz zu bringen.

Auch die Einwirkung wmit schnellen Neutronen hat, wie ein wichtiger Weg
der Gewinnung des radioaktiven Phosphors ﬁ P zeigt, praktische Bedeutung.

Hier ist ausnahmsweise die Wahrscheinlichkeit des (n, p)-Prozesses mit schnellen
Neutronen sehr viel gréBer als der mit thermischen Neutronen entstehende
Einfangproze (u, p).

Die Evzeugung der schnellen primdiren Neutronen kann mit natiirlichen Radium-
priparaten vorgenommen werden, indem in einem geschlossenen Réhrchen das
Radiumelement etwa mit dem 10fachen Gewicht Beryllium-Pulver durchmischt
wird. Dann entstehen durch die Reaktion

IBe+tiHe—>"2C+1n

bei einem Aufwand von 1 g Radiumelement etwa 2 - 107 Neutronen pro Sekunde.
Obwohl der Ausbeutefaktor insbesondere fiir thermische Neutronen bei den
meisten in Frage kommenden Kernreaktionen relativ gro8 ist (GroBenordnung
107! bis 102 je nach Geometrie), kommen natiitliche Radiumpriparate als
Energiequellen fiir die Methode der radioaktiven Indikatoren nur selten in Frage.
Wohl dagegen leisten solche Priparate als Neutronenstandards fiir Eich- und
MeBzwecke vorziigliche Dienste. Intensititsverhiltnisse, die um etwa 2 bis
3 GréBenordnungen giinstiger sind als bei Einsatz natiirlicher Priparate von
0,1 bis 1 g Aufwand an Radiumelement lassen sich mit Hilfe von Hochspannungs-
generatoren nach dem Kaskadenprinzip bzw. dem Prinzip des elektrostatischen
Bandgenerators verwirklichen. Die Ansicht einer im Laboratorium des Verfassers

v. Ardenne, Isotope als Indikatoren. 2
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Fig. 13. Ansicht der 1 Million Volt-Atomumwandlungsanlage im Laboratorium des Verfassers.

errichteten Atomumwandlungsanlage® fiir Spannungen bis zu etwas iiber 1 Million
Volt zeigt Fig. 13. -Das im Vordergrund sichtbare sechsstufige Entladungsrohr

1 ARDENNE, M.V. u. F. BERNHARDT: Uber eine Atomumwandlungsanlage fiir Spannungen
bis zu 1 Million Volt.  Z. Phys. 121, 236 (1943).
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wird hier von einem bei Atmosphirendruck arbeitenden Bandgenerator nach
VAN DE GRAAFF gespeist. Bei der Neutronenerzeugung mit Hilfe der Reaktion
;Li+fD—> 2;He—}—én
betriagt das Ra-Be-Aquivalent der Anlage nach einer direkten Vergleichsmessung
zur Zeit etwa 65 g Radium. Aus den in vorliegender Arbeit gegebenen Beziehungen
und Unterlagen iiber die fiir den Einsatz dieser Indikatormethode jeweils erforder-
liche und erzielbare Aktivitit geht hervor, daB diese Ergiebigkeit fiir die Be-
arbeitung sehr vieler Forschungsaufgaben bereits ausreicht. Ra-Be-Aquivalente
von vielen Kilogramm Radium sind mit den im Zyklotron erzielbaren Deuteronen-
geschwindigkeiten und Deuteronenstrémen (GréBenordnung 10 g Amp.) zu
erreichen. Ob bei den hohen Energien der Umweg iiber (meist thermische)
Neutronen noch rationell oder die Methode der unmittelbaren Bestrahlung iiber-
legen ist, kann fiir viele wichtige Fille an Hand des spiteren Abschnittes B IV
beurteilt werden. Vgllig unentbehrlich ist die Verwendung von Neutronen bei
dem im folgenden Kapitel besprochenen Weg zur Herstellung kiinstlich radio-
aktiver Isotope durch Spaltung von Urankernen.

c) Spaltung von Urankernen in radioaktive Isotope
durch Neutroneneinwirkung.
Mit der Anfang 1939 erfolgten Entdeckung der Urankernspaltung von O. HAHN
und F. STRASSMANN wurde eine weitere wichtige und sehr aussichtsreiche Mog-
lichkeit zur Gewinnung radioaktiver Isotope im Bereich mittlerer Massenzahlen

S0 T - —

/ /

xw

N \ / \

So \ /. \
o/ \ /
L/

70 80 L/ 700 770 20 180 Mo 50 160 170

Massenzahl

Fig. 14. Die Anzabl der Spaltprodukte bei der Uranspaltung mit therniischen Neutronen in Abhiingigkeit von den
Massenzahlen. (Nach W. JentscHke und F. PRANKL.)

erschlossen. Schon heute sind 24 verschiedene chemische Elemente in Form von
mehr als 80 verschiedenen aktiven Isotopen als direkte oder indirekte Kern-
trimmer nachgewiesen. Man hat mit diesen kiinstlich radioaktiven Atomarten,
worauf O. HAHX vor einiger Zeit ausdriicklich hinwies!, einerseits neue mit den
iiblichen Methoden nicht herstellbare Indikatoren zur Verfiigung, andererseits
lassen sich schon linger bekannte in groBer Ausbeute auf einfachem Wege
gewinnen.

Die drei letzten natiirlich vorkommenden Elemente im periodischen System
besitzen bekanntlich den gréBten NeutroneniiberschuB. Es ist daher verstindlich,
daB bei Uran durch Hinzufiigung noch eines Neutrons ein instabiler Zwischen-
kern (Massenzahl nach neueren Untersuchungen 236 fiir langsame und 239 fiir
schnelle Neutronen) entsteht. Im Gegensatz zu der geringfiigigen Isotopenver-
schiebung bei den normalen Kernreaktionen zerplatzt der Zwischenkern in zwei
Spaltprodukte von etwas verschiedenen Massenzahlen. Die Summe der Ordnungs-
zahlen der Spaltprodukte ist hierbei immer gleich der Ordnungszahl des Aus-
gangsmaterials, wihrend die Massenbilanz infolge von zwei emittierten Sekundir-

! Hann, O.: Kinstliche Atomumwandlungen und die Spaltung schwerer Kerne. Jena.
Z. Med. u. Naturwiss. 76, 36 (1942).

2%
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neutronen um zwei Masseneinheiten kleinere Werte liefert als die Massenzahl
des Zwischenkernes. Uber die Hiufigkeit der Spaltprodukte in Abhingigkeit
von den Massenzahlen bei Einwirkung mit ¢hermischen Neutronen liegt bereits
eine ausfithrliche Untersuchung vor?, der die nebenstehende Fig. 14 entnommen
ist. Ausdieser Abbildung ist zu entnehmen, daBl nahezu symmetrische Spaltungen
nicht vorkommen. Die Liicke, die etwa zwischen den Massenzahlen 108 und 128
besteht, kann zum Teil (wie im einzelnen aus der spiteren Zusammenstellung
zu ersehen ist) durch mit schnellen Neutronen hergestellte Spaltprodukte des
Zwischenkernes der Massenzahl 239 iiberbriickt werden. Ob allerdings auch
durch Urankernspaltung mit schnellen Neutronen bei dem heutigen Stande der
Technik radioaktive Isotope aus dem Bereich dieser Massenzahlen fiir den
praktischen Einsatz geniigend rationell gewonnen werden kénnen, erscheint

trotz der hohen relativen Hiaufigkeit des 232 U-Isotops fraglich.

II1. Die Abtrennung
hoch konzentrierter radioaktiver Isotope.

Damit die auf vorstehenden Wegen erhaltenen kiinstlich radioaktiven Isotope
moglichst verlustfrei fiir die verschiedensten Forschungsaufgaben ausgenutzt
werden koénnen, ist es sehr oft notwendig, sie in eine hoch konzentrierte Form zu

" Gewicht der

inaktiven Ausgangs- 107t bis 1 > 1000 107t bis1 > 1000
substanz in g

Kernreaktion | (4, o) (d,n) (d27) (np) (m o) CI2HKETD- (g o0 ) (n, 2m)

spaltung
Reine Anreicherung - Anreiche-
des aktiven Isotops gmg'aus Reine Anreicherung
SImISe des aktiven Isotops
Aufgabe aktiver
Isotope
Aktive und inaktive Substanz chemisch Aktive und inaktive
verschieden Substanz isofop
Wichtigstes Extrahierung nach Methoden der I E}Xcrahlerung durch
- . . . usnutzung der
Anreicherungs- analytischen Chemie mit oder ohne N P
verfahren Tragersubstanz gleicher Ordnungszahl RickstoBionisierung
S der aktiven Substanz

Gewicht der inaktiven Ausgangssubstanz

Jeweils zulassiges Gewicht der fiur die
Untersuchung aufzuwendenden Substanz

. Fig.15. Schema zur Anreicherung des aktiven Isotops.

Erforderlicher Anreicherungsfaktor =

bringen. Besondere Bedeutung hat die Herbeifithrung sehr grofer Aktivitats-
dichten, wenn es sich darum handelt, die Indikatorenmethode fiir die Unter-
suchung sehr kleiner Systeme, z. B. Stoffwechseluntersuchungen an Chromo-
somen, Insekten usw. einzusetzen. Der in Fig. 15 definierte erforderische Anreiche-
rungsfaktor ergibt sich einfach aus dem Verhiltnis des Gewichts der inaktiven
Substanz, auf die infolge des Entstehungsprozesses das radioaktive Isotop zu-
nichst (in praktisch gewichtsloser Menge) verteilt ist, zum jeweils fiir die Unter-
suchungsaufgabe zulissigen Substanzgewicht. Die GréBenordnung des Gewichtes

1 JenTsCHKE, W. u. F. PRANKL: Energien und Massen der Urankernbruchstiicke bei
Bestrahlung mit vorwiegend thermischen Neutronen. Z. Phys. 119, 696 (1942).
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der inaktiven Substanz, mit der primir bei den verschiedenen Kernreaktionen
zu rechnen ist, geht aus der obersten Spalte in Fig. 15 hervor. Eine besonders
hohe Anfangskonzentration der Aktivitdt ist bei den Isotopen gegeben, die durch
divekte Bestrahlung einer diinnen Auffingerschicht hergestellt werden (also z. B.
durch die (d, ®), (4, n), (d, 2n), (d, p)-Prozesse). Wird die Dicke der Schicht
nicht viel groBer als die Reichweite der schnellen Teilchen in der Auffinger-
substanz gewihlt, so ist die Aktivitdt an eine besonders geringe Menge inaktiver

Substanz gebunden. Beispielsweise braucht bei der BeschieBung von ﬁ Na

Natrium mit Deuteronen der Energie von 8 Millionen eVolt bei einer Auffinger-
fliche von 10 cm? das Gewicht der bestrahlten Natriumschicht nur etwa 68 mg
zu betragen (Schichtdicke 0,7 mm). Nach physikalischer oder chemischer Ab-
l6sung der bestrahlten Schicht von der Trigerplatte steht die Indikator-
substanz fiir Untersuchungen an mittleren und gréferen Systemen einsatz-
bereit zur Verfiigung. Nur fiir Arbeiten an sehr kleinen Systemen sind auch
bei dieser Herstellungsart Anreicherungen bis etwa um den Faktor 102 bis 103
notwendig oder vorteilhaft. Anreicherungen bis um den Faktor 10% bis 108
kommen dagegen in Frage bei der Herstellung des radiaoktiven Isotops durch
die (n, p)-, (n, o)-, (n,7)-und (n, 2 n)-Prozesse bzw. durch Urankernspaltung. Dies
liegt daran, daB3 wegen der groBen freien Weglinge der Neutronen in den be-
strahlten Substanzen erst bei sehr dicken Schichten (Gré8enordnung einige Dezi-
meter) mit guten.Ausbeuten gerechnet werden kann.

Fiir die Awreicherung radioaktiver Isotope stehen neben iiblichen Methoden
der analytischen Chemie bekanntlich eine Anzahl sehr leistungsfihiger Spezial-
verfahren! zur Verfiigung. Entscheidend fiir die Gestaltung des Verfahrens ist
die Tatsache, ob durch die benutzte Kernreaktion ein aktives Isotop entsteht,
das demselben Element angehort oder einem benachbarten, also chemisch ver-
schiedenen Element. In diesem Zusammenhang sei auf das Ubersichischema
Fig. 15 verwiesen. In den Fillen, wo das aktive Isotop chemisch verschieden ist,
geniigen sehr oft die iiblichen Methoden der analytischen Chemie. Nur ist zur
Vermeidung von Adsorptionsverlusten der gewichtslosen aktiven Substanz in der
Regel eine geringe Menge Trdgersubstanz des gleichen Elements (GréBenordnung
1073 g) dem Gemisch vor dem AnreicherungsprozeB hinzuzufiigen. Bei Ver-
wendung der Urankernspaltung ist der chemische Unterschied zwischen Aus-
gangssubstanz und gewiinschtem aktivem Isotop besonders groB. Jedoch muB
das gewiinschte aktive Isotop mit Hilfe inaktiver Trigersubstanz des gleichen
Elements aus dem Gemisch zahlreicher aktiver Isotope herausgeholt werden.
Falls mehrere aktive Isotope des gleichen Elements als Spaltprodukte bestehen,
so kommt der Einsatz fiir die Indikatorenmethode wohl nur dann in Frage, wenn
sehr groBe Unterschiede in der Halbwertszeit bestehen, weil die genaue Diffe-
renzierung? aus Halbwertszeit und Héirte der emittierten Strahlung das Ver-
fahren zu sehr verkemplizieren wiirde.

Bleibt die radioaktive Substanz mit der bestrahlten Ausgangssubstanz isotop,
wie bei den wichtigen (#, )- und (d, p)-Prozessen sowie dem (#, 2 n)-ProzeB, so
wird eine Anreicherung der aktiven Komponente erst durch eine von SZILARD
und CHALMERS? entdeckte und von ERBACHER und PHILIPP# weiter ausgebaute

kimnstlich radioaktiver Stoffe. Chemiker-Ztg. 65, 405 (1941).

2 HauN, O., F. STRAssMANN u. H. GOTTE: Einiges iiber die experimentelle Entwirrung
der bei der Spaltung des Urans auftretenden Elemente und Atomarten. Abh. preuB. Akad.
Wiss., Mathem. naturw. Kl. 3 (1942).

3 SziLArD, L. and T. A. CaarmEers: Chemiical separation of the radioactive Element
from its bombarded Isotop in the Fermi-Effekt. Nature, London 134, 462 (1934).

4 ErBACHER, O. u. K. PuiLipp: Trennung der radioaktiven Atome von den isotopen
stabilen Atomen. Z. physik. Chem. Abt. A 176, 169 (1936).
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Methode moglich. Sie beruht auf der Tatsache, daf bei allen Kernprozessen
noch zusitzlich (RiickstoB-)Energie frei wird, die als kinetische Energie auf
das Atom iibergeht. Infolgedessen wird das aktivierte Atowm als Ion aus dem
Molekiilverband ausgestofen. So sind bei Verwendung anorganischer Komplex-
verbindungen der zu aktivierenden Elemente (E. FErRMI und Mitarbeiter) auf
dem Wege der Ausfillung nach der Bestrahlung (unter Anwendung des Triger-
substanzprinzips) Anreicherungen bis um den Faktor 10% erzielt worden. Durch
Einsatz nicht ionisierter organischer Verbindungen ist es beispielsweise bei der
Konzentrierung radioaktiver Isotope der Halogene gelungen, Anreicherungs-
faktoren bis zu 107 zu verwirklichen. Die betreffenden Verbindungen (z. B.
Athylchlorid bzw. Athyljodid) werden einfach nach der Bestrahlung mit Wasser
ausgeschiittelt, wobei die Jonen in Lésung gehen. AnschlieBend wird die wasserige
Losung beispielsweise mit Benzol von Resten der Verbindung gereinigt. Sind
die Verbindungen selbst frei von etwa photochemisch abgespaltenem Halogen,
so enthilt schlieBlich die wisserige Losung weniger inaktive als aktive Halogen-
atome. Wenn die betreffenden organischen Verbindungen wasserempfindlich
sind, so kann man, statt die Ionen durch Ausschiitteln mit Wasser abzutrennen,
diese auch von einem Adsorptionsmittel, z. B. Kohle, aufnehmen lassen ; besonders
die Ionen der Elemente hoher Ordnungszahl werden sehr gut adsorbiert. Durch
einfaches Auskochen der Kohle mit Wasser wird anschlieBend die Desorption
bewirkt.

Die Tatsache der RiickstoBionisierung kann auch dann, wenn aktive und
passive Substanz chemisch verschieden sind, benutzt und zur Vervollkommnung
des Abtrennverfahrens herangezogen werden. Die Gewinnung von kiinstlich
radioaktivem Phosphor in unwigbarer Menge aus Schwefelkohlenstoff durch
O. ERBACHER! ist hierfiir ein eindrucksvolles Beispiel.

Die Anreicherung wurde bisher noch keineswegs bei allen physikalisch her-
gestellten radioaktiven Isotopen praktisch durchgefiihrt. Es bleibt daher auf
diesem Gebiet fiir den Chemiker noch viel Arbeit zu leisten. Erschwert wird
diese Arbeit durch die Forderung, daB der ganze Anreicherungsprozel stets
in einer Zeit abgewickelt werden sollte, die klein ist gegen die Halbwertszeit
der betreffenden Zerfallsreaktion.

IV. Zusammenstellung
von Kern- und Zerfallsreaktionen
fir die Auswahl der jeweils geeigneten Isotope
und ihrer Herstellungsart.

Bei der Methode der radioaktiven Indikatoren gibt es fiir jede vorliegende
Forschungsaufgabe ein giinstigstes radioaktives Isotop sowie eine giinstigste Kern-
reaktion zur Herstellung dieses Isofops. Um die zweifache Auswahl, die stets
getroffen werden muB, zu erleichtern, wurde versucht, eine Tabelle aufzustellen,
die auBer den iiblichen Werten fiir relative Haufigkeit des inaktiven Ausgangs-
isotops, Halbwertszeit, Art und Energie der Zerfallsstrahlung fiir die Deuteronen-
prozesse auch die ungefihre Ausbeute an aktiven Teilchen und fiir die Neutronen-
prozesse die Wirkungsquerschnitte enthilt. Die Auswahlmdéglichkeiten sind
naturgemiB groBer, wenn man nicht gezwungen ist, ein ganz bestimmtes Element
oder Isotop zu markieren, sondern wenn die zu verfolgende Substanz sich als

1 ERBACHER, O.: Gewinnung des kiinstlich radioaktiven Phosphors :1)’

2

5
Menge aus Schwefelkohlenstoff. Z. phys. Chem. Abt. B 42, 173 (1939).

P in unwagbarer
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chemische Verbindung aus. mehreren Elementen zusammensetzt. Damit die
Aufstellung nicht zu umfangreich wird, sind in Tabelle 1 nur die Isotope mit
den praktisch brauchbaren Halbwertszeiten zwischen 10 Minuten und 1 Jahr
und die schon oben besprochenen wichtigsten Herstellungskernreaktionen (d, p)
(d,n) (d 2n) @ a); Un,—); #ny) @#n a (@ p) (1 20) zum Teil nicht vollstindig
beriicksichtigt!. Die. Ausbeutezahlen konnten auf Grund der zur Verfiigung
stehenden Literatur zunichst nur fiir einen Teil allerdings meist praktisch
wichtiger Herstellungskernreaktionen ermittelt werden. Die Zahlenwerte fiir
die Deuteronenprozesse, die naturgemiB der amerikanischen Fachliteratur? ent-
nommen werden muBten, gelten fiir die Teilchenenergien von etwa 8 MeV
(Zyklotron mit ungefdhr 1 m Polschuhdurchmesser). Weiterhin liegt den Aus-
beutezahlen die Bedingung zugrunde, daB die Dicke der Auffingerschicht gré8er
ist als die Eindringtiefe der Deuteronen. '

In bezug auf die §-Teilchen ist bei allen hier gebrachten Zahlenwerten und
Beispielen, wie auch schon frither erwihnt, angenommen, daf3 zwischen aktiver
Substanz und dem Organ, das die §-Teilchen nachweist, kein Medium geschaltet
ist, das merklich -Teilchen der aus der Tabelle zu entnehmenden Energie
absorbiert.

Bei den Prozessen mut schnellen und sehr schnellen Neutronen (n,«) bzw.
(n, p) (n, 2n) sowie mit thermaschen Neutronen (n,y) sind in der Tabelle, wie
meist iiblich, nur die Wirkungsquerschnitte der betreffenden Neutronenreaktion
angegeben, da die Ausbeute hier stets von der jeweils vorliegenden Geometrie
und den vorliegenden Streu- und Absorptionsverhiltnissen mitbestimmt wird.
Im folgenden Abschnitt sind Beispiele fiir die Abschitzung der Ausbheute bei
zwel wichtigen Neutronenprozessen und praktisch benutzter Geometrie ge-
bracht. Fiir die Prozesse mit schnellen und sehr schnellen Neutronen ist in der
Tabelle noch eine weitere Spalte hinzugenommen, aus der die Herstellungsart
derjenigen Neutronen zu ersehen ist, fiir die der angegebene Wirkungsquerschnitt
gilt. Die Zahlenwerte fiir die Wirkungsquerschnitte sind zum {iberwiegenden
Teil Messungen deutscher Autoren entnommens. '

Fiir den Fall der Urankernspaltung ist hier nur die Spaltung durch Neutronen-
wirkung, nicht aber die Spaltung durch direkten BeschuB beriicksichtigt. Die
GréBenordnung des Wirkungsquerschnittes fiir Urankernspaltungen mit ther-
mischen Neutronen? betrigt etwa 21072t cm2 Der Wirkungsquerschnitt, be-
zogen auf das einzelne Spaltprodukt, liegt je nach der Massenzahl des Spalt-
produktes noch um etwa 2 bis 3 GréBenordnungen unter dem obigen Wert
(vgl. auch unten Fig. 21). — Genauere Wirkungsquerschnitte fiir Urankern-
spaltungen mit schnellen Neutronen konnten aus der Literatur noch nicht er-
mittelt werden.

Fiir viele in der Tabelle angefithrte Prozesse sind die Ausbeuten und Wirkungs-
querschnitte noch unbekannt. Daher muBl es dem Leser {iberlassen bleiben, die
entsprechenden Liicken in der Tabelle spiter selbst auszufiillen.

! Eine ungekiirzte Ubersicht, jedoch ohne Ausbeutezahlen, findet sich in den bekannten
Tabellenwerken: MattaucH, I. u. S. FLUGGE: Kernphysikalische Tabellen. Berlin:
Springer 1942. — RieEzLER, W.: Tabellen und Tafeln zur Kernphysik. Bibliographisches
Institut. Leipzig 1942. — DiIEBNER, K. u. E. GrassmanN: Kiinstliche Radioaktivitat.
Leipzig: Hirzel 1939. — Livincoop, J. J. and G. T. SEaBORG: A table of induced Radio-
activities. Rev. modern Phys. 12, 30 (1940).

2 Insbesondere Messungen von M. S. LivingsToN and H. A. BeTHE: Rev. modern
Phys. 9 (1937) sowie von G.T. SEaBorG: Chem. Ind. Rev. 27, 219 (1940).

3 Vgl. die Zusammenstellung K. DIEBNER, W. HERMANN u. E. GRASSMANN: Absorption
und Streuung von Neutronen. Phys. Z. 43, 440 (1942).

4 TurNER, L. A.: Nuclear Fission. Rev. modern Phys. 12, 2 (1940).
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Tabelle I. Zusammenstellung von Kern- und Zerfallsreaktionen fiir die Auswahl der jeweils
geeigneten Isotopen und ihrer Herstellung.

Iiatglio- Hl%i%%lkveeix . y 5;1;; S?E%:ge?\efs. Halbwerts %u;};elilct;e;n c?‘;;?ﬁlngxsn A‘Ir\;t S,r
By |amel S | B eV et |
in % emet| e
?
hc 20 “; B (@dm 'fc e 098 21m (1,510 |
13 N | 989 2¢ @n 1; N | et p|1,22/0,28] 9,93 m (7,6 107
09,62 ";N (n, 2n) 121\1 | U5 B 7*“7‘1_
Bp | g0 | 170 @n BrF |e | 07 107 m B ‘
9 8 9 i
90,00- | 20 Ne (d, ) ‘g F \
27 Mg | 11,1 26 Mg (d,p) 27 Mg \ <7 0,88 10m |7,0- 107 J‘ ;17
11,1 ?g Mg (n, ) "f; Mg , ]3,1 . 10‘2,5§therm.
ﬁ Si | 42 | J0Si(dp) 3,8 e |18 157,3 mi
42 fg Si (n,7) ﬂ Si | ‘ 6102 therm.
2P 42 Hs @w Be e 14,20 | “I
100 | 1P @p Ep s 3,610 !
954 | 32S (mp) I P ’ [ 9-102 | Li-d
' 100 2; P (n,p) i’? P i 3; 10:25— therm.
' 37s | 0016 | 132 S (@p s e o 88d |
e o s @n Ma e |25 32m o
f? Cl | 99,63 ‘}gA (d, o) f? Cl { e,y 1,;9 12?2 37,5m —
24,6 f; Cl (d p) f? c ! o 5,2-10-
246 f; Cl (m,9) f? cl 2,4+ 10-28 |therm.
A}.é A 99,63 ;“S)A (d, p) ;I.éA e,y 1,5 [1,37] 110m
99.63 | 194 @) f5A
2K | 655 BE @p) TR e (35 12,41
6,55 ‘}; K (o) ‘1‘3 K 2,0+ 10-24|therm.
1 ca| 96,96 10Ca (@p) 3Ca|xy 1,1 | 854
gg Ca| 207 | 3t ca(dp) ‘;(5) Ca | ey 8’;? 0,71| 180d
2,07 ;g Ca (n,y) 3(5) Ca ’
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Relative .
Hiufigkeit ) Strahlungs- X Wirkungs-

Radio- des Emlt- energie Ausbgute in| querschnitt Art der
aktives | stabilen Kernreaktion Stg;t;_ in MeV Hall;vqirts- ﬂl-_g‘esﬂgf:‘x;v N uger .| Neu-
Isotop | Ausgangs- €1 2 eutronen- } +ronen

s lung Deuteron reaktion

isotopes i z

in % e-,et| y in cm

49 48 49 -
soCa| 0185 20Ca(dp) 50Ca | eny |23 |08 | 25h

0,185 33 Ca (n,y) ;(9) Ca 2,8 - 10~25|therm.

19ca| o185 ;g Ca (d,p) 39Ca | e | som
0,185 gg Ca (n,7) ;g Ca ; |
Bsc| 064 | Zca@n Bse | eny f:j Lo | 4on |
;‘1‘ Sc | 2,07 gg Ca (d, 2n) 2‘1" Sc | et [1,45 4,1h
o5 Yca(@m 3fse ‘
5| 207 | Hcadom i se 026 s2n
Cods Bcaam ise ’ [
7 g? Sc | 73,45 ;g Ti (d, o) ;? Sc lew, %,y (1),26 1,25 :‘5?1#
;(7)67777 ;? Sc (d, p) ;? Sc ’
100 ;f Sc (n,y) ;? Sc 1
5o | o185 25ca(d 2m 2P se ey O3 o9 | 44n o
198c| oas5| Fca@n sc e |18 57m N

51 50 51 o _ {
2o Ti| 534 | 5 Ti (dp) 5,Ti | e,y|036(1,0 | 72d

5,34 ;—(2) Ti (o) i; Ti 3,8+ 10-24|therm.
SITi | 534 “—252 Ti (dp) SATi | e  laom | | '
s3¢ | 3T ey 5T 3810 therm.
22 v 77‘5 ;; Ti (d,n) ;2 VvV letx v 1,0 (1,05 16d
449 | 39Cr (d,a) gg v i
Vo lrzas | BTio@m 2V o[ er 1o 33m
V| st | 2T Ew )V | e 3,7h D

51 50 51 .
24Cr 4,49 >4 Cr (4,p) >4 Cr e+, %, y|<<0,1 (1),(5) 26,5d

4,49 22 Cr (n,y) 2411 Cr

55 54 55 -
34 Cr 2,30 2% Cr (d, p) 24 Cr | e 1,7h

54 55
2,30 2% Cr (n,y) 54 Cr
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i | St nisbete | avne |
aktives | stabilen Kernreaktion Jerte | in Mev \Halbwerts- ggegllcv}‘:{‘,_ NeutE e | Neu-
Isotop | Ausgangs- ang Beateron | reaion | tronen
in % e, ety
g; Mn| 4,49 22 Cr (d,n) ;; Mn | et |20 | 46m ‘
?Sjl\g 5,84 g‘é Fe (d, o) ;? Mn let, %,9,0,77/1,0 | 6,5d
7‘%@; 584 | StFe (o) 32Mn | ehy 22 12| 2tm i
_;;;{; 03 Jg Cr (d, n) 2‘5‘ Mn Ly 1 0,85 ~-370,d_ :
01,68 | 38 Fe (4,0) g‘; Mn | | i
59 Mn o5t 3% Fe (do) 30 Mn | ey YOS 2.50n ‘ -
100 ;g Mn (d, p) ;? ’VInj '“5 21313 ‘ o
700* 7 ;; Mn (n, p) ;g Mn }I 1 ?:? | i‘* ;;1 - 10723 |therm. A
‘gf& 0,31 ;2 Fe (d,p) 30 Fe | ey g:g‘ o sra %_M
;2 Co o168 3% Fe (d, 2n) g‘; Co let, 9 1,36 o1 270d %
67,4 | JSNi (4,0) ;g Co |
,';ZCO q;,és gg Fe (d, n) ;; Co. ety 1,5 8:;2 7;;;;{
0,8 |
o 1,2 R
g? Co 2,17 ;g Fe (d, n) g? Co e+, p 1<0,5/ 0,6 70d ;
267 | S9N (o) 3Pco ,
2(7) Co JTOO g? Co (n,y) 2(7) Co | e N 11 m—% 2,4 - 1072 therm.
_gggf;j 3,8 | 2 Ni (dp) BNi | ey ?gg 11| 26n ‘“
B _‘ 38 | 2Nimy) SN | ‘1 " 3,6+ 10-2t|therm.
SaCu| 267 | SONi (@m) 30 Cu|etx 0,04 340
- gg Cu };;3 S0 zn (d o) - Shcu | o, 1;0,65 Tzs?lw - 7
izs 23 Cu (d, p) gg‘Cu 10,57 §-10-
F68 gg Cu (n, ) gg Cu i - - 1,4-10~% thérm.
gg_ln es gg Cu (d, 2n) gg Zn | e+ !2,32 383wl I
2(5)2;\‘ 32 gg Cu (d, 2n) 2(5) Zn e, x, 7/ 0,19 8:‘6‘? 250d Ll
1 509 | 9% zn (dp) 23 Zn 10,37(1,0 | iﬁk Ai!,,,,,, 7,1_ 7
50,9 | gg Zn (n,y) 23 Zn 1 1
| I 1
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e trablungs- Wirkungs-
mae B T e e e
Ieotop | Ausgangs- g "1 Puteron | sealiiop | tronen
in % eset| oy mem
” i 1 69 - f ;
gg Zn I_Jis *i_g_!iajd, o) 30 Zn | e 1,0 | 57 m | - I
| 17.4 ' gg Zn (d, p) g’g Zn ! J | ] B
AE__”{ g gg Zn (n,) g?g Zn ! _*] N %1,2-10*24 t;irm
gg Zn [ 38,8 ;_g Ga (d, @) gg Zn |y %0,47 13,8 h ‘ _:w*
| 174 : o zn (@, p) % zn | | | __iui N
17,4 | g’g Zn (ﬁ, ») gg Zn | ! 1‘— ) S
gf Ga | 50,9 23 Zn (d, n) gf Ga | %,y "8:?15 15m : o | S
EZ‘E‘; 27,3 g)g Zn (d, n) g)z Ga | %,y lg"i@ 79 h¥‘[
- 025, x -
gf Ga| 3,9 gg Zn (d, n) g’f Ga ; et 1,85: 1,1h ; {
212 79 Ge (d, %) gf Ga | L ,;,,,J ‘
;? Ga 27_3 ;; Ge (d, «) ;? Ga | e, x _5—(;—E 19,8 m ‘ ‘
61,2 g‘f Ga(dp) 1°Ga \ &
61,2 g‘f Ga(ny) [ Ga | 5 [ 4,0+ 10-25itherm.
Boa a1 | Hee@n PGa| ey 2610 | 1aah | |
38,8 g} Ga (4, p) gf Ga i I
38,8 ;} Ga (n, ) ;f Ga i 5,0 10'2; therm.
;; Ge| 21,2 ;g Ge (4, p) ;; Ge ; et |12 | | 371;';
721,2 gg Ge (n, ) ;; Ge l !
;; Ge | 21,2 | ;g Ge (d, p) g; Ge ! % 7 - Hdb] 4_,*:A_ﬁ
gg Ge ‘ 37,1 g; Ge (d, p) ;g Ge | e 1,2 82m . -
37,1 ;; Ge (n, p) gg Ge ! :
Z; Gel| 6,5 ;’g Ge (d, p) g; Ge | e= 1,92 sh . - 44‘#_
B 6,5 ;g Ge (n,7) 17 Ge i
gg As | 27,3 l 2Ge@n) [3as e 06 | 50h 1 ' “[
;g As *’7;,‘9‘:; gg Ge (d, n) ;g As |e-, et ?:g 16d ‘ j "'r—‘”"“‘
o5 | sewa far .
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g BB e o N e c ) D S e
oy | gk ] T AT e e
R eer| v in cm?

1
g‘g As | 24,0 gi Se (d, %) gg As e;e; g,é ;,26 26,75h
100 s As (@ p) gg’ As gg 3,15 o B
o0 | gg As (o, ) ;g As 27 3,5 10-24|therm.
;g As| 65 ;g Ge (d, n) ;; As | e 90d
‘i’} Se | 480 | S0se(dp) fyse e |13 om |1
48,0 gg Se (n,y) ;51 Se ’1,2- 1028 ‘therm.
g; Se | 48,0 22 Se (d, p) 5351 se | v 0,09/ 57m ; |
480 | 30se m,y) 3} se 11,2+ 10-%8|therm.
gz Se 9,3 gi Se (d, p) 22 Se e~ 30 m
9,3 gi Se (n,9) 22 Se 7 1,2+ 10723 therm.
g‘; Br | 50,6 ;2 Br (d, p) 2‘; Br | ey |20 <05 18,5m
B 50,6 | g? Br (n, ) 2(; Br ‘ »3,2 * 1024 therm.
g? Br| 93 242, Se (d, 2n) 2? Br | ey |0,85 0,651 33,9h
49,4 2 2; Br (d, p) g? Br by
49,4 l 2?5 Br (n,y) 2? Br ;,2 - 10~ |therm.
gg Brl 03 | gi Se (d,n) gg Br | e | 1,3 140m
0,7205 232 U )
(gzs)Br 0,720 232 U e 30m
§é Kr| 201 gg Kr (d, p) gé Kr | et |04 345h |
ggKr 11,52 1 gg’ Kr (d, d) gg Kr | 0,04| 113 m
11,52 | Lxe@p ke
0,720| 233 U
gg Kr| 17,47 } 22 Kr (d, p) gé Kr | e ] 4h
gg Kr 0,720' 2‘3; U e~ 175m
_gg Rb| 82,56 gg St (d,«) §§’ Rb | e 1,5 18d o
728 | §; Rb (n, 7) g‘; Rb
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Relative ' ) Wirkungs-

. Hiufigkeit Emit- St;i}eli‘é?egs Ausbeute in qu;s:hnxlxgitt Art der
Radio- des . tierte in MeV |Halbwerts-| g-Teilchen der Neu-
aktives | stabilen Kernreaktion Strah- zeit pro 8 MeV- | Neutronen- eu-
Isotop | Ausgangs- lung Deuteron | reaktion | o€

isotopes in cm?
in % emeti y
|
88 87 88 _ 3
SSRD| 272 I Rbny) J7Rb| et 46 17,8 m | B
0,720 23; U |
2? Rb| 0,720 Zgg U e |38 15,4m |
87 86 87 3 b
38 Sr 9,86 38 Sr (4, p) 38 Sr |y 0,37} 2,75h
9,86 ?g Sr (n,y) 257; Sr 1,5+ 10~2¢|therm.
89 88 89 _ a |
38 Sr | 82,56 3 Sr (d, p) 38 Sr | e 1,50 55 ,7 B
[ 88 89 Iy ¢ q0-28!
82,56 38 Sr (n, ) 38 Sr B ii,? 107** therm.
|
0,720 23; U \
%5t | o720 23U e 2,7h l
gé sr| 0,720 233 U e 8,5h |
%Y 9,86 22 Sr (d,n) ?; Y |y 0,5 | 14h |
gg Y | 702 2; St (d, n) 23 Y et (1,2 2h
90 92 90 ~~ _ |0,90 p |
Y | 22 a0 Zr (do) Y |e 211 60,5h -
89 90 «,
100 t 39 Y (d,p) 39 Y o
89 y 90
100 30Y @) 3Y I
235
0,720 92 U & |
g;Y- 0,720 23; U Lem 120 | 3,5h |
Oy | 072023 U e | 85h | |
93 92 93 _ 0,20
30 Zr | 22 10 Zr (d,p) 40 Zr e 0.48 63d
2 ! ' . -2
22 20 Zr (n,y) zg Zr i - 3,5-107%8 therm.r
95 94 95 [ 2 ¢.40-25
agZr | 17 a0 %r my) JpZr 1‘ e 1,2 17h 7f'5 1025 |therm.
0,720 23; U !
zf Nb| 22 22zr (@) 1-;’ Nb | 0,20 55d
2Nb| 072023 U le |1,8 | 75m 1;
ol I —
99 98 99 ~ ., | 1,03 ’
3o Mo | 241 2 Mo(d,p) ;5Mo ey 44|04 67h o
8 - _
241 | D Mo(m,y) 59 Mo 5,8+ 1072 therm.
235 {;
| 0.720] %2 U
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Relative .
Relative . Wirkungs-
Radio- Hauégken F_,mit— St;zgilgx?egs Ausbgute in qugsgﬁfistt Art der
aktives | stabilen Kernreaktion é:;erlz;?- in MeV Hall;\:iirts» grgesﬂﬁ,}‘:{’ Neugirnen- Neu-
Tsotop Ai\sl(s)%gneg: lung Deuteron reaktion tronen
in % eet| y i cm?
| N
101 235 - ) !
, 4ZMO 0,7201 92U e €1,9O l 14,6 m 1 N
(101); 1235 - ! |
3 Mo| 0,720 %5 U e | 12m [ | ’
6 | o | 6 ‘ ! : B
23 16,1 | 3; Mo (d, n) 23 e 2,7h | ! 4
99 | [235 ' 0,13 1 o }
a3 070 92 Y e | 018 600 | -
101 | 235 !
43 \ 0,720‘ 92U e ‘1,2 14 m
S \ I R
103 1102 103 _ !
44Rn\[ 0 (' Re@p 'GRu e 4h -
‘ [ 102 103 ‘ )
- 7‘ 30 ”7: 44 Ru (n, y) 44 Ru ‘ i i b’ ,AA 1‘7 rrrrr B
105 104 105 o ‘ ‘ I
_i4Ru ’ 17 #1 44 Ru (n, y) 44 Ru| e : ‘»foi tv ki L
(105) . | 1238 o g ‘ | |
&R% 29274 792 Y “ LA I
105 1104 105 o ! \ |
43 Rhy 717 | 44 Ru (d, n) 45 Rh| e M[ B | 45d o !'l,k, i
(105) .t 238 o . i !
45 Rh‘ 99,274 92 U e J 0,5 34h E o
109 51 108 109 - ligal !
JoPd 1 268 { 2o PA@dp) g Pd] e i1,03| ’ 13h L g
1108 109 : ‘ '
26,8 y 46 Pd (n,y) 46 Pd | : | |
111 1110 11 5! 3 o
s Pd | 135 1T Pd(d p) a6 Pd) e ) | 26m l ;
' 110 111 | * | ‘
135 e Pd (n,9) ¢ Pdf | | | | |
1238 i ’\ i } l |
,2 '
. 99,274 92 U i L } { ]
112 238 _ ‘ #
iepd 99,274 20U | e L 1
106 105 106 4 | . { |
47 Ag 17”22,6 6 Pd (4, n) 47 Ag! e i2104; | 25m \ |
f 107 sy 106 4 | | ¢ l ‘ 5
B ‘752,5 47 Ag (4, $H) 47 Ag | ; ? | | N
106 , | 103 106 | 10,28 | ‘ i -
47 A8 226 | g Pd(dmn) Ty Al ay 0,68 82d |
- ] ‘ (095
108 ; 107 108 - | i i
47 Ag 52,5 47 Ag (d, p) 47 Ag| e P ‘ [ 225d | '
| |
525 ’2; Ag (0, 7) 123 Ag| 1 | ? } 1‘5,8- 10-23|therm.
111, _ | 110 111 _ | ! T T
ppAg 135 (T pa@m Ylagl e 08 i | Ss5a | | |
‘ 238 ! !
| 99274 T U o | | \
112 238 ] 5 i T
i Ag \ 99,274| 237U e |22 [ 32n | |
i ! ! [ ! | |
! ! | |
. | :



Zusammenstellung von Kern- und Zerfallsreaktionen. 31
- Rel:}tivg _ Wirk _
" Hi“f’g,ke“ Emit- Stg:iu;;gs Ausbeute in qu;sél}?ngistt
Radio- des ? energ: Halb Teilch d Art der
aktives | stabilen Kernreaktion St;i:;t;_ in MeV a z:;irts- g‘__oeg ;d:\r; Neutrf)l;x en. | Neu-
Tsotop ﬁgz%gngss- lung Deuteron | reaktion tronen
115 ; 114 115 [ 0,6
;304 1280 48 Cd @p) 2Cdl ey PTi108 | s6h B
114 11 )
}. 28,0 48 Cd (n,y) 45 Cd, i 2,9+ 10721 therm.
35 ‘ —t——— _
B 77] 99,274 92 U \l B
117 |, 116 M7 7 o !
*48_?1‘ 7 7,3” 48Cd (d. p) 48Cdi e 170 m |
a 116 11
i 7.3 43 Cd (n,y) 4§ Cd“ f 2,0 - 10721 [therm.
T 238 \ |
J 99,274 92 U ; - !
110 110 110 + !
7497111 ] 12,8 48 Cd (d, 2n) 49 In { e 12,0 , ) 66 mu‘,_' -
Iléln ] 12,8 113 cd (d, n) 11; In| e,y 1.75/0,16) 23m |
112 111 112 o7 .. | i S R
ol | 130 s3Cd@n) TSI xy 024 631
113 112 113 . f |
49 In | 24,2 48 Cd (4, n) 49'In1‘ P 0,39: 104 m )
114 113 114 | PN ] B
49 In | 12,3 43 Cd (4, n) 49 In ’ y 0,19} 48,5d
| 113 114 ! ‘
S g0 10 (dp) g In | i 7 B
| 113 114 1 NS P
4,5 49 In (n,y) 49 In \ ‘ 1,5+ 10722 /therm
115 114 115 [ a
49 In jS,O 48 Cd (d, n) 49 In g ¥ ‘[ 0,33 272m
99,274 232 U [
118 In | 95,5 "13 In (d,p) 14118 In| ey 085|227 56,8m
- ' | 0,57
- 95,5 113 In (n,y) 118 In ‘ | 1,02
! i 1,40 1,5+ 10~22therm.
o o 1,85 -
117 ' 116 117 | .
49 In | 7,3 48 €d (d,n) 49 In| e ‘,1,73 117 m
| 238 |
- 99,274 92 U ‘ - |
113 ¢ i 112 113 T
50 Sn : 1,1 50 Sn (d, p) 50 Sn| x,y ‘ 0,085 105d
) 1,1 1%3 Sn (n, y) 1;8 Sn \ 4,010 |therm
121 | 123 121 ! T o
50 Sn ’*44 51 Sb (d, o) 50 Sn| e * 26h
. 1120 121 |
. 28,5 50 Sn (d, p) 50 Sn : 7
| 28,5 1‘;‘8 Sn ‘(n, ) 1?:) Sn | 4,0+ 10728 |therm.
123 122 123 g | |
50 Sn 5,5 50 Sn (d, p) so SR e ‘ 40m
122 123 |
5.5 50 Sn (n, p) 50 Sn i 4,0 - 10-25|therm.
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Relative -
Reatlve - Wirkungs-
Radio- Haué"gl(elt Emit- St;zngl?egs Ausbeute in qu;s:hnngistt Art d
aktives stalfileu Kernreaktion Uerte in Mev |Halbwerts-| f-Teilchen . der Neufer
Isotop | Ausgangs- ung I | Pauteron | reaktion | 1088
pes i 2
in % emet| oy nem
1;5) sn| 68 %g Sn (d, p) 1";(5) Sn| e= |21 11,8 m
| 124 125 . 10-25 .
6,8 50 Sn (n, y) 50 Sn 4,010 thermi
126 ? <126 -
50 Sn — 50 Sn (4, p) 50 Sn| e 10d -
? <126 4,0-107%
— 50 Sn (n,y) 50 Sn thermi
126 ? <126 - 400 d
50 Sn — 50 Sn (d, p) 50 Sn| e -
120 119 120 | 1 150m
51 Sb 9,8 50 Sn (d, n) 51 Sb| e+ | 1,:53 ) |
o ss meaam Bwl e 0508 o a
121 122
756 21 Sb(dp) 'Cysb
S 10-2
56 2isb @y '2sb ! 44 10 herm.
1?‘1‘ Sb | 19,0 1?2 Te (d, ) 1?;‘ Sb| e,y 1,53 ?’(8)2 60d |
123 124
44 2 Sb(d,p) gy Sb
. -24
a4 | sp @y Bisp R
27sb | o720 2 U e soh
129 235 - 42h -
Sb 0,720 U € ’
51 92 o o
25Te | 56 | "2} sb (@ 2m) '3 Teler,ny 0.5 | 125d
e Te | 19,0 1?2 Te (d,p) '2]Te| & |08 9,3h
i 2.9.10-2
190 |13 Temy 3T I 2,910 herm.
- 0,720 Vzgg U jﬂwwwvﬁ o
12 2 12 ),425 h I A
2 Te: | 19,0 | 152 Te (d, p) 5; Te| ¥ 0,125 90 | 3
,,,,,, |
. 1021
19,0 1?2 Te (n,y) 1?; Te ] 2,910 therm.
1?3 Te | 32,8 %g Te (d, p) ’?g Te| e- 72m
32,8 1?2 Te (n, y) 1?3 Te 2,910 ‘fcherm
— |
235 ’
,72 ‘
B 0,720 02 U - |
129 128 129 0,1 32d
oTe | 328 |'BTe@p) '3 Te|y o M,,A!,Vf
1?; Te 33,1 132 Te (d, p) 1:;; Te| e~ 25m ' |
"""""" . 10-24
33,1 1?(2) Te (n, p) 1:;; Te 29107 therm
0,7201 233 U




Zusammenstellung von Kern- und Zerfallsreaktionen.
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Relative i -
Relative . Wirkungs-
Radio- H‘“ggl‘e“ Emit- Stgﬁ?ﬁgi’egb Ausbeute in qu;scut?ngistt Act det
et A . " i i / |Halbwerts-| g-Teilchen der y
aktives stabilen Kernreaktion Lierte in MeV A MeV-| N Neu-
Tsotop | Ausgangs- Slgsh zeit pIr)o 8§ MeV-| 2 eutronen- tronen
isotopes g euteron rgaktlog
in % e~ et v - in cm
| i
131 o 130 131 | | i
32 Te 7’_)_: | 52 '71ieﬁ (,d’i)_jz Te' yp ! 1,2d
2 | T10-24
33,1 1?2 Te (n, p) 1‘;; T | 29107 erm
el —
0,720 92 U )
133 | 235 _ ‘ } -
52 Teﬁ 0,720 92 19) ) e “60 m - !
135 1235 - | o
52Te B 0,720 92U B e ‘ 15m ‘J
131 235 _ : » I -
Bre | om Gy e T A
131 Te 0720‘232U e- ' 43m | |
126 ‘ 125 o 126 | _ ! . ; a2 7—_“_‘77 T
53 7]_‘&7 6,0 | 52 Te (d, n) 53 :L, e,y 11,20 05 13, 3d | ‘
128 128 128 7 ' _ 1,05 0,4 | ca.1081
530|920 s te 2 3T ey a0l 20T fi?ﬁ o
100 | 1?; ] (n 'y 1?? I ! | | l5 ,0+ 10~ -2 {therm.
" B Y S ‘ [— T T
130 ! 1130 130 - i ; 7
53 J 3 33,? s Te ,(i‘in), 53 ] | e ,y 1 05 0,6 ‘,iz,,ih 10 ‘, B
131 | 1130 . 131 1 | Ly i
53] i 331~4“ 52"[‘6: (d, n) 53] le,y 068 036‘ 8,0d “20 107 |
‘ 42‘36 o 7 \ : S -
0, 7201 92 U ) o L f ) -
133 235 | e ’ | |
A L L T
135 {235 oo | C
57 0720‘ 92U ‘ e 1‘ 66k | !
— S e —— - . -
1%; J 0, 720\ 235 U e | ‘1 2,4h .
’1"/1 T "i“ - - 7-1'*74\‘-’4’ '"7 0 —_—
R _ o S - [ S N
133 1132 133 5 | ‘ ‘
54X B 26, 98 54 X (d, p),, 52 X‘! v 0,08 4,3d
235 1 1
- 0, 720“ 92 U ] o - |
139« 235 ¢ I B -
RXemluo .
134 | 133 134 ! | = -
C i - ‘
5o Cs 100 B 55C (d,rp) 55 f:i\ e 1,0 1. 3h l
133 Ly 134 c T
100 e my gc o o |
134 133 134 (| | N 1 -
Cs ~
53 S ‘100 55C (d,?) 55 Cs e,y :0,9 i 20 mo
7 100 1. 133 Cs (n,y) 1?5’4; Cs. ‘
~ - R - -l R T T
“6 Cs 0,720 235 v e~ 2,6 32m | !
12? Cs 0,720 235 U e~ 7m ‘
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Relative .
" A S - Wirk -
Radio- Hiu;::gsken Emit- :,t;zg.i\;xi;gs Ausbgute in qu;;cul?ngistt Art der
aktives | stabilen Kernreaktion éﬁ_ztf in MeV Hall;xe\;et:rts g;geélg}f:& Neugzl;le n. | Neu-
Isotop Ai:;%gngj lung Deuteron reaktion | FOReR
in °Z : e-,et| v in cm?
1?;; Ba 100 : “;g Cs (d, n) 1?2 Ba| y 0,27 | 39,5h 3 |
130 o, | 717 ‘132 Ba (d, p) 1?2 Bal ey 1,0 |0,6 | 87m
56 ‘; .
i 71,7 J 122 Ba (n,y) 1:;2 Ba 9,5+ 10—25%therm.
I 235 ; o P
] I, O’Zﬁ" 92 U | 77‘"7” o ) !
1?2 Ba | 0,720] 232 U e 300h
140 o | 235 T . o
Ba 0,720 U e 14 m |
56 92 !
138 . | 139 138+ o | L T
5‘7 La |100 i 57 La (d, $H) 57 Lal e 0,8 31h
1407 | 1139 140 | _ ! b ) 1
¢, La ‘ 100 \ i, Lla(my) T lal e 44 9,1-107 therm.
1235
l 0,720 92 U t e B
140 | 1235 .
o la | 0,7203 »U _f | 2,5h
uggC 89 ‘ 1‘;3 Ce (n,9y) 1‘;; Ce% e,y 0’12‘ 15d
f |
1235 : |
0,720 U ' i
_ | 92 | :
142 141 142 ~ * w
18,7 h
59Pr ‘190_ 59Pr (@, ) 59Pr e -! 8,7
L, 150 151 _
12; Smi 3 2 sm(p) '2hsm e 47h |
3. 1%2 Sm(n, y) 12; Sm; ’
133 sm . 26 1122 Sm(d,p) '23sml e 21m ’
! . i
26 ['Zsmmy) 'PHsm ,
152 . 151 152 . ¢ _ 0,12 T —
23 Eu | 49 é3 Eu (d, p) 23 Eue,xy 1,88/ '15 9,4h ;
T 10,72
49 1 g; Eu (n, ) 1g§ Eu
'2Fu 49 |"Ea@p '3 Eu 105 m
154 1153 154 o ) )
B R I R A i T N M S R
159 1158 159 ~q' om | |
2 Gd | 22 23 Gy 127 Gd’ - 17h
160 159 160 ol “
65 Tb |100 65 Tb (n, ) 65 Tb! e | 3.3h
SO : . J (S
122 Dy | 28 122 Dy (n,y) 122 Dy| e 1,9 | 156m ' 7,5 1072 therm,
166 T 6s 166 4 N o o
7 673{2 100 67 Ho (n, y) 67 Ho{ e 1,6 ; th [ |
169 | 162 169 . ‘ i
68 Er . 29 68 Er (n, p) 63 Er, e ’ 12h
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Relative .
e - Wirk -

i Haufxgkelt: Emit- St;ileli;?sgs Ausbeute in qugs:lilngistt Art d
Radxo- ,d s ’ . tierte in MeV |Halbwerts-| 8-Teilchen der ‘ _er
aktives stabilen Kernreaktion f Vi N Neu
Tsotop | Ausgangs- S 2 R mteren | Nresiaon | tronen

1si0nto°1/ies . y in cm?
]
12; Er ‘ 10 1;2 Er (n,y) 12; Er e- 5.1h
e , . . S
1;3Yb l 29,58 1;3 Yb (n, ) 1;3 Yb e | 2h ‘
1;5 Yb ! 29,58 174 Yb (n, 9) 1;(5) Yb e L 41n | i
|
Lo ‘ _ o
1% Hi | 30 1?2 Hf (n, y) 1% Hf o | ssd 3
| | — _
“75% Ta 100 ‘ 1?1 Ta (d, p) “753 Ta e 1,0 904
- ‘ - _—
1 181 182 | ol
(100 73 Ta (n,p) 73 Ta! ] 1 2+ 107 therm.
) 7\ o T N |
185« | 61,8 \‘87 Re (o) "S3wW! e plo55004 | 7454 > |
72 W i 75 74 \
o 184 185 |
i, JS,»« \ S Wodp) 10w ,,,,! 0
| 184 <, 185 7 _23
B 30,1 74 W (n,7y) 74\7& o l20 10 lthermi
187 v 186 s 187 iyt 0,08 | i
e W ‘ 20,8 74 W (@p) 74WEe,y 1,4 010\241hL ‘ |
186 s 187 vy | 0,13 Lo 10-28
| 29,8 74 W (n,y) 74 Wi | \ iz,o 10723 |therm.
: 1 5
1?‘; Re ' 301 15751W (d, 2n) 1575‘; Ree %, % 085 s¢d
‘ ! ! |
1 183 184 ‘ ' ‘,
d ‘ ‘
175 | "B w @n 5 Rel ‘ | L
\ .
186 . | 29.8 1?2 W (d, 2n) 186R \ ey 1,2 81; 90h | |
75 | el ' e N
185 186 l }
3 d .
38,2 75 Re (d, p) 75R ‘ ‘\
. 185 186 ! & : (1 0. 1022
38,2 75 Re (n, ) 75 Re \ | ) j ‘1,0 10-22\therm.
| | |
“75? Re | 61,8 “752 Re (d, p) 1§§ Rel e 21 16h | \ 4
187 188 4 | L | L 0. 10-22 ltherm.
B 61,8 75 Re (n, p) 75 Re | \ | - ;{1,0 10 thermi
| |
1%OS 26,4 1?2 Os (n, 9) 1% Os| e- SN | s2n | !
} ‘ ‘ - ‘-ﬁ_“ -
1?2 Os | 40,9 1?2 Os (n,y) 1?2 Os| e “0,353 | 17d \‘ i
: i e e e — - -
e 1sss [ my) 21 e | esd l |
- S T |
1?; Ir 615 1?3 Ir (n,y) 1?‘7‘ Ir | e- lz,z i L 19,5h \ |
R R N . T m—
1‘;’; Pt | 08 |'2pt@p D3Pt e | l “ 49m | |
1 i f ’
1% Pt | 26,6 122 Pt (dp) Y1 Pt| e | [ S 1on
| |
196 1 ‘ ! |
26,6 ?s Pt (n, ) % Pt i ‘ \ | ‘
197 o, | 196 19 I S R
aPt 266 [100Pt ) 'OTPt e | \ 334 |
i ]
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Relative i} .
PRSI ahl - Wirk -
Radio- Hauﬁﬁl\eu Emit- St;nerl;legs Ausbeute in quelxr-sélhnrﬁgtt Art de
aktives | stabilen Kernreaktion Stitertg in MeV Halbw{:rts- 14 ~Tesi1§}1e\r; N ;i er ’ Neu—L i
I t: A a _ rap- zer pl'O ev-| Neu l'O.ﬂEn'
sotop i l:;foj;gs lung . — Deuteron rel-r::ké:gr; tronen
| in % e-, e | b4
| | | |
9Pt 72 Pt p) 9P| e 27m
o es 199 4 | |
! P I !
A I £ R T N R S S
1?3 An | 30,2 ‘ 1?; Pt (d, n) 1?3 An| e* 37m :
195 an i 302 119 Pt (d,n) 195 An| y 10,55 s4h
IR L) T
197 An 266 ‘?g’ Pt (dn) " anly | 0,35 5,6d
198 , L 72 122 Pt (d, 2n) 1?2 Anle-, %,y 083 82; 2,72d i 1
79 R — 7 v [ —
197 198 0,41
E)-O 79 An (d, p) 79 An
100 1?; An (n, ) 1?3 An, 7,2+107% therm.
199 198 1, 199 4 | oo ' i R
A , P , : , , ,
Goan 72 |gEe@m 'an ecploss ot aed |
22‘1* TI 20,1 ng Tl (d, p) 2(8"1‘ TI| e 1,6 423m |
D P — - — i ;*7~‘¥
20,1 22? TI (n,yp) 2(8)‘1‘ TI| | 2,2+ 1072 ‘therm.
29pp 523 2B pbap) 2Py e 33h } |
52,3 232 Pb (n,7) 207 Pb 3,0 10-% therm.
L —_— =TT — - 1 R,
2@'3’ Bi 100 | 2(8’2 Bi (d,p) 2;;’ Bi| e= (1,17 50d | !
8 837 ‘ I
*100 232 Bi (n,y) 2;2 Bi : i 3,3+ 10-% therm.
[ S it ! _ i
an a | T
233 Th 100 2321y (n,y) 233 Th| e | 23m 7.1+ 10-24 therm.
90 90 Y 90 !
239 . 238 ¢, 239 - | o 1 T L. T T T
BT 99274 20U (my) 20U [e | 23,5m \s |

V. Abschiatzung des Aufwandes
zur Herstellung einer bestimmten Aktivitat
bei der jeweils ausgewdihlten Kernreaktion.

Die erforderliche Anfangsaktivitit geht sowohl fiir das Zahlrohrverfahren als
auch fiir das photographische Verfahren aus den entsprechenden fritheren Ab-
schnitten hervor. Die Abschitzung des Aufwandes, mit dem diese Aktivitit
praktisch erzielt werden kann, ist aus mehreren Griinden von groBer Bedeutung.
Bei der Projektierung von Atomumwandlungsanlagen lassen sich an Hand solcher
Abschidtzungen die Einsatzmdéglichkeiten im voraus angeben. Weiter gestattet
die Abschitzung des Aufwandes eine rationelle Fithrung des Bestrahlungs-
prozesses ohne langwierige Vorversuche. Das ist bei den zum Teil sehr hohen
Betriebskosten von Atomumwandlungsanlagen oft recht wertvoll. SchlieBlich
ist die Ausrechnung des ungefihren Aufwandes zur Herstellung einer bestimmten
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Aktivitait Voraussetzung fiir die Auswahl des giinstigsten Isotops und der
giinstigsten Herstellungskernreaktion.

a) Direkte Bestrahlung stabiler Isotope mit schnelien, leichten Ionen.

Bei divektem Beschuf der umzuwandelnden Substanz mit schnellen, in einem
Zyklotron beschleunigten Deuteronen gestaltet sich die Vorausbestimmung der
zu erwartenden Aktivitit E... besonders einfach und sicher. Die Aktivitit
berechnet sich hier zu:

Eres=13,77-10%-1- A - k| - B}, - &} f-Teilchen/Min. (1)
Wird der Deuteronenanteil I des Strahlstromes in Mikroampere eingesetzt, so
bedeutet der Faktor 3,77 - 10'* - I die Anzahl der auftreffenden Deuteronen pro
Minute. Die Ausbeute 4 wird fiir das betreffende Isotop und die betreffende
Kernreaktion aus der Tabelle 1 entnommen. Die tatsachliche Ausbeute kann
sich gegeniiber dem Tabellenwert 4 verringern, wenn die Auffingersubstanz
nicht aus einem reinen Element besteht und nicht in einer Schichtdicke vorliegt,
die groB gegen die Eindringtiefe der 8 MeV-Deuteronen ist. Verlusten dieser
Art tragt der Faktor 2] Rechnung. — Bekanntlich gelingt es nicht, darch be-
liebig lange Bestrahlungen die Aktivitit unbegrenzt zu steigern, weil mit zu-
nehmender Bestrahlungsdauer die Zahl der zerfallenden Atome die Zahl der
neuentstehenden erreicht. Der dies berticksichtigende Anklingfaktor hat gemi8
Fig. 6 die Grofle

kRy=1—e*?

Der Exponent stellt bis auf einen Zahlenfaktor das Verhiltnis der Bestrahlungszeit
zur Halbwertszeit T dar (4 -¢=0,693 ¢/T). Wird die Bestrahlungszeit gro gegen
die Halbwertszeit bemessen, so wird %, = 1. — Der Faktor %; soll den Verlusten
an aktiver Substanz Rechnung tragen, die zwischen der Bestrahlung und dem
Einsatz der jeweils zuldssigen Substanzgewichtsmenge liegen. Es sind das die
Verluste, die beispielsweise durch Unvollkommenheiten der chemischen An-
reicherung oder Verzicht auf Anreicherung eintreten.

Um ein Beispiel fir die Anwendung obiger Beziehung zu geben, soll mit
ihrer Hilfe ausgerechnet werden, welche Aktivitit bei Herstellung von radio-
aktivem Phosphor 2? P durch die Reaktion (d, ) zu erwarten ist, wenn mit
Deuteronen von 8 MeV Energie mit 10 A 100 Stunden lang bestrahlt wird. Fiir
den zugeordneten der Tabelle entnommenen Ausbeutewert A4 =3 -1074, fir
ki =1, sowie fiir £, = 0,2 (gemiB der angegebenen Bestrahlungsdauer und Halb-
wertszeit) und fiir k; =1 folgt eine Aktivitit® von

Eres= 2,2 - 101 f-Teilchen/Min.

b) Bestrahlung stabiler Isotope mit Neutronen.

Bei Bestrahlung der umzuwandelnden Substanz mit schnellen oder sehr schnellen
Neutronen ist eine Abschdtzung der zu erwartenden Aktivitit nur méglich,
wenn fiir die benutzte Geometrie und die Fiillsubstanz des Bestrahlungsgefies
Streu- und Absorptionsverhiltnisse bekannt sind. Fiir den meist angenihert
realisierbaren Fall, daB die zu -bestrahlende Substanz die Neutronenquelle
kugelférmig umgibt, 1aBt sich der Anteil aktivierter Atome unter den Voraus-
setzungen der Fig. 16 aus dem Wirkungsquerschnitt fiir Neutronen der be-
nutzten Quelle berechnen. Mit einer Neutronenergiebigkeit N, der Quelle be-
rechnet sich die resultierende Aktivitit gemiB Fig. 16 zu:

Eres= Ny (1—e 37 20 R) - & - &, - K, Teilchen/Min. 2)

1 Zur eventuellen Umrechnung in Milli-Curie sei angegeben, daB bei einer Aktivitat
von 1 Milli-Curie 2,23 .10° §-Teilchen/Min. ausgestrahlt werden.
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Die Neutronenergiebigkeit N, betrigt bei einer (R, — Be)-Quelle von 1 g R,-
Element bekanntlich 1,2 - 10? Teilchen/Min. Sie kann fiir kiinstliche Neutronen-

zu bestrahlende
Substanz

Anzahl der von einer bestimmten Atomart der Substanz pro Minute
absorbierten schnellen Neutronen:

; . L -
1\“0 —_— f\v‘d B (1 — e‘-’lj?gUR) . ‘7\'0
Voraussetzung:

Ry <R

Punktformige o
Neutronenquelle R <« Astreu

N, = Neutronenanzahl pro Minute der Quelle
N, — N4 = Zahl der pro Minute absorbierten Neutronen
L = LoscumipTsche Zahl (Atome/Mol) = 6,06 - 1023
n = Zahl der betreffenden Atome im Molekiil
M = Molekulargewicht der Substanz
¢ = Dichte der Substanz
o = Absorptionsquerschnitt der betreffenden Atomart fir schnelle Neutronen
Jstreu == Freie Weglange fiir Streuung schneller Neutronen in der Substanz
R = Radius der Substanzkugel
Ny _,jid = Ausbeute
NO

Fig. 16. Zur Berechnung der Ausbeute aus dem Wirkungsquerschnitt bei Bestrahlung mit schnellen Neutronen.

7”5”” i quellen mit Hilfe der Fig. 17 oder

aus der obigen Gleichung der Teil-
chenzahl fiir direkten BeschuBB er-
) mittelt werden. Der Ausdruck » 1\111 0
nach M.S. Livingston stellt die Zahl der zu bestrahlenden
Z;;’”’;',;‘,’; er1 amerikanischer Atomemit demzugeordneten Absorp-
Be+2d —"Be+ tionsquerschnitt ¢ im Kubikzenti-
/ meter dar. Der Faktor %] beriicksich-
tigt die eventuelle Verringerung der
Aktivitit durch Neutronenabsorp-
tion in den {ibrigen Atomkernen bei
Substanzgemischen. Der Anklingfak-
| tor &}, und der Faktor &, haben glei-
w” éef'elcﬁnef} Bandgenerator v Ardemne chen Wert und Bedeutung wie in der
__gemessen i+ 2d—2tHe+fn Beziehung fiir direkten Beschuf} der
- Auffingersubstanz.
Lon? Als Beispiel soll wieder die zu er-

o Ly v Lo 1 wartende Aktivitit von radioaktrvem
0 5 1 s ZMev

0
Deuteronenvoligeschwindigheif Phosphor ?? P, diesmal mit der Re-

Fig. 17. (Ra—Be)-Aquivalent bzw. Neutronenergiebigkeit : =
N, pro 1 uA Deuteronenstrom als Funktion der Deuteronen- aktion (”! ?) ]zergestellt, abgeSCha'tZt

Voltgeschwindigheit. werden und zwar fiir 100 Stunden
Bestrahlung von Schwefelkohlen-

stoff CS, mit (Li—D)-Neutronen bei 1 MeV Deuteronenenergie und 10 A Deu-
teronenstrom. Aus Fig. 17 ist hierfiir ein (Ra—Be)-Aquivalent von mindestens
30 g Ra bzw. ein N, von 3,6 - 101 Neutronen/Min. zu entnehmen. Die

L
T

L

// min

7000
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Abschitzung soll fiir R= 10 cm vorgenommen werden, obwohl die freie Weg-
linge fiir Streuung (Asien) schon in der gleichen GréBenordnung liegt. Der
Wegverldngerung durch Vielfachstreuung soll hierbei mit einem zusitzlichen
Faktor 2 Rechnung getragen werden. — Fiir Schwefelkohlenstoff ist 7= 2 zu
setzen. Der Wirkungsquerschnitt fiir ein Schwefelatom ist nach der Tabelle!
0=9-10"%. Fir £ =1, Anklingfaktor wieder A, = 0,2 und Substanzverlust-
faktor k; =1 folgt eine Aktivitdt

Eres - 2,6 . '108 ﬁ-Teilchen/Min.

Dieser Wert zeigt eindrucksvoll die Uberlegenheit um etwa drei GroBen-

ordnungen der oben angenommenen Bestrahlung im Zyklotron. Er 148t aber
andererseits  erkennen,

. P - Teilel

daBl z. B. die Ergiebig- E # % en/rin

. A
keit deF Bandgenerator- :§§ " Messung mit Rn Be- Juelle
anlage im Laboratorium S von Amaldi, Hafstad u. Tuve
des Verfassers bereits gut <% Abstinde reduziert auf’
ausreicht (vgl. auch das ‘Eg » N punktfirmige Quelle
Titelbild), um radiogra- §% idealisierte Whsser
phische Untersuchungen  ¥3% /Veél';/’””f-’”
nach Art der Fig. 12 3% g Rh-Lieck
durchzufiihren. £

Bei Bestrahlung der EE d N ”' o ]
umzuwandelndenSubstanz ,,§ S T st
mit langsamen Neutronen Y&
erfolgt bekanntlich die g3
Neutronenabbremsungin <% - - 5 e
einem Gefdl mit stark Abstand von der Neutronenguelle=r

wasserstoffhaltiger Sub- 1 qysierte Aktivitat einer dinnen Substanzschicht pro 1 cm?
stanz (z. B. Wasser oder und pro 1 Neutron/min der Quelle

Stearin). Die umzuwan- - noo

delnde Substanz wird da- M noo , .
bei in das Bremsmedium o= ooy Eorn=0610%—3= - EoRi p-Teilchen/min
eingebettet. Die richtige (M’,)Rh

[]
Bemessung C_les l?ren}sge— Fig. 18. Dichteverteilung der thermischen Neutronen im Wasser, gemessen
filles und die giinstigste als induzierte Aktivitit eines Rhodiumbleches von 1 cm® Inhalt.

Anordnung der umzu-

wandelnden Substanz 148t sich aus der Dichteverteilungskurve der thermischen
Neutronen bei der benutzten Quelle ermitteln. Fiir Neutronen einer natiirlichen
(Rn 4+ Be)-Quelle ist in Fig. 18 die Dichteverteilungskurve nach Messungen
von E. AMALDI und Mitarbeitern? gezeichnet worden. Aus weiteren Messungen
geht hervor, und aus der Theorie des Abbremsvorganges ist unmittelbar ein-
zusehen, daB} bei hoheren Geschwindigkeiten der Primirneutronen kiinstlicher
Quellen die Dichteverteilungskurve nur unwesentlich verbreitert wird. Eine
Wasserschicht von 15 bis 20 cm Dicke gentigt selbst fiir die sehr schnellen
(16 MeV)-Neutronen des (Li + @)-Prozesses zur Abbremsung vollkommen. Die
Dichteverteilung der thermischen Neutronen ist in Fig. 18 gemessen als ge-
samte induzierte Anfangsaktivitit Egg; eines Rhodiumbleches von 1 cm?® Inhalt
und etwa 0,2 mm Dicke. Soll die zu erwartende Aktivitit fiir eine andere diinne

1 Abgeschitzt zu 3 - 1072 des bekannten Streuquerschnittes.

2 AmaLDI, E., L. R. Harstap and M. A. Tuve: Neutron Yields from Artificial Sources.
Phys. Rev. 51, 896 (1937).
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Substanzschicht vorausbestimmt werden, so kann angenihert folgende Be-
ziehung benutzt werden:

n

Eres=N,-6-1022- = (3)

Neben den Bezeichnungen der frither besprochenen Gleichungen fiir resultierende
Aktivititen bedeutet V' das Volumen der zu bestrahlenden Substanz in cm?.
Als Beispiel sei wieder die zu erwartende Aktivitit von radioaktivem Phos-

L0V - Eopy- by - K, - By f-Teilchen|Min.

phor f? P, diesmal mit der Reaktion (n,y) hergestellt, abgeschitzt und zwar fiir

100 Stunden Bestrahlung von Phosphor mit einer Ergiebigkeit der Neutronen-
quelle von wieder Ny=3,6-10%
L Neutronen/Min. Der Phosphor

N soll in einer zur Quelle kon-
\\ zentrischen Kugelschale von
N 3 mm Dicke und 8 cm mittle-
N rem Radius angeordnet werden.

Aus der Tabelle entnehmen
wir fiir thermische Neutronen
20 bestratlende \\ den Wirkungsquerschnitt von
Substanz in . 6=0,3-10"2tcm? Fiir den ge-
nannten mittleren Radius folgt
aus Fig. 18 Eygr= 6,3 - 1073.
Bei %} = 1, Anklingfaktor
k, = 0,2 und Substanzverlust-
faktor k3=1, folgt eine Ak-
tivitdt
Eres=1,1-107 p-Teilchen/Min.
Die Gleichung (3) hat zur

fﬁi’%sser- N
Tiillung

oy~Neutronendichte bzw. gy-r—

7 5 w 7% 200m, L
Abstand von der Neutronenguelle Voraussetzung, dafl die Neu-
Diffusionslange in der Substanzl$sung tronendichte  weder durch
1 Streuung noch durch Absorp-

4

tion in der zu bestrahlenden

Y33 Nioi-3 N¥ o,
L
N;=n; ST 0; = Atomzahl im cm?3
1

0; = Absorptionsquerschnitt
o} = Streuquerschnitt
2 N;o; = Gesamtabsorptionskoeffizient.

Fig. 19. Anderung der Dichteverteilung thermischer Neutronen durch
wisserige Losungen verschiedener Absorption, die die Neutronenquelle

‘Substanzschicht gedndert wird.
DieBedingungkleiner Streuung
ist dann noch hinreichend er-
fillt, wenn die umzuwandelnde
Substanz in einer Schichtdicke
vorliegt, die kleiner ist als die
freie Weglinge fiir Streuung in

in einer Kugel von 4 cm Radius umgeben (nach O. Haxerund H.Vorz). Wasser (GréBenordnung 1 cm)

Die Bedingung kleiner Absorption bedeutet, dal y-d<€1 ist, wobei y=n % o' C

den Absorptionskoeffizienten in cm™ und 4 die Schichtdicke in Zentimetern
darstellt. Bei Bestrahlungssystemen mit dickerer Schicht muB die Wegverlinge-
rung durch Diffusion und die Absorption in der zu bestrahlenden Schicht be-
riicksichtigt werden.

Um die erforderliche Abschitzung auch fiir Bestrahlungssysteme vornehmen
zu kénnen, bei denen Streuung und Absorption in der zu aktivierenden Substanz-
schicht nicht mehr vernachlissigt werden koénnen, soll noch eine weitere Be-
ziehung fiir die resultierende Aktivitit gebracht werden. Die Geometrie des
Bestrahlungssystems ist hier insofern geindert, als die zu bestrahlende Substanz
die punktférmig angenommene Neutronenquelle in einer Kugel mit dem Radius
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R = 4cm umgibt. Das Bremsmedium (Wasser) befindet sich in geniigender
Schichtdicke auBerhalb dieser Kugel. Die Riickwirkung von Absorption und
Streuung in dieser Substanzkugel auf die Verteilung der Neutronendichte zeigt
Fig. 19 nach Rechnungen von O. HAXEL und H. Vorz!. Als Substanz werden
wisserige Losungen verschiedener Konzentration untersucht. Als Maf fiir Ab-
sorption und Streuung dient die Diffusionslinge /. Wir sehen aus Fig. 19, daB
die Verteilung der thermischen Neutronen erst dann wesentlich verdndert wird,
wenn /= 2 cm wird. Aus der Diffusionstheorie wurde ferner von HAXEL und
VoLz berechnet, wie die Absorption thermischer Neutronen in der Kugel bei
Fiillung mit der Substanzldsung gegeniiber der Absorption bei Fiillung mit Wasser
zunimmt. In Fig. 20 ist diese Abhingigkeit als Funktion des Gesamtabsorptions-
koeffizienten, der fiir wasserige Losungen dem Quadrat der Diffusionsldnge um-
gekehrt proportional ist, dargestellt. Die als MaBeinheit eingefiihrte Zahl der
in einer Wasserkugel von 4 cm Radius absorbierten thermischen Neutronen

\ga §’§ ‘§ Grenzwert der Hermi-
NS schen Absorption
§E§§3 =
SN ) L
i l
‘8§58 L=Difusionslinge
I8 / ~ 265
S8 8 wasser™~ 409 CTu
N
X [E S
O
I2 D>
<8
S3 0 2 70 2 H

6‘2/1/ & iz g
LO; ., Liwasser
' OH 14
Fig. 20. Verhaltnis K; der in der Kugel von 4 cm Radius bei Fiillung mit wasseriger Losung absorbierten thermischern
Neutronen zur Zahl absorbierter Neutronen bei Fiillung mit Wasser nach O. HaxerL und H. Voiz.

berechnet sich aus der Zahl der in der Kugel vorhandenen Neutronen zur Gesamt-
zahl der thermischen Neutronen zu

ngyZdr

000 4_~4.10—2N0
Sfonvidy

0

N=N,-

Die Kurve (g, - #2) wurde nach Messungen von AMALDI auch fiir groBe Radien
ausgewertet. Man erkennt, daB bei extrem hoher Absorption in der Substanz-
kugel nur die 4fache Zahl von Neutronen gegeniiber Wasser absorbiert wird.
Nach Vorstehendem und an Hand der Fig. 19 und 20 ergibt sich die folgende
Beziehung fiir die resultierende Aktivitit bei Substanzbestrahlung mit thermi-
schen Neutronen

Eres=Ny-4-102-K, - K, k- k; pB-Teilchen/Min. (4)

Nach den vorausgegangenen Ausfithrungen bedeutet N - 4 - 1072 - K; die Gesamt-
zahl der in der Kugel pro Minute absorbierten thermischen Neutronen. Der

N. . . .. ..

Faktor K,= > llvt';;_ ist das Verhdltnis der Nutzabsorption in der zu aktivierenden
Y

Substanz zur stattfindenden Gesamtabsorption. Die Faktoren %} und % haben

wieder die gleiche Bedeutung wie in den fritheren Bezichungen fiir die resul-

tierende Aktivitit. Soll die Aktivitit einer Substanz beurteilt werden, die

! Haxer, O. u. H. Vorz: Uber die Absorption von Neutronen in wisserigen Losungen.
Z. Phys. 120, 493 (1942).
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nicht in wisseriger Lésung verdiinnt ist, sondern in fester Form vorliegt, so kann
durch Vergleich der Diffusionslinge in der Substanz mit der Diffusionslinge in
Wasser aus Fig. 20 der Wert von K, abgeschidtzt werden.

Wieder soll die zu erwartende Aktivitdt von mit der gleichen Kernreaktion

(n, v) hergestelltem radioaktiven Phosphor i’? P abgeschitzt werden, und zwar

fir die gleiche Bestrahlungsdauer (100 Stunden) und Ergiebigkeit der Quelle
(Ng=3,6 - 10'® Neutronen/Min.). Der Phosphor umgibt hier die punktférmig
angenommene Neutronenquelle in einer Kugel von 4 cm Radius. Aus dem
schon oben erwihnten und benutzten Einfangquerschnitt ¢= 0,3 - 10724 cm2,
sowie dem Streuquerschnitt ¢’ = 10,4 - 1072 cm? fiir Phosphor ergibt sich eine
Diffusionslinge /= 9,6 cm gegeniiber /, = 2,65 cm fiir Wasser. K; kann gemiB"

. . . . 2 Wass
Fig. 20 in dem fraglichen Bereich zu -Z—Tfss—e—r—wo,OS abgeschétzt werden.

Mit diesem Wert, K,= 1, k; = 0,2 sowie k; = 1 folgt die erwartete Aktivitit zu
E.e=2-107 f-Teilchen/Min.

Die Gegeniiberstellung dieses Ergebnisses mit dem Ergebnis fiir die andere
Geometrie des vorausgegangenen Beispiels ist insofern besonders interessant,
als in berden Fillen das gleiche Substanzvolumen besteht.

In diesem Zusammenhang sei darauf hingewiesen, dafl Bestrahlungssysteme
der zweiten Art bei kiinstlichen Neutronenquellen praktisch nicht ganz so giinstig
wie in-dem Beispiel abschneiden, weil durch die Abmessungen des Auffingers
die Annahme einer punktférmigen Neutronenquelle nicht mehr erfillt ist. —
Die in dem zweiten Beispiel zugrunde liegende geometrische Anordnung ist be-
sonders dann zu empfehlen, wenn die Substanz in wisserigen Lésungen enthalten
ist, weil dann die starke Streuung an den Wasserstoffatomen auch im Inneren
der Kugel sich nutzbringend auswirkt. — In Fillen, wo Konkurrenzprozesse
durch schnelle Neutronen storen kénnen, verdient die Geometrie des zuerst
besprochenen Beispiels den Vorzug, weil in etwa 10 cm Entfernung die Zahl

der schnellen Neutronen gegeniiber der Zahl der thermischen Neutronen sehr
zurficktritt.

Ein Vergleich der vorstehenden beiden Abschitzungen fiir die Herstellung
von Radiophosphor durch den (%, y)-ProzeB mit der unter sonst gleichen An-
nahmen fiir den (n, p)-Prozel3 erfolgten fritheren Abschitzung harmoniert mit
der bekannten Beobachtung, dafl in dem (Ausnahme-)Fall der Herstellung von
Radiophosphor bei den .zugrunde gelegten geometrischen Verhdltnissen der

Praxis die Herstellung mit schnellen Neutronen giinstiger ist als mit thermischen-
Neutronen.

c) Spaltung von Urankernen in radioaktive Isotope
durch Neutroneneinwirkung.

Die ungefihre Grife der auf die einzelnen Spaltprodukte entfallenden Aktivitit
148t sich fiir Urankernspaltung durch direkten Beschuf8 mit Deuteronen an Hand
der Gleichung (1), fir Urankernspaltung mit schnellen Neutronen an Hand der
Gleichung (2), fir Urankernspaltung mit thermischen Neutronen an Hand der
Gleichungen (3) oder (4) abschitzen, wenn die entsprechenden Ausbeutezahlen
oder Wirkungsquerschnitte bekannt sind. Diese sind aus der Literatur nur fir
Urankernspaltung mit thermischen Neutronen zu entnehmen. Aus diesem
Grunde soll die zu erwartende Aktivitit nur fiir Urankernspaltung mit ther-
mischen Neutronen und zwar in Verbindung mit der Gleichung (3) diskutiert
werden. Der Wirkungsquerschnitt fiir die Urankernspaltung mit thermischen
Neutronen bei natiirlicher Haufigkeitsverteilung der Uranisotope liegt, wie schon
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oben erwihnt, bei etwa oys,= 21072 cm?2. Da aus den oben zitierten Mes-
sungen von JENTSCHKE und PRANKL die relative Haufigkeit der einzelnen Spalt-
produkte bei Einwirkung thermischer Neutronen bekannt ist, 148t sich die un-
gefihre Grofe des Wirkungsquerschnittes, bezogen auf das einzelne Spaltprodukt,
angeben. Die entsprechenden Werte ergeben sich aus der Darstellung Fig. 21.
Sind bei der interessierenden Massenzahl die Spaltprodukte auf verschiedene
Isomere verteilt, so muB der aus Fig. 21 abgelesene Wert gemil3 dem Anteil
des gewunschten Isotops verringert werden.

Nach einer neueren Verdffentlichung® scheint die relative Haufigkeit in den
Seitenisten der Kurven nicht ganz so schnell abzuklingen wie in Fig. 21.- Infolge-
dessen ist die Liicke zwischen den beiden Verteilungskurven, die sonst teilweise
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Fig. 21. Die ungefihre GroBe des Wirkungsquerschnittes bezogen auf das einzelne Spaltprodukt bei Urankernspaltung
mit thermischen Neutronen (ermittelt nach Messungen von JExTSCHKE und PrANKL).

durch Spaltungen mit schnellen Neutronen ausgefiillt werden kann, weniger
stark ausgeprigt. Die angedeuteten Ungenauigkeiten, bedingt zum Teil durch
statistische Streuung, zum Teil durch die Schwierigkeiten der Messung, lassen
natiirlich nur eine sehr rohe Abschitzung der auf das gewiinschte Isotop ent-
fallenden Aktivitit zu. Fir das Thema der vorliegenden Schrift geniigt jedoch,
was auch fiir die frither besprochenen Fille gilt, schon eine ungefihre Ermitt-
lung der zu erwartenden Aktivitdt, denn die Unterschiede gegeniiber den
experimentell beobachteten Werten lassen sich fast stets durch geringfiigige
Anderungen der Bestrahlungsintensitit oder der Bestrahlungszeit ausgleichen.

Bei der Aktivititsberechnung nach Gleichung (3) ist zu beachten, dafl die
GroBen n, p und M fiir das bestrahlte Uransalz (z. B. Uranylnitrat fiir die Ge-
winnung von radioaktivem Strontium oder Ammoniumuranat fiir die Gewinnung
von radioaktivem Barium oder Jod) einzusetzen sind. Der Faktor %] ist gleich 1
zu nehmen.

1 FLALIB&}QSFELD, A., P. JenseEN u. W. GENTINER: Die Aufteilungsverhiltnisse und
Energietonungen bei der Uranspaltung. Z. Phys. 120, 450 (1942).



C. Das Indikator-Verfahren
mit stabilen Isotopen.

I. Die MeBmethoden.

Bei dem Indikatorverfahren mit stabilen Isotopen kommt es darauf an,
durch Messung der Anderung der relativen Hiufigkeit des zur Markierung be-
nutzten. Isofops Einblick in den Ablauf des aufzuklirenden Vorganges zu ge-
winnen. GemiB Fig. 22 verhalten sich bei einer Mischung die Gewichtsmengen
des Indikators G, zu derjenigen der Mischung G, umgekehrt wie ihre Konzen-
trationen. Als Konzentration wird hier verstanden die Differenz zwischen je-
weils vorliegender zur natiirlichen relativen Hiufigkeit. Fiir die Beurteilung

Relative Haufigkeit H eines Isotops = ZahlenmafBiger Anteil dieses Isotops
am Isotopengemisch des Elementes.

G, = Gewicht des natiirlichen Elementes mit der relativen Haufigkeit H, des seltenen
Isotops.

G, = Gewicht des Elementes mit kiinstlich erhohter relativer Haufigkeit H; des seltenen
Isotops.

G, = Gy + G, = Gewicht der Mischung mit der resultierenden relativen Haufig-
keit H, des seltenen Isotops.

Beziehung zwischen Gewicht und relativer Haufigkeit (H,— H,) G, = (H; — H,) G,
Absoluter MeBfehler bei der Bestimmung der relativen Hiufigkeit = A H.

Relativer MeBfehler von H, 6= HZAf[H;, Anreicherungsfaktor = %

Fig. 22. Beziehung zwischen Gewicht und relativer Haufigkeit bei einer Mischung von Elementen mit natiirlicher
relativer Héaufigkeit und durch Anreicherung erhohter relativer Haufigkeit des seltenen Isotops.

des MeBverfahrens sei aus einer im letzten Abschnitt gebrachten Beziehung
vorweggenommen, dafl ein Mefgerat um so besser fiir das Indikatorverfahren
mit stabilen Isotopen geeignet ist, je geringer sein absoluter MeBfehler A H
bei der Bestimmung der relativen Haufigkeit und je kleiner das von ihm fiir die
Messung bendétigte Substanzgewicht Guin ist. Je besser das MeBverfahren diese
beiden Forderungen erfiillt, desto geringerer Aufwand geniigt in bezug auf H,
und G, bei der Isotopenanreicherung und desto gréBere Reserven bestehen in
bezug auf Verluste durch Verzweigung oder Verdiinnung der markierten Substanz
beim Ablauf des aufzukldrenden Vorganges.

a) Das Verfahren der Dichtebestimmung.
MeBempfindlichkeit und Mindestgewicht.

Allein fiir das Isotop fD hat die Bestimwmung der relativen Hdaufigkeit aus

Dichtemessungen von Fliissigkeiten praktische Bedeutung erlangt. Hierfiir sind
unter anderem die folgenden Methoden benutzt worden!. Die pyknometrische

1 LoorBoUurow, J.R.: Borderland Problems in Biology and Physics. Rev. modern.
Phys. 12, 270 (1940).
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Methode besitzt bei einer verhiltnismiBig groBen fiir die Messung bendtigten
Wassermenge von 5 cm? eine Genauigkeit von 10~%, entsprechend einem Faktor
von 107% in Gewichtsteilen D,O in H,0. Als weitere Methode kommt die
Schwimmermethode in Frage, bei der das Gleichgewicht des Schwimmers durch
Temperaturregelung des hydrostatischen Druckes oder magnetische Anziehung
eines im Schwimmer befindlichen Eisenstiickes eingestellt wird. Die MeB-
genauigkeit wird auf 5-:107% Gew.-9% von D,O in H,O angegeben bei einer
ebenfalls betrichtlichen erforderlichen Flissigkeitsmenge.

Mit der wesentlich kleineren Fliissigkeitsmenge von 10~2 cm® gelingen die
Dichtemessungen nach der Methode des fallenden Tropfens von BARBOUR und
Hawmirton. Bei dieser Methode mifit man die Zeit, die ein Tropfen von defi-
niertem Inhalt braucht, um eine bestimmte Fallhéhe in einer nicht mit Wasser
mischbaren Fliissigkeit etwas geringerer Dichte zu durchlaufen. Beispielsweise
wird ein Tropfen von 1072 cm?® Inhalt in o = Fluortoluol iiber eine Strecke von
etwa 30 cm fallen gelassen. Die Genauigkeit der Dichtebestimmung betrigt
hierbei 1075 Anteile D,O in H,0, also ist AH = 1075.

Die Untersuchung des Stoffwechsels in Organismen mit Hilfe stabiler Isotope
hat die Prédparation solcher Verbindungen zur Voraussetzung, bei denen ein
oder mehrere Atome durch ihre angereicherten Isotope ersetzt werden. Die
weitaus meisten praktischen Versuche in dieser Richtung sind mit schwerem
Wasserstoff bzw. schwerem Wasser durchgefithrt worden. Bei der Markierung
einer organischen Verbindung mit schwerem Wasserstoff muf3 dieses Isotop so
eingebaut werden, daf3 es wihrend der Stoffwechselreaktionen nicht vom Molekiil
verloren wird. Dies bedeutet, daf3 der schwere Wasserstoff fest an das Kohlen-
stoffgeriist gebunden sein muB. Auf Grund der allgemeinen Kenntnisse iiber
die Reaktionen organischer Verbindungen 148t sich in den meisten Fillen voraus-
sagen, welche Wasserstoffatome mit denjenigen des Wassers, in denen die Ver-
bindungen geldst sind, ausgetauscht werden. Da biologische Reaktionen stets
in fliissiger Phase stattfinden, ist es fiir diese Untersuchungen entscheidend, daB3
nur solche Substanzen markiert werden, bei denen der schwere Wasserstoff
fest im Molekiil gebunden ist. In der amerikanischen Literatur! finden sich
besonders zahlreiche ausfiihrliche Untersuchungen iiber die Anwendung von
schwerem Wasserstoff zur Markierung und iiber die Grenzen dieser Methode.
Dort finden sich auch nihere Hinweise iiber die benutzten Verbindungen und
iiber die Prédparation dieser Verbindungen.

Zuar Analyse des Gehalts an schwerem Wasserstoff wird die isolierte organische
Substanz verbrannt und das dabei entstehende Gemisch von leichtem und
schwerem Wasser gemessen.

In neuerer Zeit sind auch die Isotope 12 C, 1; N und 1§ O fiir Stoffwechsel-
untersuchungen erfolgreich herangezogen worden?, als vor allem durch die

1 SCHOENHEIMER, R. and D. RiTTENBERG: The Application of Isotopes to the Study
of Intermediary Metabolism. Science, New York 87, 221 (1938). — RITTENBERG, D. and
G. L. FosTER: A new procedure for quantitative analysis by isotope dilution, with appli-
cation to the determination of amino acids and fally acids. J. of biol. Chem. 133, 737 (1940)
und S. GrRAFF, D. RITTENBERG and G. L. FosTER: The glutamic acid of malignant tumors.

J. of biol. Chem. 133, 745 (1940). Vgl. ferner Literaturverzeichnis Abschnitt D IV,
2 Vgl. z. B. fur 12 C: H. G. Woop, C. H. WERkMANN, A. HENNINGWAY and A. O. NIER:
Heavy carbon as tracer in bacterial fixation of carbon dioxide. J. of biol. Chem. 135, 789

(1940).

Fur 1; N: R. ScHOENHEIMER and D. RITTENBERG: Studies in protein metabolism.
J. of biol. Chem. 127, 285 (1939). — Fir ‘g

exchange in animal respiration. Nature, Lond. 142, 917 (1938).

O: N. E. Day and P. SHEEL: Oxygen isotopic
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Arbeiten von UREY die seltenen Isotope in Gewichtsmengen der GréBenord-
nung 1 g bei Anreicherungen bis zu etwa H = 209, fiir solche Arbeiten zur
Verfiigung gestellt wurden. Fiir die Messung der relativen Hiufigkeiten dieser
Isotope, sowie der Isotope mit noch hdheren Massenzahlen kommt fast aus-
schlieBlich das massenspektrometrische Verfahren zum Einsatz.

b) Das massenspektrometrische Verfahren.
MeBempfindlichkeit und Mindestgewicht.

Werden in einer Ionenquelle erzeugte und mit Hilfe einer hohen Gleich-
spannung auf groBe und einheitliche Geschwindigkeit beschleunigte Ionen durch
ein magnetisches Feld abgelenkt, so werden bekanntlich die den schwereren
Massen zugeordneten Ionen weniger abgelenkt als die leichteren Ionen. Mit
Hilfe einer hinter dem magnetischen Ablenkfeld angeordneten photographischen
Platte 148t sich die Aufspaltung des Ionengemisches in die verschiedenen be-
teiligten Isotope bequem erkennen. Durch geschickte Ausgestaltung der ab-
lenkenden und fokussierenden Felder ist es vor allem im Massenspektographen
nach MaTTAucH und HERZOG gelungen, das Auflésungsvermdgen so weit zu
steigern, daB nicht nur, wie bei der klassischen Einrichtung von ASTOXN, eine
vollstindige Trennung der Isotope bis zu den hochsten Massenzahlen gelingt,
sondern dariiber hinaus die Feinstruktur (Massendefekte) in den Massenspektren
sichtbar wird. Fiir die vorliegende Aufgabe sind diese hoch entwickelten Massen-
spektrographen aus zwei Griinden wenig geeignet. Bei photographischer Er-
mittlung der Intensitidt gehen Schwirzungskurve und Koérnung der Photoschicht
in das Endergebnis ein, so daB relative Haufigkeiten nur mit miBiger Genauigkeit
oder recht umstandlich zu bestimmen sind. Weiter sind diese Massenspektro-
graphen verhiltnismaBig lichtschwach, so daBl andere Aufzeichnungsmittel als
das integrierende photographische Verfahren kaum in Frage kommen. Fiir die
Messung von relativen Hiaufigkeiten sind daher schon vor lingerer Zeit licht-
starke Spezialeinrichtungen geschaffen worden, bei denen die Intensitit der
Isotopenlinien durch unmittelbare Messung der zugeordneten Ionenstréme er-
mittelt wird. Fiir den praktischen Einsatz im Rahmen der hier besprochenen
Methode eignet sich besonders eine von NIER! angegebene Spektrometerbauweise.
Den Schnitt durch ein auf der Grundlage des NiErschen Gerites im Labo-
ratorium des Verfassers entwickeltes ausheizbares Registrier-M assenspektrometer
vermittelt Fig. 23. Die Ansicht der Ausfithrung dieser auch fiir chemische
Analysen sehr vielseitig einsetzbaren MeBapparatur bringt mit einigen er-
leuternden Hinweisen Fig. 24. Ausgenutzt ist bei ihr die Tatsache, daB3 schwach
divergent von einem Spalt ausgehende Ionen homogener Geschwindigkeit wieder
fokussiert werden, wenn sie senkrecht in ein homogenes zwischen V-{6rmig
begrenzten Polen bestehendes Magnetfeld gestrahlt werden. Die Wirkungsweise
der Fokussierung bedingt, dafl die Mitte des Ionenquellenspaltes, der Kriim-
mungsmittelpunkt der Teilchenbahn im Ablenkfeld und der Ort der Abbildung
auf einer geraden Linie liegen2 Der Kritmmungsradius einer Teilchenbahn im

Ablenkmagnetfeld betragt.
2mU 1
R=1/222. L 5)

R wird in cm erhalten, wenn m und e die Masse in Gramm bzw. die Ladung in
Coulomb des betreffenden Ions, U die Beschleunigungsspannung in Volt und
$ die magnetische Feldstirke des Ablenkfeldes in. GauB eingesetzt wird. Bei

1 Nier, A. O.: Rev. Science Instr. 11 (1940) 212.
% Vgl. z. B. E. BRUCHE u. A. RECKNAGEL : Elektronengerite, S. 118. Berlin: Springer 1941.
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gleichbleibender magnetischer Feldstirke und Geometrie sind daher angelegte
Beschleunigungsspannung und Massenzahl einander umgekehrt proportional,
gleiche Ladung vorausgesetzt.

An dem abgebildeten Massenspektrometer ist eine Regeleinheit angebracht,
durch die das Magnetfeld stetig und nach einem solchen Gesetz gedndert wird,
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Fig. 23. Ausheizbares Registrier-Massenspektrometer fiir gasférmige, fliiséige oder feste Stoffe. (Bauart v. ARDENNE.)

dal bei gleichmaBig angetriebener Registrierung der Tonenstromstirke am Aus-
trittsspalt eine lineare Massenzahlenskala sich ergibt. Die Skala der Massen
zwischen 8 bis 238 ist hierbei auf drei Bereiche aufgeteilt. Sollen nur Messungen
tiber die relative Haufigkeit von Isotopen ein und desselben Elementes durchge-
tithrt werden, so wird das Magnetfeld mit Hilfe der Regeleinheit und der mit ihr
kombinierten Eichskala so eingestelit, da3 bei einer vorgesehenen geringfiigigen
und stetigen Verdnderung (4 U a 100 V) der Beschleunigungsspannung (1000 V}



48 Das Indikator-Verfahren mit stabilen Isotopen.

gerade die Isotope des betreffenden Elementes iiber den Austrittsspalt wandern.
Bei dieser durch eine einfache Umschaltung an der Regeleinheit gegebenen

Fig. 24. Ansicht des ausheizbaren Registrier-Massenspektrometers mit linearer Massenzahlenskala im Laboratorium
des Verfassers.

Betriebsweise ergibt sich aus der erhaltenen Registrierung eine erhdhte MeB-
genauigkeit.

Zur Ausschaltung von Fremdgasen und Dampfen, die Spektrum und MeB-
wert der relativen Hiufigkeit stark beeinflussen kénnen, wird das ganze als
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Metallkonstruktion ausgefiihrte Entladungsrohr des Gerites Fig. 24 vor jeder
Messung mit Hilfe von Heizwicklungen ausgeheizt. Die Auswechslung der
Systeme wird durch ausheizbare (fettfreie) Vakuumverbindungen mit Silber-
folien ermoglicht.

Die Ionisierung erfolgt durch Elektronen relativ geringer (etwa 100 V) und
einstellbarer Geschwindigkeit. Der Elektronenstrom vor dem Spalt der Ionen-
absaugelektrode, der ein MaB fiir die Ionisierung ist, kann mit Hilfe eines
Auffingers gemessen und gegebenenfalls registriert werden. Zur fein dosier-
baren Zuleitung von zu messenden Gasen dient ein Nadelventil mit Feder-
korper.

Ein zweiter Ionenquelleneinsatz wurde so ausgestaltet, daB auch Hiufig-
keitsmessungen an fliissigen und festen Stoffen moglich sind. Der horizontal
liegende Boden des Ionisierungsraumes der Quelle enthilt bei dieser Betriebs-
weise einen kleinen von auBen elektrisch heizbaren Platin- oder Wolframtopf,
in den die zu messende Substanz eingebracht wird.

Die Messung des hinter dem Austrittsspalt vom Auffinger aufgenommenen
Tonenstromes erfolgt mit Hilfe eines Roéhrenelektrometers, dessen Gitterkreis
duBerst kapazititsarm ausgefithrt ist, in Verbindung mit einer Registrierein-
richtung und drei Galvanometern mit 1:10 abgestuften Empfindlichkeiten
(Registrierzeiten 8 Min. Galvanometereinschwingzeit und Gitterkreis-Zeitkon-
stante 1 sec). Die Anwendung eines vielstufigen Sekundiremissionsverstirkers
(mit erhohter Widerstandsfihigkeit der Kathoden gegen Luft) an dieser Stelle
ist vorbereitet.

Das bei rationeller Betriebsweise des besprochenen Massenspektrometers zur
Durchfiihrung einer Hiufigkeitsmessung mindestens bendtigte Substanzgewicht be-
tragt bei gasférmigen zu analysierenden Substanzen und dem vorgesehenen
kleinen Gasreservoir weniger als 107*g fiir Kohlenstoff. Bei Messungen der
relativen Haufigkeit von schwereren Massen oder von festen Stoffen liegt das
Mindestgewicht um 1 bis 2 GréBenordnungen hoher bzw. tiefer, je nach den
vorliegenden physikalischen und chemischen Verhiltnissen. Im Laufe weiterer
Entwicklungsarbeiten an Massenspektrometern kénnte das zur Analyse bendotigte
Substanzgewicht noch um mehrere GroBenordnungen verringert werden, wenn
man dazu iibergeht, durch Einsatz von Mefverfahren mit mehreren Auffingern
die Hiufigkeitsmessungen der einzelnen Isotope nicht zeitlich nacheinander,
sondern gleichzeitig und mit sehr kurzen MeBzeiten durchzufiihren. Dann wiirde
fir jede Einzelmessung ein auBerordentlich kurzzeitiges Aufrechterhalten des
Dampfdruckes im Ionisierungsraum der Quelle geniigen. — Fiir genauere
Hiufigkeitsmessungen wie bei der Benutzung des zuvor beschriebenen Gerites,
wire der arithmetische Mittelwert aus bis zu etwa 10 Einzelmessungen zu bilden.
Schon im heutigen Entwicklungszustande sind die erforderlichen Substanz-
mengen sehr klein gegeniiber den bei den frither besprochenen Methoden er-
forderlichen Mengen. )

Die MeBempfindlichkeit hingt fiir gegebene ionenoptische Verhiltnisse beim
massenspektrometrischen Verfahren im wesentlichen von der Empfindlichkeit
und dem Stérpegel der Einrichtung zur Ionenstrommessung ab, sowie auch von
dem Grad der Ausschaltung von Fremdgaseinfliissen. Die Ungenauigkeit der
Haufigkeitsbestimmung liegt bei einer Anlage nach Art der Fig. 23 und 24 etwa
bei AH = 10~* und kann durch Anwendung héherer Beschleunigungsspannungen,
stirkerer Magnetfelder, lingerer Spektralspalte und damit kriftigerer Ionen-
quellen, wie die Ergebnisse von RITTENBERG und Mitarbeitern erkennen lassen,
noch auf etwa 4H =3 - 10-3 vermindert werden.

v. Ardenne, Isotope als Indikatoren. 4
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II. Die verschiedenen Wege
zur Anreicherung seltener Isotope.

Zur Anreicherung seltener Isotope steht heute schon eine gréfere Zahl von
recht leistungsfihigen Verfahren zur Verfiigung. Nachdem bereits W. WALCHER!
eine Ubersicht iiber die verschiedenen Verfahren, ihre physikalischen Grundlagen
und ihre Resultate gegeben hat, mag an dieser Stelle eine kurze Diskussion unter
bezug auf die Indlkatormethode geniigen .

Fiir die Markierung muB mit Hilfe des Trennverfahrens von dem ursprunghch
seltenen Isotop eine moglichst grofe Gewichtsmenge Gy mit moglichst starker Ev-
hohung (Hy — H,) seiner relativen Haufigkeit hergestellt werden. Die Zahlenwerte

Tabelle 11. Ubersicht iiber die Leistung der wichtigsten Verfahren zur Anreicherung seltener
Isotope (Stand 1940).

Zeit-
Trennverfahren Isotop ! H, } H,—H, G, (g) 3:;;1 | Literatur
I ® |
| i
Elektrolyse | fD ‘ 2104 0,99 50 1 | R. FrRERICHs: Ergebn. exakt.
Naturw. 13, 257 (1934).
" gLi 7,9-107% | 4,9-1072 7 L. HoLLeck: Z. Elektrochem.
‘t 44, 111 (1938).
Diffusion | 12 C |1,1:107% | 0,49 5:107®* | 60 | M. pE HEMPTINNE u. P.CAPRON:
i J. Phys. Radium 10, 171
(1939).
. ’1;1\ 3,8-107% | 0,181 10-* | 120 | H. KRUGER: Z. Phys. 111, 467
(1939).
Fraktionierte “?ﬁ Ne { 9,73-1072 0,189 0,7 30 | W. H. KEEsoM, H. vaN DI_J KEN
Destillation ) u. J. HaanTjEs: Physica,
P Haag 1, 1109 (1934).
Chemische ’1‘6’ C 1,1-1072 | 2,7-1078 45 | H. C. UREY, A. H. W. ATEN u.
Austausch- A. S. KestoN: J. chem. Phys.
Reaktion 4, 623 (1936).
. 1;N 3,8-107% | 0,70 2,2 24 |H. G. THopE u. H. C. URey:
. J. chem. Phys. 7, 137 (1939).
Thermodiffusion 18 C |1,1-1072 | 9-1078 0,15 48 |H. S. TavLor: Nature, Lond.
144, 487 (1939).
. ?; Cl | 0,246 0,748 1,3-107% 24 | K. Crustus u. G. DickEeEL: Z.
phys. Chem. Abt. B 44, 397
(1939).
Ultrazentrifuge f; Cl 10,246 9-1073 1 100 | C. SkarsTROM, H. E. CARR u.
J. W. BEams: Phys. Rev. 55,
591 (1939).
Massen- 114(1) K |6,7-10°2 | 0,97 1,2-107%/ 100 | W. R. SMYTHE u. A. HEMMEN-
spektrograph | | DINGER: Phys. Rev. §I, 178
I [ (1937).

fiir die jeweils notwendige Anreicherung und fiir die notwendige Gewichtsmenge
folgen aus den unten im Abschnitt V abgeleiteten Grundgleichungen. Eine
Ubersicht iiber die mit den einzelnen Verfahren praktisch bis etwa 1940 fiir G,
und H, — H, erreichten Zahlenwerte bei einigen besonders wichtigen Isotopen
gibt die nebenstehende Tabelle II. Zu einem genaueren Vergleich der ver-
schiedenen Verfahren muB8 neben diesen beiden GréBen auch noch die zur

1 WaLcHER, W.: Ergebnisse der exakten Naturwiss. Berlin: Springer-Verlag 18
(1939) 155.
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Durchfiithrung der Entmischung aufgewendete Energie berticksichtigt werden.
Da in der Zukunft mit Isotopentrennungen von gréBeren Mengen fiir technische
Zwecke und fiir die Zwecke des Indikatorverfahrens mit stabilen Isotopen zu
rechnen ist, wurde im Laboratorium des Verfassers eine nidhere Untersuchung
iber den Energieaufwand bei den verschiedenen Verfahren und die Beant-
wortung der Frage, wodurch dieser bedingt ist, vorgenommen!. Noch ist die
Entwicklung auf diesem Gebiete stark im FluB. Noch steht die Entscheidung

(ausgenommen bei der Isolierung von ?D, wo das elektrolytische Verfahren

sich durchgesetzt hat) aus, welcher Verfahren sich die Technik endgiiltig zur
Anreicherung der verschiedenen seltenen Isotope bedienen wird, wenn auch

k te-Stufe

Sammelgefa fiir
leichtes Gemisch
(Volumen V)
Hj = relative
Haufigkeit im
Endzustand

Sammelgefa3 fiir
schweres Gemisch
(Volumen V5s)
Hg = relative
Haufigkeit im End-
zustand

Trennfaktor einer Stufe q = °r

Hg, Hy = relative Haufigkeit des schweren bzw.
leichten Gemisches beim TrennprozeB
in einer Einzelstufe

Verhaltnis der relativen Haufigkeiten gy
in den SammelgefiBen im stationiren —= = q*
Endzustand HL
Hy — H,, wenn Vy sehr grof ist, oder wenn
Vp von Zeit zu Zeit mit frischem
Gemisch der Haufigkeit H, nachge-

fillt wird
Q = q% = Gesamtrennfaktor
z = Anzahl der Stufen.

Fig. 25. Darstellung zur Isotopenanreicherung bei Trennapparaturen mit Vielfachprozessen.

einige besonders aussichtsreiche Verfahren sich abzuzeichnen beginnen. In
diesem Zeitpunkt wire es verfriiht, eingehendere Betrachtungen iiber die quan-
titativen Zusammenhinge zwischen der Ausbeute an seltenem Isotop, Versuchs-
bedingungen, aufgewendeter Energie und Zeit im einzelnen anzustellen.

Dem Verfahren der elektrolytischen Isotopentrennung liegt die Entdeckung
von WasHBURN und UREY zugrunde, daB der bei der Elektrolyse wisseriger
Losungen entstehende Wasserstoff ein etwas anderes Mischungsverhiltnis hat
als der des zuriickbleibenden Wassers, und zwar bleibt der schwere Wasserstoff
in der Losung, wihrend in der Gasphase der leichte Wasserstoff angereichert ist.
Das elektrolytische Verfahren ist auch fiir die Anreicherung anderer Isotope
(g Li, 1SO) gelegentlich mit Erfolg eingesetzt worden.

Das besonders von G.HERTz ausgebaute Verfahren der Isofopentrennung
durch Diffusion beruht darauf, daB bei beliebigen Diffusionsprozessen die
Diffusionskonstante von der Masse der diffundierenden Gasatome abhingig ist.
Zu einer wirksamen Isotopentrennung gelangte man erst durch die in Fig. 25
dargestellte sinnreiche und hiufige Wiederholung des Einzelprozesses. So wurden

! HouterMANs, F. G.: Uber den Energieverbrauch bei der Isotopentrennung. Ann.
Phys., Lpz. V, 40, 493 (1941).

v, Ardenne, Tsotope als Indikatoren. 4a
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die in der Tabelle fiir dieses Trennverfahren angefiihrten Zahlenwerte erst mit
etwa 50gliedrigen Apparaturen erreicht.

Die Methode der Tremnung durch fraktionierte Destillation beruht auf der
Tatsache, dafl der Dampfdruck chemisch gleicher Substanzen eine geringe Ab-
hangigkeit von der Massenzahl des betrachteten Isotops aufweist. Mit wachsender
Massenzahl unterscheiden sich die Dampfdrucke immer weniger, so dal3 dieses
auch nur durch hiufige Wiederholungen der Einzelprozesse wirksam zu gestal-
tende Verfahren in erster Linie fiir Arbeiten im Bereich relativ kleiner Massen-
zahlen in Frage kommt.

GroBere praktische Bedeutung hat das in Amerika zu hoher Vollendung
ausgebaute Verfahren der Trennung durch chemische Austauschreaktionen erreicht.
Dieses Verfahren beruht auf der Tatsache, daB die Gleichgewichtskonstanten
in gleichzeitig und gegenliufig sich abspielenden Reaktionen ein wenig von-
einander verschieden sind. Durch vielhundertfache Wiederholung eines geeignet
gefithrten Einzelprozesses gelang es UREY, mit dieser Methode die wichtigen

und seltenen Isotope von 12 C, 1'75 N und 12 O in zum Teil recht erheblichen

Mengen (GréB8enordnung mehrerer Gramm) wirksam anzureichern. Die fiir die
Indikatormethode mit stabilen Isotopen grundlegenden Arbeiten von SCHOEN-
HEIMER und RITTENBERG wurden durchweg mit nach diesem Verfahren von
URrey und Mitarbeitern hergestellten Isotopenpripareten vorgenommen. Mit
Riicksicht darauf, daB in USA. solche Préiparate bereits im Handel bezogen
werden koénnen, wire es von hohem Wert, wenn sich auch die deutsche chemische
Industrie bald ihrer Herstellung annihme.

Bei dem Verfahren der Isotopentrennung durch Thermodiffusion wird der
Effekt ausgenutzt, daB in einem Gasgemisch, welches einem Temperaturgefille
ausgesetzt ist, ein Diffusionsprozef3 stattfindet, bei dem die leichten Molekiile
bevorzugt an die Stelle héherer Temperatur wandern. Diesem an sich relativ
geringfiigigen Effekt wirkt die gewohnliche Diffusion entgegen, die eine gleich-
miBige Verteilung der Molekiile anstrebt. Der Gleichgewichtszustand ist dann
erreicht, wenn die in der Zeiteinheit durch Thermodiffusion hervorgerufene Ent-
mischung durch die gewdhnliche Diffusion gerade kompensiert wird. Der Trenn-
faktor des Thermodiffusionsprozesses liegt in der gleichen GréBenordnung wie
die kleinen Trennfaktoren der zuvor besprochenen Prozesse, so dal also auch
hier nur die geeignete und hiufige Wiederholung des Einzelprozesses zu einer
wirksamen Isotopentrennung fithren kann. Die einfache und wirksame An-
ordnung fir fortlaufende Wiederholung des Einzelprozesses, durch die dieses
Trennprinzip erst seine heutige praktische Bedeutung erlangte, haben Crusius
und DICKEL mit ihrem 77ennrohr! angegeben. Das Trennrohr besteht aus
einem viele Meter langen zylindrischen Rohr mit gekiithlter Wand und einem
in der Rohrachse gespannten Glithdraht. Der leitende Gedanke des Trennrohr-
verfahrens besteht darin, den durch die Temperaturdifferenz hervorgebrachten
Wirmestrom unter gleichzeitiger Wirkung der Thermodiffusion zu der Ausbildung
einer Konvektionsstromung zu benutzen, die das heile Gas am kalten im Gegen-
strom vorbeifithrt. Durch die beiden im Trennrohr ausgenutzten Effekte wird
schlieBlich die leichte Komponente am oberen Rohrende und das schwere Isotop
am unteren Rohrende angereichert.

Das Crusiussche Trennungsverfahren, das aus einem unscheinbaren ab-
sonderlichen experimentellen Befunde hochgeziichtet wurde, beschrinkt sich
nicht auf Gase, sondern kann auch bei entsprechenden Anordnungen fiir Fliissig-
keiten2) Anwendung finden. :

1 Crustus, K. u. G. DickeL: Das Trennrohr. Z. phys. Chem. Abt. B 44, 397 (1939).

® HiBy, J. W. u. K. Wirtz: Untersuchungen zum Crusiusschen Trennungsverfahren
in Fliissigkeiten. Phys. Z. 41, 77 (1940).
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Ein sehr aussichtsreiches Verfahren fiir die Gewinnung angereicherter Isotope
zum Zwecke der Indikatorenmethode ist die Isofopentrennung mit dev Ultrazen-
trifugel. Dieses Verfahren beruht auf der Tatsache, daB infolge der Zentrifugal-
kraft das Mischungsverhiltnis zweier gasférmiger Komponenten an der Peripherie
etwas mehr zugunsten des schweren Isotops und an der Achse zugunsten des
leichten Isotops sich einstellt. Wihrend bei den meisten anderen Verfahren der
Trennfaktor von irgendeiner Potenz des Massenverhdltnisses abhingt, also mit
steigender Massenzahl der zu trennenden Isotope rasch kleiner wird, hingt der
Trennfaktor bei der Ultrazentrifuge von der Massendifferenz der beiden Kompo-
nenten ab. Diese Tatsache ist fiir die Beurteilung der Aussichten dieses Verfahrens
von grundsitzlicher Bedeutung. Ihr ist es zu verdanken, dafl das Trennungsver-
fahren mit Ultrazentrifuge fiir die leichten und schweren Elemente gleich wirk-
sam ist und zwar unabhingig davon, ob das Element in reiner Form oder in einer
komplizierten organischen oder anorganischen Verbindung hohen Atomgewichtes
vorliegt. Die Durchrechnung dieses Verfahrens lehrt, daB bei gegebener Um-
fangsgeschwindigkeit der Zentrifuge und gegebener Massendifferenz der Trenn-
faktor um so gréBer wird, je kleinere Versuchstemperaturen im Rotor eingestellt
werden kénnen?. Die absolute GroBe des Trennfaktors liegt so, daB erst durch
hiufige Wiederholung des Anreicherungsprozesses wesentliche Anreicherungs-
faktoren zu erhalten sind.

Ein weiterer recht aussichtsreicher und entwicklungsfahiger Weg ist die
Isotopentrennung nach der massenspektrographischen Methode. Das Prinzip
dieses Verfahrens ist bereits frither bei der Besprechung des Massenspektro-
meters angedeutet worden. Der Trennfaktor 18t sich bei ihm auch im Be-
reich der hochsten Massenzahlen leicht sehr groB halten, so daB ein einziger
TrennprozeB zur Anreicherung des seltenen Isotops geniigt. Ebenso wie bei der
elektrolytischen Abscheidung ist bei dem Massenspektrographen zum Transport
von 1 Mol bei Verwendung einfach geladener Ionen eine Ladungsmenge von
26,8 Ampére-Stunden notwendig. Da es sich hierbei um den Gesamtstrom
handelt, wird die vom seltenen Isotop abgeschiedene Substanzmenge durch
Multiplikation des genannten Wertes mit einem Faktor erhalten, der im giin-
stigsten Falle die GréBe der relativen Hiufigkeit H, hat. Aus diesen Zahlen-
werten geht hervor, daBl zur Gewinnung wesentlicher Mengen von seltenen Iso-
topen massenspektrographische Anlagen mit sehr hohen Ionenstrémen not-
wendig sind.

II1. Die verschiedenen Arten von Verlusten
bei der Anwendung der Methode.

Damit bei einer HaufigkeitsmeBeinrichtung gegebener Leistungsfihigkeit und
festgelegter MeBgenauigkeit die Methode rationell, d. h. mit méglichst geringem
Aufwand zur Isotopentrennung, durchgefiithrt werden kann, miissen die Verluste
soweit wie moglich herabgesetzt werden. Hierzu mull man die verschiedenen
Verlustquellen genau kennen. Bei der Markierung mit stabilen Isotopen ist
zwischen zwes Verlustarten, die auch gleichzeitig nebeneinander eintreten kénnen,
grundsitzlich zu unterscheiden. Wie im Abschnitt V noch ndher gezeigt werden
wird, haben diese beiden Verlustarten in bezug auf den Isotopentrennaufwand
sehr verschiedene Konsequenzen. Zunichst treten ebenso wie bei der Markierung
mit radioaktiven Isotopen Verluste dann ein, wenn die markierte Substanz sich

1VSV;:DE;E17R:}, T. u. K. O. PEDERSEN: Die Ultrazentrifuge. Dresden: Theodor Steinkopif
1940.

2 Vgl. J.W. Beams and C. SkarsTroM: The Concentration of Isotopes by the Eva-
porative Centrifuge Method. Phys. Rev. 5§56, 266 (1939).
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verzweigt und schlieBlich nur ein kleiner Anteil fiir die eigentliche Messung zur
Verfigung steht. Diese Verluste durch Gewichtsminderung (V;) sind durch das
Schema Fig. 26A charakterisiert. Daneben sind noch weitere in Fig.26B an-
gedeutete Verluste durch Haufigkeitsminderung (V,) gegeben, wenn durch Hin-
zufligung von Substanz mit natiirlicher relativer Haufigkeit die Anreicherung
des seltenen Isotops zum Teil wieder aufgehoben wird. Bemerkenswert ist hierbei,
dafB mit der Haufigkeitsminderung immer eine entsprechende Gewichtszunahme
verbunden ist. Bei gleichzeitigen Verlusten durch Verzweigung und Verdiinnung
gilt das Schema Fig. 26C. Die nach Eintreten beider Verlustarten resultierende
Substanzmenge G, wird durch Multiplikation mit dem Verhiltnis V;/V, aus der
AnfangsmengeG, erhalten. Die resultierende Konzentration (H,— H,) ergibt sich

A. B. C.
Qewichts- Haufigkeits- Gewichts- und
minderung minderung Hiufigkeitsminderung
& G b & %
G,=V,G, G V
Gy=Gy + Gy= L Gy= VG, + Gy ==1G
H2 _ H1 2 1 [ V2 2 11 0 Vz 1
H,—Hy=V,(H;—H,) H,—Hy="V,(H;—H,)

O Isotopengemisch mit der relativen Haufigkeit H,
. Isotopengemisch mit der relativen Haufigkeit H,

V,; = Gewichtsminderungsfaktor

H,—H,
=4 ?_—FZ = Haufigkeitsminderungsfaktor.

Fig. 26. Gewichtsminderung und Hiufigkeitsminderung als Verlustquellen bei der Markierung mit stabilen Isotopen.

Ve

dagegen aus der Anfangskonzentration (H; — H,) durch Multiplikation allein mit
V,. Bei Hintereinanderschaltung mehrerer Prozesse mit Verlusten setzen sich
V, und V, aus dem Produkt der Faktoren jedes einzelnen Prozesses zusammen.

Die verschiedenen Arten von Verlusten bei der praktischen Durchfithrung
der Markierungsmethode sind in Fig. 27 dargestellt. Zwischen der Ausgangs-
substanz mit dem Gewicht G; und der durch Isotopentrennung erhéhten Haufig-
keit H, und der Endsubstanz liegen in diesem Beispiel vier verschiedene mit Ver-
lusten behaftete Prozesse. Ein Gewichtsverlust und ein Haufigkeitsverlust ist
fast stets in dem ersten ProzeB gegeben, in dem mit Hilfe der Ausgangssubstanz
die markierten Molekiile hergestellt werden. Solange die Molekiilbildung durch
genau definierte und bekannte chemische Prozesse vorgenommen wird, diirfte
sich die Gestaltung der. beiden Verlustfaktoren ¥; und V, quantitativ iber-
blicken lassen. Uniibersichtlicher gestalten sich die Verhiltnisse, wenn die
Bildung des markierten Molekiils auf biologischem Wege erfolgt, wie z. B. die
Gewinnung von markiertem Cholesterin aus einem Hiihnerei nach vorausge-
gangenem Einspritzen von markiertem Glykokoll in das Ei. Hier werden zunachst
nur sehr rohe Abschitzungen unter Berticksichtigung der beteiligten Volumina
und Fremdsubstanzen méglich sein. Durch den zweiten Proze8, der die Aufgabe



Zusammenstellung der stabilen Isotope der Elemente. 55

hat, das gewiinschte markierte Molekiil moglichst rein abzutrennen, tritt aus-
schlieBlich ein Gewichtsverlust ein. Beide Verlustarten kénnen bei dem dritten
Prozel3 gegeben sein, bei dem das markierte Molekiil eventuell unter Mitwirkung
von nicht markierter Elementsubstanz verarbeitet oder umgewandelt wird. Der
vierte Prozel3, der der Abtrennung des urspriinglichen oder des umgewandelten
Molekiils aus dem Objekt dient, hat wieder nur einen Gewichtsverlust zu berfick-
sichtigen.

Erfolgt die Molekiilbildung im ersten Proze3 des Beispieles auf biologischem
Wege, so ist zur Kleinhaltung der Verluste das Gewicht des benutzten biologischen

Gewichtsminderung Haufigkeitsminderung
Ausgangssubstanz G,, H,
Proze a (Molekiilbildung) 4 Via vV Vaa
ProzeB b (Molekiilabtrennung) v Vis
Proze ¢ (Verteilung im Objekt)  Vie v Vae
ProzeB d (Molekiilabtrennung aus Objekt) v Via !
Endsubstanz G,, H, ‘
/ V.
(62: 71 Gy, Hz_H():Vz(HlﬁHo)) ‘
3 2
Gesamtverlustfaktoren: ‘ Vi=Viag Vip---Via ! Vo= Vag Vi

Fig.27. Die verschiedenen Arten von Verlusten bei der praktischen Durchfithrung der Markierungsmethcde.

Systems dem Gewicht der Ausgangssubstanz soweit anzupassen, als der bio-
logische ProzeB dies gestattet. Damit die Verluste beim dritten ProzeB des
Beispieles (Verteilung im Objekt) klein bleiben, empfiehlt es sich, die Unter-
suchungen stets an relativ kleinen Objckten vorzunehmen, falls dies nicht im
Widerspruch zur gestellten Forschungsaufgabe steht. Die Verluste beim zweiten
und vierten ProzeB des Beispiels diirften sich durch geschickte Fiithrung des
chemischen Abtrennprozesses meist klein halten lassen.

Nicht nur als Verlustquelle, sondern auch als Fehlerquelle des Verfahrens
mit stabilen Isotopen ist der unkontrollierte Austausch lose gebundener mar-
kierter Elemente beim Durchlaufen der verschiedenen Reaktionen zu nennen.
Auf die Bedeutung solcher Austauschvorginge, deren Wahrscheinlichkeit von
Fall zu Fall abzuwigen und zu studieren ist, wurde schon frither hingewiesen.

IV. Zusammenstellung
der stabilen Isotope der Elemente
fiir die Auswahl der jeweils geeigneten Isotope.

Zur Auswahl des fiir das Markierungsverfahven mit stabilen Indikatoren jeweils
giinstigsten Isotops ist die Tabelle III wiedergegeben!. In der ersten Spalte steht
die Ordnungszahl Z (Stellung im Periodischen System), in der zweiten Spalte
die {ibliche Bezeichnung des Elements und in der dritten Spalte die Massenzahl A
(auf ganze Zahlen abgerundetes Atomgewicht). Die relativen Hiufigkeiten der
einzelnen Isotope finden sich in der letzten Spalte. Nur bei den 21 nicht aus
mehreren Isotopen zusammengesetzten Elementen (Be, F, Na, Al, P, Sc, V,
Mn, As, Y, Cb, ], Cs, La, Pr, Tb, Ho, Tm, Ta, Au, Th) ist diese Markierungs-
methode undurchfithrbar. Von den iibrigen Elementen stehen mindestens zwei
Isotope mit meist stark verschiedener relativer Haufigkeit zur Verfiigung.

1 s, nachste Seite.
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Tabelle ITI. Zusammenstellung der stabilen Isotope der Elemente fiir die Auswahl der jeweils
geeigneten Isotope!l.

Ordz[:;:igs_ Element Masszmah] | H%ilﬁgl;t Ori:ﬁ?gs Element MasseAnzahl le';lfaigl:eeit
VA ! in 9, VA in 9,
‘ |
'O 1 99,98 21 Sc 45 1 100
! 2 0,02 22 | T | 46 7,95
2 He | 3 | ~10% | 47 7,75
! 4 | 100 48 73,45
3 Li 6 7,9 49 5,51
7 92,1 50 5,34
Be 9 100 23 | V 51 i 100
5 B 10 | 18,4 24 Cr 50 | 4,49
11 81,6 52 83,77
6 c | 12 98,9 53 9,43
T 1.1 54 2,30
7 N | 14 99,62 25 Mn 55 | 100
: 15 0,38 26 Fe 54 6,04
8 9) 16 99,76 56 91,57
17 0,04 57 2,11
18 0,20 58 0,28
9 F 19 | 100 27 Co 57 0,17
10 Ne 20 90,00 59 99,83
21 0,27 28 Ni 58 68,0
22 9,73 60 27,2
11 | Na 23 100 61 | 04
12 Mg 24 77,4 62 3,8
25 11,5 64 0,9
26 11,1 29 Cn 63 68
13 Al 27 | 100 65 32
T4 T Li 28 89,6 30 Zn 64 50,9
29 6,2 66 27,3
30 | 4,2 67 3,9
15 P 31 100 _ 68 | 17,4
16 S 32 95,0 70 0,5
33 0,74 31 | Ga 69 | 61,2
34 4,2 71 38,8
- 0,016 32 | Ge 70 21,2
17 Cl 35 75.4 , 72 27,3
37 24,6 73 7.9
18 Ar 36 0,307 74 371
38 0,061 76 6,5
o 40 99,632 33 | As 75 100
19 K 39 4 933 34 | Se 74 09
40 | 0012 76 |95
4 6,7 ’ T 83
20 Ca 40 96,96 78 24,0
42 0,64 80 48,0
| 43 015 o 82 | 93
i 44 | 2,06 35 Br 79 | 50,6
46 | 0,0033 i 81 } 49,4
48 0,19

1 Entnommen aus J. J. Livincoop and G.T. SEaBorRG: A Table of induced radio-
activities. Rev. of modern phys. 12, 30 (1940).
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Orni® | Blement Massenzahl lei;lfaitgi;:it OrOmii®> | Element Massenzahl Hliﬁlf?é}(‘:t
Z * in % Z in %
36 Kr 78 0,35 49 In 113 4,5
80 2,01 115 | 95,5
82 | 11,53 50 Sn 112 T
83 | 11,53 114 0,8
8 | 5710 115 04
86 | 17,47 116 15,5
37 Rb 85 72,3 117 0.1
87 27,7 118 22,5
38 Sr 84 0,56 119 9,8
| 8 | 9,86 120 28,5
87 7,02 122 5,5
88 82,56 124 | 68
39 | Y 89 100 51 Sb | 121 | 56
40 | ZIr 90 48 o 123 44
‘ 91 11,5 52 Te 120 < 0,1
! 92 22 122 2,9
| 04 17 123 1,6
| 9% 1,5 124 | 45
41 | Cb ! 93 100 125 6,0
42 ‘ Mo 92 15,5 126 19,0
! 94 8,7 128 32,8
! 95 | 16,3 130 331
| 96 16,8 53 | 1 127 | 100
| 97 8,7 54 Xe 124 0,094
98 25,4 126 0,088
100 8,6 128 1,90
T 44 Ru 96 5 129 | 26,23
‘ 08 ? 130 4,07
99 12 131 21,17
100 14 ) 132 26,96
101 22 134 10,54
102 30 136 8,95
104 17 55 Cs 133 100
“ 45 | Rn 101 0,08 56 | Ba 130 0,101
103 99,92 132 0,097
46 Pd | 102 | 08 134 2,42
104 | 9,3 135 6,59
105 22,6 136 7,81
106 | 272 137 | 11,32
108 26,8 138 71,66
110 | 13,5 Y La | 139 100
47 Ag 107 52,5 T 58 | Ce | 136 <1
109 47,5 [ 138 <1
48, Cd | 106 | 14 | 140 | 90
: 108 1,0 L Thae 10
110 12,8 59 | Pr 141 100
11 | 13,0 60 | Nd | 142 25,95
112 | 24,2 7143 | 13,0
113 12,3 144 22,6
114 | 28,0 145 92
116 7.3 ‘
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Oni:ﬁ{lgs— Element Massznzahl H%ﬂﬁ;gcfit Or(i:;]l{lgs- Element Masseznzahl lei?:ggk::eit
Z in % A in %
60 Nd 146 ‘; 16,5 | 177 19
148 6,8 178 28
150 595 179 | 18
62 Sm 144 |3 | 180 30
147 | 17 73 Ta 181 | 100
148 14 74 W 180 ~ 0,2
149 | 15 182 22,6
150 5 183 | 173
152 | 26 184 | 30,1
T 154 | 20 186 29,8
63 | En | 151 49,1 s Re 185 382
153 50,9 187 61,8
T 64 Gd 152 | 02 76 | 0s | 184 | 0,018
154 | 1,5 T 186 1,59
155 | 20,7 187 1,64
156 | 22,6 188 | 13,3
157 | 16,7 189 16,1
158 | 22, 190 | 26,4
B 160 | 15,7 192 | 41,0
65 | Tb 159 100 7 Ir | 191 38,5
66 Dy 158 | o1 193 | 61,5
160 1,5 78 | Pt 192 0.8
161 | 21,6 [ 194 30,2
162 | 24,6 195 35,3
163 | 246 . 196 | 26,6
164 27,6 B 198 72
67 | Ho | 165 100 79 | Au | 197 | 400
68 | Er | 162 | 025 80 Hg | 196 0,15
164 2,0 198 | 10,1
166 35,2 199 17,0
167 23,5 200 23,3
| “ 168 29,3 201 | 132
i | 170 98 202 296
60 | Tm | 169 100 204 6,7
70 '77] Yb | 168 0,06 81 TL | 203 | 291
| | 170 2 205 70,9
‘ a1 88 82 | Pb 204 1,48
, a7z | 235 206 | 2359
C 173 16,7 } 207 | 22,64
174 372 | 208 | 52,29
! 176 | 11,8 83 Bi 209 | 100
o7t | L 175 | 97,5 _ 90 Th_ 232 ) 100
| 176 2,5 o1 Pa 231 _
T2 | HE 172 | <ot 92 U | 23 | 0,006
f 174 |03 235 o071
| 176 5 238 ' 99,28

Bei Elementen mat mehr als zwei Isotopen geniigt es, an Stelle der relativen
Hiufigkeiten das gegenseitige Mischungsverhiltnis zweier Isotope einzufiihren,
wenn mit einer Trennanordnung von entsprechend hohem Aufldsungsvermégen
nur ein einzelnes Isotop angereichert wird. In diesem Fall bleibt das Mischungs-
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verhiltnis der relativen Hiufigkeit proportional. Werden mehrere seltene Isotope
gleichzeitig angereichert, so muB} die relative Haufigkeit stets durch Messung des
gegenseitigen Mischungsverhiltnisses aller Isotope ermittelt werden. In solchem
Falle sind also entsprechend mehr Messungen notwendig.

Bei der Auswahl des Isotops wird stets dasjenige zu bevorzugen sein, bei dem
durch das Isotopentrennverfahren mdéglichst groBe Werte von G, und (H; — H,)
erzielbar sind. Der Zusammenhang zwischen denZahlenwerten dieser GréBen, den
Figenschaften der MeBanordnung, der MeBgenauigkeit und den Verlusten bei
der Durchfithrung des MeBprozesses wird im folgenden Abschnitt gekldrt werden.

V. Abschéatzung
des zur Markierung benétigten Aufwandes.

Betrachten wir den allgemeinen ProzeB, bei dem aus der angereicherten

Ausgangssubstanz, charakterisiert durch G, H,, infolge der stattfindenden Ver-
luste (Gewichtsminderungsfaktor V; und Hiufigkeitsminderungsfaktor V,) die
Endsubstanz mit den Werten G, und H, hergestellt wird, so gelten gemiB
Fig. 22, 26 und 27 die Beziehungen
G2:% -G, und  H,—H,=V,(H,—H,)
Verlangt man jetzt, daBl das Gewicht G, der Substanzmenge am Ende des
Prozesses gerade den kleinsten fiir die Haufigkeitsmessung bendtigten Wert
Gmin erreicht und verdiinnt man andererseits die Ausgangssubstanz so weit, daf3
die Konzentration H,— H,= AH|é wird, so ergeben sich folgende Grund-
gleichungen:

1 4H
Hl_H():T/"T (6)
2
und .
G =2 Gminv
1 Vl (7)

Aus Gleichung (6) berechnet sich fiir einen durch die ProzeBkette festgelegten
Haufigkeitsverlustfaktor V,, fiir gegebenen absoluten MeBfehler A H der Haufig-
keitsmeBanordnung und verlangten relativen MeBfehler d die durch das Trennver-
fahven herbeizufiihvende Anveicherung des seltenen Isotops. Ist die so berechnete
Anreicherung praktisch nicht realisierbar, so muf8 im einzelnen Falle gepriift
werden, ob durch Verzicht auf MeBgenauigkeit oder Steigerung der MeBempfind-
lichkeit doch noch die Markierungsmethode befriedigend eingesetzt werden kann.

Die durch das Trennverfahven zu liefernde Gewichtsmenge mit der berechneten
Haufigkeitserhihung H,— H, ist gemil Gleichung (7) mit Guin, V, und dem
Gewichtsminderungsfaktor V; des Prozesses verkniipft. '

Fiir ein Beispiel sei mit Hilfe der Grundgleichungen (6) und (7) ausgerechnet,
welche Verlustfaktoren bei gegebenem Trennaufwand, gegebener MeBempfind-
lichkeit und gegebener MeBgenauigkeit bestehen diirfen. Das benutzte Trenn-
verfahren moge G,;= 0,1 g mit der Konzentration H, — Hy,= 0,5, wie unter

anderem bei dem Isotop 1;N praktisch erreicht, zur Verfugung stellen. Fiir die

Messung mit einem Massenspektrometer sei AH = 10"% Gun=10"%g und
d=10% angenommen. Dann darf der Hiufigkeitsverlustfaktor den Wert
V,=2-10-% und der Gewichtsverlustfaktor den Wert V; = 2-10~% annehmen.
Die GroBe der hier fiir die Bedingungen der Praxis berechneten Verlustfaktoren
148t erkennen, daB3 auch die Markierungsmethode mit stabilen Isotopen iiberraschend
hohe Verluste in den zu untersuchenden Prozessen erlaubt.
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