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Absolutzahlung von Tritium im Internal-Gas-Zahlrohr

A. SPERNOL und B. DENECKE
Zentralbiro fiur Kernmessungen (ZBKM) der Euratom, Gecel, Belgium

(Received 12 May 1963)

Es wird eine Methode zur absoluten Bestimmung der Aktivitit von tritiummarkiertem
Wasser mit einer Reproduzierbarkeit von 0,1-0,29, und einer absoluten Genauigkeit von
0,3-0,4% im Detail angegeben. In zwel fritheren Teilen der Arbeit wurde iiber die Zihl-
gaszubereitung und die Wirkungsweise und Konstruktion der verwendeten Zizhlrohre
berichtet. Hier wird die Zahlung selbst, und insbesondere die fiir die Prazision entscheidenden
Korrekturen diskutiert.

HIGH PRECISION ABSOLUTE GAS COUNTING OF TRITIUM-—III
ABSOLUTLE COUNTING OF TRITIUM IN THE INTERNAL GAS COUNTER
A method of determination of the activity of tritiated water samples with a reproducibility of

0-1-0-2%, and an absolute accuracy of 0-3-0-4%; is described in detail. The first two parts
contained the method of preparation of the counting gas and a description of the internal gas
counters used, in the third part here the counting procedure and its systematic errors are
discussed.

ABCOJIIOTHLIH TA3OBLHT NOJCUET TPHTHUA C BBICOKOII TOUHOCTLIO—III
XAPAKTEPHCTURH U YCTPOIICTBO BHYTPEHHHNX TFA30BLIX
CYETYIKOB, OCOBENIO OJAA CMECEM BOOOPOIA U METAIIA

JeTa1bHo OHIICHIBAGTCH METO] ONpeJeAeHIlss aKTHBHOCTH COJEP:KAUUIX TPITIII 0Gpasion

BOJHL C BocNpou3BoalMocTeio 0,1-0,29; 11 aGcoaioTHoit Tounocrsio B 0,3-0,49,.
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LE COMPTAGE ABSOLU EN PHASE GAZEUSE A HAUTE PRECISION
DU TRITIUM—III
COMPTAGE ABSOLU DU TRITIUM DANS LA COMPTEUR A GAZ
INTERIEUR

On décrit en détail une méthode pour la mesure de ’activité des échantillons d’eau tritiée
avec une reproductibilité de 0,1-0,2 pour cent et une précision absolue de 0,3-0,4 pour cent.
Les deux premicres parties contenaient la méthode de préparation du gaz a comptage ct rend
compte des compteurs a gaz intéricur employés, dans cette troisiéme partie on discute le
procédé de comptage et les erreurs systématiques qu’il comporte.

1. EINLEITUNG mit einem Zihlgas gemischt, in ein Gas-
Berdem Internal-Gascounting-Verfahren' wird ~ zéhlrohr gefiillt und gezdhlt. Aus der auf den
der aus der zu untersuchenden Wasserprobe Nulleffekt und Zahlverlust korrigierten Zahl-
dargestellte Wasserstoff, wie oben‘?) angegeben, rate N (ipm = Impulse pro Minute) ergibt

1 241



242

sich dann die spezifische Aktivitat a des unter-
suchten tritierten Wassers zu

NKV,

_ KV, x 1
@ = 5550 WAD Ve HCI8) (1)

worin K die Korrektur auf die Nichtzihlung
geringenergetischer Zerfille, W die Wasser-
einwaage in mg, 4 die Ausbeute bei der
Wasserstoffdarstellung (hier im allg. 1), D der
Gesamtverdiinnungsfaktor bei der Zihlgas-
zubereitung, Vepr das auf alle Randeffekte
korrigierte Zahlvolumen und ¥V, das Gesamt-
gasvolumen bei der Zahlrohrfiillung bedeuten.
Die Priazision der Aktivititsangabe hingt nach
(1) direkt von den bei der Ziahlung notwendigen
Korrekturen ab, und zwar der Korrektur der
Nichtzdhlung aller Zerfille, bei denen weniger
Energie im sensitiven Zihlvolumen dissipiert
wird als minimal nachgewiesen werden kann
und zweitens der verschiedenen Korrekturen auf
Randeffekte, die alle im effektiven Volumen
beriicksichtigt werden. Da diese Korrekturen
5 Prozent und mehr betragen kénnen, bestim-
men sie die gesamte Genauigkeit der Messung.
Sie sind daher von uns sehr eingehend unter-
sucht und meistens auf mehreren Wegen
moglichst prazis ermittelt worden. Dariiber
wird im Wesentlichen in diesem Teil der
Arbeit berichtet. Nicht diskutiert werden die
einfachen Korrekturen des Nulleffekts und des
Zahlverlusts, sowie der statistische Fehler der
Zihlungen. Ubliche Werte fiir den Nulleffekt
sind etwa 1 ipmfcm?® fiir mittlere Zahlrohre
(etwa 0,5 1.), bis zu 2 ipm/cm3 bei kleineren
Rohren und bis 0,5 ipm/cm3 bei grésseren
Rohren. Um eine prizise Totzeitkorrektur zu
ermoglichen, empfiehlt es sich, alle auftretenden
Totzeiten gegeniiber einer einzigen klein zu
machen und diese bestimmende Totzeit mog-
lichst weit vorn in der Elektronik zu placieren.
Die resultierende Totzeit der Gesamtapparatur
sollte mit zwei unabhingigen Methoden be-

* 1 g reines Tritium hitte eine spez. Aktivitit
von 9670 C, das T/H-Atomzahlverhiltnis ergibt
sich fir eine Wasserprobe bei der Gaszidhlung aus
der Zzhlrate N (ipm), dem Wasserstoffdruck P
(cm Hg) und dem Zihlvolumen V (cm?) zu etwa
0,141 1071 N/pV, die Aktivitit unverseuchten
natiirlichen Wassers mit etwa 2,10~18 Atomen T
pro Atom H ergibt sich dann zu etwa 0,0144 ipm/g.

A. Spernol und B. Denecke

stimmt werden, da alle Methoden nur bedingt
richtig sind (z.B. wird sehr oft iibersehen, das:
die viel verwendete Zweiquellenmethode be;
Verwendung normaler Verstirker nur fiir die
Diskriminierung 0 exakt giiltig ist). Es wird i
Folgenden immer angenommen, dass die Kor-
rekturen auf Nulleffekt und Totzeit an den
unmittelbaren Messergebnissen sofort ang:-
bracht werden. Ebenso wird angenommen, da:s
bei jeder Zihlung mindestens 10 Impule
gezdhlt werden, so dass der statistische Fehler
immer kleiner als 0,1 Prozent bleibt.

2. THEORETISCHES TRITIUMSPEK-
TRUM UND EFFEKTE, DIE ZU
DESSEN VERZERRUNG
FUHREN

Die Ermittlung der Korrektur auf di:
Nichtzihlung geringenergetischer Zerfille it
cinfach, wenn das theoretische Tritiumspel-
trum, das auch experimentell weitgehen.l
bestatigt wurde,®=7 wirklich gemessen wirc.
Dann geniigt nimlich eine Bestimmung der
Abschneideenergie E,, der minimal mit der
Zihlanordnung nachweisbaren Primirenergie,
mit der aus dem integralen Tritiumspektrum
sofort die Korrektur (““Abschneidekorrektur”)
angegeben werden kann (s. Beispiel in Abb. 1).
Leider wird das theoretische Spektrum niemals
gemessen, da von den vielen verzerrenden
Effekten einige nicht eliminierbar sind. Da
das effektive Spektrum fiir die Bestimmung der
Abschneidekorrektur ausschlaggebend ist, wer-
den diese verzerrenden Effekte hier genauer
untersucht, um sie so gering wie moéglich
halten zu kénnen.

Das theoretische differentielle Tritiumspek-
trum kann beschrieben werden durch:

NW)dw
_ Const. WVW2 1 (Wmax — W)2dW
VW —T1{l — exp (—0,065/V W — 1)}
()
worin W die Gesamtenergie der Zerfallselek-
tronen im Rossisystem und Wpayx die maxi-
male Zerfallsenergie (18,5 keV(2,3,9) bedeuten
und wobei der Coulombfaktor nach BLATT und
WEsskopF®  mit 2m/(1 — exp (—2m)) und

m = Z¢*/hv beschrieben wird. Letzteres stimmt
besser als 1 Prozent mit den von Rose!®
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Entkommen von Bremsstrahlung, Anregung
atomarer Elcktronen und Neuordnung der
Hiulle nach dem f-Zerfall (die Abschirmung
durch Hiullenelektronen muss theoretisch korri-
giert werden). Alle diese Effekte machen sich
nur bei kleinen Energien bemerkbar
diirften fir unsere Untersuchungen
vernachlissighar sein. %)

und
immer

3. BESTIMMUNG DER
ABSCHNEIDEENERGIE

Alle Korrekturen der Nichtzihlung gering-
encrgetischer Zerfille beruhen auf der Kenntnis
der Abschneideenergie L, (cut-off ecnergy).
Diese Energie E, ist die minimal im Zihlrohr
far einen Nachweis zu dissipierende Energie.
Es wird also kein Zerfall registriert, bei dem
weniger Energie als I, im Zihlrohr dissipiert
wird. (Diese nichtgezihlten Zerfalle miissen
bei Absolutmessungen korrigiert werden.) Die
Abschneideenergie ist von der Gasverstirkung
(also Zahlrohrhochspannung), der dusscren Ver-
stirkung, der Diskriminatoreinstellung, der
Zihlrohrkapazitit und der Art der Impuls-
formung im Verstirker abhingig, so dass sie
theoretisch nur schlecht zu ermitteln ist.
Daher wird sie im allgemeinen fiir cine feste
Aufstellung in Abhingigkeit von der Hoch-
spannung des Zihlrohres gemessen. Und zwar
ist die Methode immer die Bestimmung der
Ausgangsimpulshéhe einer bekannten im Zzhl-
rohr dissipierten Energie (in dem interessie-
renden Energiebereich). Aus der dadurch
erhaltenen Zuordnung zwischen einer Primér-
encrgie und deren Ausgangsimpulshéhe lidsst
sich auch die Abschneideenergie berechnen,
diec der Primirenergie entspricht, deren zu-
geordnete Impulshéhe unter den vorgegebenen
Bedingungen der Diskriminatorschwelle ent-

spricht. Als Eichsubstanz, die die Dbenétigte
bekannte Primirenergie liefert, kann hier
Tritium oder A37 verwendet werden. Im

ersteren Fall muss ein Spektrum aufgenommen
und cin Curieplot gezeichnet werden, dessen
Endpunkt 18,5 keV Primirenergic®3:3) ent-
spricht. Bei Verwendung von A?%7 kann man
in zweierlel Art vorgehen, entweder das Argon
wird dem endgiltigen Zihlgas beigemischt,
das also auch das zu messende Tritium enthilt,
oder es wird bei gleicher Zihlrohrfilllung wie
bei der Tritiummessung die Abschneideenergie
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bei einer separaten Iullung der Zihlrohre
bestimmt. Die letztere Methode erwies sich als
praziscr, da bei der ersten die Subtraktion der
Argonzédhlrate von der Gesamtzihlrate nicht
fehlerfret méglich ist. Zur Bestimmung der
Abschneideenergie ist die prizise Kenntnis
der dissipierten Energiec noétig. Aus den fur
unsere Messbedingungen (525 Torr Methan
-+ 2,5 Prozent Wasserstofl bei Standardmes-
sungen) angenommenen Energien [lr die dis-
sipierte K- und L-Energie des A37 von 2,82 kcV
und 220 eV (s. II. Kap. 3) erhalten wir fiir die
Abschneideenergie innerhalb etwa 3 Prozent
iibereinstimmende Werte. Daraus folgt, dass
die Wahl der Energien (vor allem der L-Peak-
Energie) etwa richtig sein sollte. Mit der
diskutierten Methode zur Bestimmung der
Abschneideenergie wurde diese hier mit recht
guter Prizision in Abhingigkeit von der
Zusammensetzung des Zihlgases, in Abhéin-
gigkeit vom Druck, vom Zihlrohrdurchmesser,
vom Zihldrahtdurchmesser und fir Feldrohr-
und Schutzrohrschaltung ermittelt.  Einige
Ergebnisse sind im Kap. 6 im Teil IT mitgeteilt.
Fir unsere Zihlmessungen ist noch weiter
wichtig, dass die Abschneideencrgic auch iiber
langere Zeiten und fiir verschiedene gleichartige
Fallungen innerhalb der Messgenauigkeit (von
etwa 3 Prozent fir die Abschnecideenergie)
konstant war.

4. BESTIMMUNG DER KORREKTUR
AUF NICHTZAHLUNG DER
GERINGENERGETISCHEN

ZERFALLE

Der Fehler in der Korrektur auf die Nicht-
zihlung geringenergetischer Zerfille [K in
Formel (1)] gecht direkt in das Endergebnis
ein. Da die Bestimmung dieser Korrektur
daher so prizis wie moglich erfolgen soll, wird
sie hier mit drei verschiedenen Methoden
durchgefithrt. Einmal werden alle das Zihl-
ergebnis fehlerhaft beeinflussenden Effekte so
klein gehalten, dass die Abschneidekorrektur
vernachlissigt werden kann, zweitens wird
die Korrektur aus der Abschneideenergie
und dem theoretischen Spektrum ermittelt und
drittens wird sic aus der Abschneideenergie
und dem gemessenen Spektrum bestimmt.
Welche dieser Methoden die geeignetste ist,
hangt weitgehend von den Messbedingungen ab.
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korrigierte angenommen wird. Man kann
eine Korrektur aus der Abschneideenergie und
dem theoretischen Spektrum auch erhalten,
wenn man die so korrigierten Zzhlraten auf
die Abschneideenergie O extrapoliert. Die
Ergebnisse dieser beiden Methoden zeigen,
dass die korrigierten Plateaus, vor allem bei
schlechteren (grésseren) Abschneideenergien
nicht besonders gut brauchbar sind, wihrend
die Extrapolation auf die Abschneideenergie
0 zu ziemlich gut mit anderen Methoden
tibereinstimmenden Ergebnissen fuhrt.

Vor allem bei grésseren Spannungen und
korrespondierender starker Verzerrung des Spek-
trums sollte die Korrektur des Abschneide-
effekts aus den wirklich gemessenen Spektra
die besten Ergebnisse liefern. Dabei wurde
wieder auf zweierlei Art vorgegangen, einmal
wurden die experimentellen Integralspektren
(fir verschiedene Hochspannungen) extrapo-
liert (Abb. 3 zeigt ein typisches Beispiel),
andererseits wurde aus der Abschneideenergie
und dem experimentellen Differentialspektrum
eine empirische Korrektur ermittelt. Meistens
wurde bei der letzten Methode ecinfach die
theoretische Korrektur mit dem Verhiltnis
der wirklichen Impulse bei der Energie Null
zu theoretisch zu erwartenden Impulsen multi-
pliziert. Auf diese Weise lassen sich wie bel
der Korrcktur aus dem theoretischen Spektrum
wieder sowohl ein korrigiertes Plateau angeben
als auch eine Extrapolation auf die Abschneide-
energie O durchfithren. Vergleicht man die
verschiedenen Korrekturmethoden, so ergibt
sich, dass bei kleinen Abschneideenergien alle
Methoden innerhalb der Messgenauigkeit
von 0,2 Prozent gleiche Ergebnisse liefern, mit
Ausnahme der aus dem theoretischen Spektrum
korrigierten Plateaus, die kleine Abweichungen
zeigen. Daher wurden im Folgenden meist
(wenn moglich) die einfachsten Methoden,
Vernachlissigung oder Extrapolation auf £, =
0 aus dem theoretischen Spektrum, benutzt.
Bei grosseren (schlechteren) Abschneideenergien
geben die verschiedenen Methoden erheblich
verschiedene Resultate. Es durfte dann die
Extrapolation auf die Abschenideenergie Null
ermittelt aus dem gemessenen Spektrum die
besten Ergebnisse liefern. Auf keinen Fall
ist hier die hohe Prizision zu erreichen wie
bei kleinen Abschneideenergien (<100 eV).
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5. MESSUNG DES GESAMTEND- UND
GESAMTWANDEFFEKTS

An allen Grenzen des effektiven Volumens
des Gaszadhlrohrs treten Zonen anomalen Ver-
haltens auf (s. II), die Verzerrungen des
Spektrums und Fehler in der Zihlrate verur-
sachen koénnen. Diese Randeffekte kénnen
eingeteilt werden in die von der Zihlrohrlinge
unabhingigen Endeffekte und die zur Linge
des effektiven Zahlvolumens proportionalen
Wandeflekte. Diese Einteilung ist zweckmaiissig
und gebrauchlich, jedoch werden dabel typische
Wanderscheinungen wie z.B. Adsorption im
ineffektiven Endvolumen zu den Endeffekten
gezihlt. Fuar die Bestimmung der spezifischen
Zihlrate (pro cm?) des Fiillgases ist es bei
cinem Gaszahlrohr cigentlich nur wichtig, die
Gesamtendeffektkorrektur ¥, und die Gesamt-
wandeflektkorrektur Vp- zu kennen. Diese sind
verhiltnismadssig einfach zu ermitteln und
ergeben, an dem Zahlvolumen V korrigiert,
das in die Endformel (1) eingehende eflektive

Volumen:
Vet =V + Vi + V. (5)

Als Zahlvolumen V wird hier das unkorrigierte

Zihlrohrvolumen zwischen den Enden der
Schutz- oder Feldrohre bezeichnet. Dieses
Volumen wird durch eine 0,019% genaue

Liangenbestimmung und eine 0,01 9 genaue
Volumenbestimmung (durch Auswigen mit
Wasser) auf besser als 0,03 9/ genau bestimmt. *

Vernachlissigt man Sorptionserscheinungen
(sswau,) in den ineffektiven Endvolumina-—
was meistens bel guter Wahl des Materials
und der Konstruktion méglich ist—solassen
sich dic Gesamtend- und die Gesamtwand-
effektkorrektur durch gleichzeitige Messung mit
mehreren Zihlrohren verschiedener Linge und
verschiedenen Durchmessers ermitteln. Es
kénnen dabei drer verschiedene Verfahren
Anwendung finden, und zwar das Differenzver-
fahren, das Extrapolationsverfahren und Kom-
binationen von beiden (z.B. Extrapolation von
Differenzergebnissen). Beim Differenzverfahren
wird durch Subtraktion der Zihlraten ver-
schieden langer Zihlrohre mit gleicher End-
konstruktion, bei der die Endstérungen

* Wir danken der metrologischen Gruppe des
ZBKM unter Leitung von Herrn Moret fiir die
Durchfiihrung eines Teils dieser Messungen.
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keine unbekannten Endecflekte bei den beiden
Methoden auftreten kénnen, vor allem keine
Fehler durch falsche Einstellung der Feldrohr-
spannungen. Die gréssere (etwa doppelte)
Schwankung der Ergebnisse fir verschiedene
Messungen bei der Schutzrohrschaltung zcigt
wieder die Uberlegenheit der Feldrohranord-
nung. Weiter ergibt sich bei der Feldrohr-
schaltung ein positiver, dem Zihlrohrquerschnitt
proportionaler Gesamtendeffekt, der durch
Addition einer 2,90 4 0,10 mm dicken Rand-
schicht zum Zihlvolumen unabhingig vom
Zihlrohrdurchmesser korrigiert werden muss.
Die Genauigkeit dieser Angabe fir das cffektive
Zihlvolumen ist noch bei unseren kleinsten
Zihlrohren besser als 0,19, Dass dieser
Endeffekt durch Uberlagerung zweier ent-
gegengesetzter Wand- oder Endeffekte zustande
kommt ist ausgeschlossen, da der Wandeflekt
bei den Differenzergebnissen und bei einfachen
Zahlrohren gleich gross ist. Daher kann dieser
Gesamtendeffekt bei der Feldrohrschaltung
eindeutig als Einstrahlungseflekt (vermindert
um Entkommefiekte) identifiziert werden (s.
Kap. 6). Der Gesamtendeffekt bei Schutz-
rohrschaltung kann dann aus dem Unterschied

der Ziahlraten beir Feldrohr- und Schutz-
rohrschaltung angegeben werden, da etwa
angenommen werden kann, dass der Ein-

strahlungseffekt der gleiche ist. [Dies ist etwa
richtig bei Einstrahlung von Bremsstrahlung,
aber nur bis auf cinen Faktor 1,5 richtig bei
Einstrahlung von Elektronen (s.w.u.)]. Es
ergibtsich—nach Subtraktion der Einstrahlungs-
korrektur—fiir die ineffektiven Endvolumina
2Vq 177, 83, 26,5 und 9,3 ccm bei den Rohren
mit 8, 6, 4 und 2,5cm Durchmesser, das
heisst 9,59 bis 3,89, des Zihlrohrvolumens V.
Diese Werte sind mindestens 59, genau, so
dass der in Vg resultierende Fehler selbst bei
Schutzrohrschaltung kleiner als 0,4 9% bleibt.
Um den Gesamtwandeffekt bel unseren
innen elektropolierten Zihlrohren finden zu
konnen ist eine sehr grosse Prazision notwendig
(z.B. von 0,1% bei einem Differenzverfahren
fiir eine 209/ genaue Bestimmung eines Wand-
effekts von 1 9). Daher ist es uns nur gelungen,
mit einem Extrapolationsverfahren (mit vier
verschiedenen Zihlrohrdurchmessern) und ein-
deutig nur mit der Feldrohranordnung
den Gesamtwandeffekt zu (0,2-0,3/r,) % zu
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bestimmen (r, = Kathodendiameter in cm).
Dic Abb. 4 zeigt einige Ergebnisse. Selbst fur
unsere dinnsten Zidhlrohre mit cinem Radius
von 12,5 mm ist die gesamte Wandeflektkorrek-
tur danach nur 0,3 40,19, bei dickeren
Rohren entsprechend kleiner. Alle dicse Ergeb-
nisse gelten natiirlich nur fir unsere Anordnung
und Methode, d.h. insbesonderc nur fiir schr
kleine Abschneideenergien (bis zu wenigen eV).

6. EINZELENDEFFEKTE UND DEREN
BESTIMMUNG

Obwohl die errcichte Genauigkeit von 0,1 %
bei der gesamten WandefTektkorrektur und
von 0,19 bei der Gesamtendeffektkorrektur
in Feldrohrschaltung (0,49% in Schutzrohr-
schaltung) recht befriedigend ist, so ist die
Untersuchung der Einzeleffekte doch sehr
niitzlich. Sie liefert nicht nur eine Kontrolle
der bereits diskutierten Resultate, sondern
gestattet auch viele Hinweise auf die auf-
tretenden Fehler (z.B. die Zcitabhingigkeit
von Absorptionseffekten usw.). Hier sollen
aber nur die wichtigsten Ergebnisse unserer
zahlreichen Untersuchungen zu den Einzelrand-
effekten mitgeteilt werden.

Die individuellen Endeffekte?=2% und ihre
Abhingigkeiten sind (s.a. I1I): Feldverzerrung
an den Endwinden (konstruktionsabhingig),
Feldverzerrung an den Schutzrohren (nur
konstruktionsabhingig), Entkommen aus dem
effektiven Volumen (druckabhingig und ab-
hingig von der Energie der Strahlung),
Einstrahlung in das effektive Volumen (ab-
hingig vom Druck und der Encrgie),
Feldverzerrungen im effektiven Volumen (kon-
struktions- und hochspannungsabhangig) und
Sorptionserscheinungen in den ineffektiven
Volumina (vom Material, 7/H-Verhiltnis und
Wasserstoffdruck, sowie von der Konstruktion
abhingig).

Die Feldverzerrung durch die Endwinde
ist im elektrolytischen Trog (s. typische Beispiele
in Abb. 5) mit Schutzrohren verschiedener
Linge und verschiedener Dicke und verschie-
denen Endisolatoren untersucht worden. Danach
ist bei der Konstruktion unscrer Zihlrohre
immer darauf geachtet worden, dass Feld-
stérungen durch die Endwinde nicht auftraten
(z.B. durch die allgemeine Wahl der Schutz-
rohrlinge zu 3/2 des Zahlrohrradius).
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plausibel und nicht exakt bestatigt werden
kann. Die Bestimmung des Einstrahlungs-
effektes allein ist nicht einfach, jedoch ist dies
in unserem Fall nicht nétig, da der Entkomm-
effekt bei den hier verwendeten kleinen Ab-
schneideenergien (bis zuwe nigen eV) sicher
vernachlissigbar ist.

Von den Endeffekten bleiben noch die
Sorptionserscheinungen (Ab-, Ad- und Chemie-
sorption} in den ineffektiven Endvolumina zu
bestimmen. Dies ist ein miihsames Problem,
das durch Messungen mit veschiedenen Ver-
hiltnissen des insensitiven Endvolumens zum
effektiven Volumen untersucht werden kann.
Wir haben einige Messungen mit verschieden
langen Schutzrohren durchgefiihrt, die zu-
sammen mit der Abschitzung der Sorptions-
erscheinungen beim Wandeffekt (s.w.u.) zu
dem Schluss fithren, dass hier Sorptionseffekte
in den ineffektiven Endvolumina vernachlis-
sighar sind. Genauere Experimentc hierzu
sind geplant.

7. DIE EINZELWANDEFFEKTE UND
DEREN BESTIMMUNG

Setzt man voraus, dass Rekombinations-
effekte und Photoneneffekte an der Wand
nicht auftreten, was im allgemeinen méglich
ist, so bleibt nur ein Wandeffekt, nimlich ein
durch Sorptionseffekte vergrosserter und durch
Rickstreuung und Sekundireffekte vermin-
derter Entkommeffekt {ibrig.(3%-49 Dieser ist
dann nur durch das Wandmaterial, die Reich-

weite der Strahlung im Gas, dessen Zu-
sammensetzung und die Abschneideenergie
bestimmt.

Quantitativ ist der Zihlverlust durch Ent-
kommen in die Wand in erster Naherung nur
von der Wegstrecke abhingig, auf der die
Zerfallselektronen die Abschneideenergie dis-
sipieren  (d in Abb. 4 oben). Denn nur
aus einer Wandschicht der Dicke 4 kénnen
Elektronen in die Wand laufen, ohne vorher
die zum Nachweis erforderliche Energie E,
freigesetzt zu haben. Der Bruchteil der Wand-
schicht der Dicke d, der fir die Zihlung
dabei ausfillt, ist nach Abb. 4 bestimmt
durch den Raumwinkel 0, den die Strecke d
im Mittel von jedem Punkt der Wandschicht
bis zur Wand beschreibt. Die Berechnung

dieses mittleren Raumwinkels 0 fithrt zu
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einem nur numerisch auswertbaren Integral.
Die Berechnung wird aber cinfach fiir kugel-
formige oder ebene Zihlrohrwand. Da beide
diese Ergebnisse, zwischen denen das gesuchte
fiir das zylindrische Zahlrohr liegen muss,
sich nur um wenige 9, unterscheiden, (fiir
die iiblichen Gréssenordnungen der geometri-
schen Parameter), kann in erster Niherung
cine ebene Zihlrohrwand angenommen werden.
Es ergibt sich dann

_ 1 d 9 d dmax A
O:—fO(r)dr:—T—rf drf sind d
d 0 d 0 0

a
:7Odr(l—r/d):7-r (6)

0/4m = 1/4 ist damit der Bruchteil der Wand-
schicht, der fir die Zihlung ausfallt. Da bei
unseren Messungen noch einzelne Elektronen
nachgewiesen werden, ist cin Wert fiir d sehr
schwer zu schitzen. Nimmt man den gréssen-
ordnungsmaissig plausiblen Wert von 0,04 mm
an, so ergibt sich, dass der Wandeffekt bei uns
fur die kleinsten Zéhlrohre (7 = 1 cm) von
der Gréssenordnung

(0,04/4) . 2771 /7] = 0,02/r = 0,002 = 0,2,

(7)
ist (ohne Sorption und Riickstreuung). Dies
ist auch die experimentell gefundene Gro-
ssenordnung. Bei den kleinen hier vorliegenden
Energien und Effekten diirfte es sehr schwierig
sein, den Wandeffekt auch aus Messungen
mit verschiedenen Gasdrucken zu ermitteln,
wie wir das mit Erfolg bei grésseren Energien
(C1 u.a.) durchgefiihrt haben.

Der Wandeffekt kann durch Sorptionsers-
cheinungen sehr stark erhéht werden. Daher
miissen die Ab-, Ad- und Chemiesorptions-
effekte sorgfiltic untersucht und bei den
Messungen moglichst konstante Verhiltnisse
fiir deren Einstellung ecingehalten werden, wenn
hohe Prizision angestrebt wird. Dic Absorp-
tion beruht auf Diffusion in die Wand.4%-58
Durch Adsorption‘3%-%2 wird ein Teil des
Gases momentan an den Zihlrohrwinden
gebunden. Die Chemiesorption!¢3:64) heruht
auf einer starken Bindung von Zihlgas an der
Wandoberfliche, die als Memoryeflekt auch
nach mehrfachen Entleerungen und Neufiil-
lungen des Ziahlrohrs noch zu messen, und
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Adsorptionsverluste vernachlassighar sind. Da
die Préazision unsrer alteren Messungen zur
Adsorption nicht befriedigend war, sind neue
Messungen dazu im Gange.

Die WandefTekte sind ausser durch Sorptions-
erscheinungen auch durch Rickstreuung und
Sekundareffekte tiberdeckt, die ihre Berechnung
sehr erschweren. Wir haben nur durch Unter-
suchung des geringenergetischen Teils der
Spektren  bei  verschiedenem Wandmaterial
festgestellt, dass Sekundireffekte nicht stéren.

8. ZUSAMMENFASSUNG, NACH-
MESSUNG DES NBS-STANDARDS
In der vorliegenden Arbeit ist gezeigt worden,

dass einc absolute Tritiumstandardisation mit
einer Prizision von wenigen Zchnteln Prozent
durchgefithrt werden kann. Ein Mass fur die
erreichte Genauigkeit ist die expcrimentelle
Schwankung der gesamten Messung, fiir die
wir in mehreren MeBserien von 5-10 Messungen
0,15, 0,20 und 0,209, crhielten. Damit kann
die statistische Summe aller untersuchten
Einzelfehler verglichen werden, fir die man
hicr (allein fir die Zidhlung) etwa --0,39
(aus --0,29 bei der ‘““Abschneidekorrektur”,
0,03 % bei der Bestimmung des Zahlvolumens
¥, &= 0,1 % bei der Gesamtendkorrektur (Feld-
rohrschaltung), 40,1 % bei der Gesamtwand-
eflcktkorrektur und 4-0,29; aus Nulleflckt,
Zihlverlust und Staustik) erhilt. Da hierzu
noch die Fehler aus der Zihlgasherstellung
addiert werden missen, ist die gemessene
mittlere Schwankung erheblich geringer als
die aus den Einzelfehlern abgeschitzte, woraus
zumindcstens mit einiger Sicherheit geschlossen
werden kann, dass keinc grosscren systemati-
schen Fchler bei den Korrekturen vergessen
wurden.

Wir haben zur Kontrolle unserer Methode
den NBS-Tritium-Standard in 12 Messungen
nachgemessen, und erhalten eine 1,7 9/ niedri-
gerc Aktivitdt als vom NBS angegeben, mit
einer experimentellen mittleren Schwankung
der Einzelmessung von 0,39 und der statis-
tischen Summe der méglichen Einzelfehler
von 0,5%. Zur Umrechnung auf das vom
NBS angegebene Datum (1954} ist fur die
Halbwertszeit 12,26 y angenommen worden(®8),
obwohl nuere Messungen héhere Werte wahr-
scheinlich  erscheinen lassen.t:5%70  Diese
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wirden zu cinem noch grésseren Unterschied
zwischen dem NBS-Wert und unserem Resultat
fihren. Andererseits ist die NBS-Aktivitit
aus ciner mikrokalorimetrischen Messung mit
einer mittleren Tritiumzerfallsencrgie abge-
leitet, die nach ncueren Messungen fast 19 zu
klein ist‘*®. Bei Verwendung des héheren
Wertes wiirde die Ubereinstimmung unseres
Resultats mit dem des NBS entsprechend fast
19 besser scin. Es ist vorlaufig schuwierig
zu entscheiden, welche Werte der Halbwerts-
zeit und mittleren Zerfallsenergie zu verwenden
sind, in jedem Fall ist die Ubereinstimmung
zwischen den NBS-Angaben und unserem
Resultat gut. Die Abweichung liegt innerhalb
der angege benen Fehlergrenzen (NBS 1,59,
hier 0,59]). Wir sind jetzt damit beschaftigt,
einen Tritium-standard mit einer absoluten
Genauigkeit von weniger als 0,4 % herzustellen.

Anerkennungen—Die hier berichteten Messungen sind
in den Jahren 1956 bis 1959 im Isotopenlabor
Gottingen der Kernreaktor Bau- und Betriebs-
GmbH, Karlsruhe, und vor allem von 1959 bis 1962
im BCMN der Euratom in Geel/Belgien durchgefiihrt
worden. Wir danken den Direktoren dieser In-
stitute, Herrn Dr. HoGrEBE und Herrn Dr. SPAEPEN
fiir die stetige freundliche Unterstiitzung der
Arbeiten und Diskussionen.
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* Es ist unmdglich, bei der Literaturangabe Vollstéan-
digkeit zu erreichen. Wir zitieren dahervon e¢twa 1000
(zuden drei Teilen der Arbeit) durchgesehenen Publi-
kationen nur die unserer Ansicht nach wichtigsten und
die schwer zu findenden. Die Auswahl istalso ziemlich

willkiirlich, jedoch so getroffen,

dass iiber dic

zitierten Arbeiten fast allc anderen gefunden werden
koénnen.















