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Mitteilungen aus dem Institut fiir Radium-
forschung.

LXX.
Tur Frage des Endproduktes der Thoriumreihe

von

Arthur Holmes, B. Sc.,, A. R.C. S. {London) und Robert W,
Lawson, M. Sc. (London).

(Vorgelegt in der Sitzung am 9. Juli 1914.)

1. Einleitung.

Die Annahme, dafl das Blei das Endprodukt des Zerfalls
der Uranreihe ist, welche zuerst von Boltwood im Jahre
1905 gemacht wurde und welche spiter von ihm und von
dem einen von uns! entwickelt wurde, kann jetzt als ge-
sichert angesehen werden. Obgleich die wirkliche Erzeugung
von Blei noch nicht in zweifelloser Weise gezeigt wurde,
konnte zur Stiitze dieser Ansicht eine betrdchtliche Anzahl
von indirekten Beweisen vorgebracht werden. Bei unveridn-
derten primédren Mineralien- von gleichem Alter ist das Ver-
haltnis Blei zu Uran merklich konstant; dagegen wurde bei
Mineralien von verschiedenem geologischen Alter gefunden,
dafi dieses Verhdltnis mit dem Alter zunimmt. Da indessen
innerhalb des grofien geologischen Zeitraumes dieses Ver-
héltnis nicht einen konstanten maximalen Wert zu erreichen

1 Boltwood, Phil. Mag. (6), IX, p. 613 (1905); Am. Jour. Sc. (4),
XX, p. 253 (1905); Am. Journ. Se. (4), XXIII, p. 77 (1907). — Holmes,
Proc. Roy. Soc., A, 85, p. 248 (1911); The Age of the Earth, Chapter X,
London 1913.
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scheint, mufl das Radium G mit grofier Wahrscheinlichkeit
als stabil angesehen werden. Das Endprodukt, beziehungs-
weise die Endprodukte der Thoriumreihe sind noch unbekannt,
Neuere Ergebnisse!, welche auf der Verteilung der Radio-
elemente im periodischen System beruhen, haben mit grofSer
Wahrscheinlichkeit die Annahme gezeitigt, dafi die End-
produkte des Urans, des Thoriums und des Aktiniums isotop
mit dem gewdhnlichen Blei sind. So weit unsere Kenntnis
reicht, senden diese Endprodukte keine bemerkbare Strahlung
aus und deshalb miissen-sie als stabile isotopische Elemente
angesehen werden, so lange ihre Unstabilitdt nicht in evidenter
Weise erwiesen ist. Auf Grund der Betrachtung der vorhan-
denen analytischen Daten scheint es unwahrscheinlich, daf
das Endprodukt des Thoriums mit Wismuth isotop ist2 Wie
jedoch spiter gezeigt werden soll, ist eine systematische
Untersuchung dieser Frage sehr wiinschenswert, geradeso,
wie beziiglich des Vorkommens von Thallium in radioaktiven
Mineralien8. Auf jeden Fall ist es von grofiter Wichtigkeit,
die Gliltigkeit der neuesten Annahme betreffs der Stabilitédt
von Thoriumblei zu priifen, und es sind in dieser Arbeit
viele neue mineralogische Daten in Zusammenhang mit dieser
Frage gesammelt.

Wenn- das Thorium £ stabil und isotop mit Blei ist, so
ergeben sich daraus wichtige Folgerungen sowohl fiir- das
Atomgewicht des Bleis als auch fir die Messung von geo-
logischen Zeitent Es ist klar, dafi in diesem Falle der Blei-
gehalt eines primiren Minerals, welches urspriinglich frei von
Blei war, nicht nur dem Zerfall von Uran, sondern auch
dem Zerfall von Thorium zuzuschreiben ist. Das Alter der
Minerale wiirde daher bei der bisher angewendeten Be-

1So0ddy, The Chemistry of the Radio-elements, partII, 1914, — Fajans,
Die Naturwissenschaften, 18, p. 429/34, 1014; ebenda, 19, p. 463/68, 1914;
Heid. Akad. Sitzungsber., A, Abh. 11, 1914.

2 Rutherford, Radioactive Substances and their Radiations, p. 599, 19183.

8 F. Exner u. E. Haschek, Wien. Sitzungsber. CXXI, p. 1077, 1912.
— Fajans, Phys. Zeit., 14, p. 140, 1913; l.e Radium, 10, p. 57—65, 1913.
— Abegg, Handbuch d. anorg. Chemie, III, 1, p. 409,

4 Holmes, Nature, p. 109, April 2, 1914,
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stimmungsart sich zu hoch ergeben, wenn eine betrdchtliche
Menge von Thorium vorhanden wire. Boltwood hat gezeigt
(I ¢. 1907), dai Thorium-Minerale nicht mehr Blei zu ent-
halten scheinen, als sich durch die vorhandene Menge Uran
leicht erkldren 14afit, und er hat daraus geschlossen:
»Sicherlich ist das Blei nicht ein Zerfallsprodukt des Thoriums«,
In dhnlicher Weise variierte bei der Serie von Devonmineralien,
welche von dem einen von uns auf Blei und Uran untersucht
wurde (L c. 1911), der Thoriumgehalt zwischen weiten Grenzen,
ohne das Verhiltnis Blei zu Uran merklich zu beein-
flussen. Um die Frage der Stabilitdit von Thorium E und
seiner Isotopie mit Blei streng zu untersuchen erschien es
wiinschenswert, den Thoriumgehalt von jedem der oben-
erwidhnten Devonminerale zu bestimmen und dazu dasselbe
Material zu verwenden, von dem bereits der Blei- und Uran-
gehalt bestimmt war. Die Bestimmung des Thoriumgehaltes
erfolgte nach der von H. Mache angegebenen Methodel,
und es ist uns eine angenehme Pflicht, ihm an dieser Stelle
fiir die bereitwillige Uberlassung seiner Apparatur zur Thorium-
Messung unseren herzlichen Dank auszusprechen. Professor
Bamberger sind wir ebenfalls zu Dank verpflichtet fiir die
Liebenswiirdigkeit, mit welcher er uns sein Laboratorium
fiir die Herstellung der Losungen zur Verfigung gestellt hat;
ebenso Herrn Dr. Weiflenberger fir wertvolle Ratschlige
bei der Zusammenstellung der Losungen.

2. Die Erzeugung von Thorium E.

Die Formel fliir den Atomzerfall des Thoriums, so weit
bis jetzt unsere Kenntnis reicht, lautet:

Th—-6He + ThE (Thoriumblei)
232-4 24 208-4.

Da ein Gramm Thorium 3'1 X 10 —8c#’ Helium?
jéhrlich erzeugt, so rechnet sich leicht aus obiger Gleichung,

1 Mache u. Bamberger, Wien, Ber., 123, p. 325, 1914,
2 Rutherford, I. ¢, London, 1913, p. 560.

Chemie-Heft Nr. 10, 103
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dafi die in derselben Zeit erzeugte Menge (¥) vor Thorium E
048 X 10— ¢ betrdgt. Unter der Voraussetzung, daf das
Thorium E sfabil und isotop mit Blei ist, kann sein Einflul
auf das Blei—Uran-Verhéltnis eines Minerals wie folgt .
berechnet werden:

Die Gleichung flir den vollstindigen Zerfall des Urans ist

U—8He + Radium G (Uranblei)
2382 32 206-2

Die jdhrliche Produktion von Helium aus Uran?! betrdgt
10°4 X 10—8%w®, und daher wird die in derselben Zeit
erzeugte Menge (¥) von Radium G gleich 1-19 x 1010 g
Daraus ergibt sich das Verhdltnis der in der gleichen Zeit
erzeugten Menge von Thoriumblei zu Uranblei

y 048 x 10—
Z—119xm—m—04

Bezeichnet bei einem Mineral U, und Th; die zur Zeit £
vorhandene Menge Uran, beziehungsweise Thorium, und
bezeichnet U, und Th,, die Zeitdurchschnittswerte,? so
ergibt sich die in derselben Zeit angesammelte Menge von
Bleiisotopen (Pby):

Pb, = ¢ (% Um + . Thm)! 5
woraus
' be be

p— e
X (Um ' hy
xwm+%Tm> 2 (Up + 04 Thy,)

Pby

— U %04 Th, X 8380 Millionen Jahre.

Die folgenden Berechnungen sind mit Benutzung der
Zeitdurchschnittswerte fiir Uran und Thorium durchgefiihrt,

1 Auf Grund von Daten in Le Radium, 11, p. 4—5, 1914.

2 Lawson, Proc. Durham Phil. Soc.,, V, 1, p. 26, 1913.

8 Der- Anteil des Aktiniums an der Erzeugung von Blei ist hier ver-
nachldssigt, da er von geringer Bedeutung ist.
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obgleich im Falle des obigen Ausdruckes -dies nicht-unbedingt
notwendig wire. !

Wenn daher Thoriumblei stabil ist, so mufl der Alters-
Pb;
U -+ 04 Thy,
selben geologischen Alter, was immer auch das relative Ver-
hdltnis von Uran und Thorium ist. Es mufl ferner im Falle
von Mineralteihen von verschiedenem geologischen Alter
dieses Verhiltnis sich proportional mit dem Alter verdndern.
Wenn aber diese Bedingungen nicht erfullt sind, dann kann
mit einiger Sicherheit geschlossen werden, dal das Thorium-
blei nicht stabil ist und daf es eine Halbierungszeit hat, in-
folge deren es keinen merklichen Einfluf} auf die Verdnderung

faktor konstant sein flir Minerale von dem-

1

des Altersfaktors Py
Um

ausliben kann. In diesem Falle kann

Pb .
das Verhiltnis — wie bisher (von Boltwood und von dem

¥
m. .

einen von uns), und zwar mit noch grofierer Zuverldssigkeit
fir die Bestimmung der geologischen Zeit verwendet werden,

3. Experimentelle Resultate,

Die Resultate der Analysen sind in der Tabelle I (p. 1542
u. 1543) gegeben.

1 Der obige Ausdruck fiir das Alter # des Minerals kann in folgender
Form ausgedriickt werden:

Pb,
P= K
Pb, (058U, 0-09 Th))
%< Up+0°4Th) - —
U, 04 Th,
Der angeniherte Ausdruck
Pb

5
pom
U,—+ 074 Th,

gibt etwas groBere Werte; z. B. betrdgt der Fehler fiir Mineralien aus dem
Devonalter ungefahr 29/, und zwar ist er umso grofier fiir uranreiche
Mineralien. und kleiner fiir thoriumreiche Mineralien.
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—— Die -erste-Kotonne- gibt ~den Namen -des Minerals, die
nédchsten drei den bezliglichen Uran-, Thorium- und Blei-
gehalt. In der funften Kolonne steht das Verhiltnis zwischen
dem Thorium- und Urangehalt in dem Mineral, welches fiir
einige im nédchsten Abschnitt zu  besprechende Punkte -ge-
braucht wird. Die zwel folgenden Kolonnen enthalten die
Verhiltnisse Blei zu Uran und Blei zu Thorium, bezogen
auf die Zeitdurchschnittswerte von Uran und Thorium in
dem Mineral. Das erste von. diesen Verhiltnissen = muB
konstant sein, wenn Uranblei stabil und Thoriumblei unstabil
ist, wdhrend das zweite Verhdltnis konstant sein mufi im
umgekehrten Fall. Wenn endlich sowohl Uranblei als auch
Thoriumblei stabil sind, dann mufi der korrigierte Wert in
der letzten Kolonne konstant sein. Die Minerale der Tabelle
sind alle aus dem Devon.

4. Diskussion der Resultate,

Die verwendeten Minerale sind offenbar fiir die Priifung
der Frage nach der Stabilitdt des Thoriumblei gut geeignet,
da das Verhdltnis Thorium zu Uran innerhalb weiter Grenzen
variiert. Es erreicht einen maximalen- Wert von -120. Trotz-

Pb;

dem ist das Verhéltinis auferordentlich konstant mit Aus-'

ki3
nahme der Thorite (3) und (4). Es hat den charakteristischen
Wert 0-04(x). Allerdings geben einige dieser Verhiltnisse
einen hoheren Wert, aber in jedem dieser Fille ist der Uran-
gehalt des Minerals Kleiner als 0-1¢/, und der Bleigehalt
entsprechend gering. In diesen Fédllen spielt die Wirkung des
»QOriginalbleis«! unzweifelhaft eine wichtige Rolle_in bezug
auf die Verdnderung des Verhéltnisses, und die Erkldrung
ftir die geringe Abweichung mufl in diesem Umstand gefunden

werden. Die Zirkone (2) und (3) geben etwas kleinere Werte
D

fir das Verhélinis Dby
Um

scheinlich dem Umstande zuzuschreiben, daf3 diese Minerale

als die anderen, aber dies ist wahr-

1 Gewdhnliches Blei, welches ein urspriinglicher = Bestandteil des

Minerals A8t e e e
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etwas jlingeren Alters als die anderen sind. Auch in diesen
Fiallen ist der Unterschied zwischen den Werten und dem
charakteristischen Wert 0-04(x) nicht grofi. Die Un-
abhidngigkeit des Wertes dieses Verhédltnisses in bezug auf
den Thoriumgehalt "ist durchgehends zu bemerken, z. B.
beim Vergleiche der Resultate fiir Pyrochlor (2) und Thorit
(2). In dem letzteren Falle ist das Verhdltnis Thorium 2zu
Uran ungefahr 180 mal so grofl wie in dem ersteren, Trotz-
Pb,

Uﬁl

Andrerseits zeigt sich absolut keine Konstanz des Blei—
Thorium-Verhdltnisses, so daBl also die Annahme fiir die

dem ist das Verhiltnis in beiden Fillen beinahe identisch.

Be'rechnung der Zahl in Kolonne fiir :llfhﬂ nicht erfallt ist
! ¥

Wir kdnnen also mit Sicherheit schlieflen, dafi die Annahme
Uranblei instabil und Thoriumblei stabil nicki zuldssig ist.

Wie frither angedeutet, miifite, falls beide Endprodukte

Pb;
Uyn+0-4Th,,
untersuchten Devonmineralien konstant sein. Obwohl nun die
Abweichungen nicht so grof sind wie fiir das Verhaltnis
Pb,
Th,
keine Konstanz vorhanden ist, denn die extremen Werte
dieses Verhdltnisses sind beziehungsweise 0-052 und 0-0011,
sie verhalten sich also wie zirka 47 zu 1.

stabil sind, das Verhdiltnis flir die Reihe der

so geht doch aus der Tabelle hervor, dafl auch hier

Was 146t sich also aus den bisherigen Uberlegungen
folgern? Es hat sich herausgestellt, daff das Blei—Uran-
Verhéltnis eine bemerkenswerte Konstanz aufweist und daf
die vorkommenden Abweichungen- nicht grdfier sind, als zu
erwarten ist, falls gewOhnliches Blei in kleineren Mengen in
den Mineralien vorkommt. Diese Resultate sprechen ent-
schieden fir -die Stabilitdt von Uranblei (Radium G)..

' . s Pby

Ferner wurde gezeigt, dafi das Verhéltnis U, 50 4Th,
fiir die untersuchten Mineralien keirieswegs konstant ist, was
der Fall sein miifite, wenn Thoriumblei ebenso Wie\,Uranblei;
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stabil wire. Es scheint also nur ein Ausweg moglich,
ndmlich, daB Thoriumblei (Thorium E) wuicht stabil ist.
Uberdies haben wir gesehen, .da8 bei der Annahme, Uranblei
instabil und Thoriumblei stabil, das Verhiltnis Blei zu
Thorium konstant sein miifite, was absolut nicht der Fall ist,
denn die beobachteten Werte schwanken zwischen 0-33 und
0:0004. Dafl hier die Abweichungen bedeutend grofier sind
Pb;
U, + 0-4 Th,/’
fur die frither geduflerte Annahme: wenn Radium G wund
Thorium E beide mit Blei isotop sind, dann ist nur das
evste stabil, das zweite nickhi.

als fiir das Verhiltnis spricht nur noch mehr

5. Folgerungen aus den Atomgewichtsbestimmungen.

Gegen die Annahme, dafi das Endprodukt der Uranreihe
Blei ist, sprach friher der Umstand, dal das theoretische Atom-
gewicht dieses Endproduktes, Radium G, nicht mit dem beob-
achteten Atomgewichte des Bleis (207-1) {ibereinstimmte.
Die. vor kurzem gemachte Entdeckung der Isotopien hat
jedoch gezeigt, daB sich aus der chemischen Identitdt sich
durchaus nicht unbedingt auf die Identitdt des Atomgewichtes
schlieBen 146t, und dadurch scheint die obenerwdhnte
Schwierigkeit behoben zu sein. Radium G miifite ein Atom-
gewicht von 2062 oder 206:0 haben, je nachdem ob man
es aus dem Atomgewichte von Uran (238-2)! oder aus dem
des Radiums (226°0)2? berechnet. Der Unterschied zwischen
diesen Werten ist sehr gering, wenn man die groien Schwierig-
keiten der Atomgewichtsbestimmungen in Betracht zieht, und
die Resultate sprechen auflerordentlich fiir die Genauigkeit
und Zuverldssigkeit der Honigschmid'schen Atomgewichts-
bestimmungen. Auch flir Blei, das aus radioaktiven Mineralen
gewonnen wurde, sind schon Atomgewichtsbestimmungen
vorhanden, und es wird auf diese Weise bald reichliches
Beweismaterial gesammelt sein, das auf diese Weise wenigstens

1 Honigschmid, Wien. Anz.. 22, Jinner 1914,
2 Hénigschmid, Wien. Sitzungsber., 120, p. 1617, 1911; 121, p. 1973,
1912; 121, p. 2119, 1912,
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qualitative Folgerungen zuldfit. Wir kdnnen als theorelischen
Wert flir das Atomgewicht des Radium G die Zahl 2060
ohne erheblichen Fehler ansetzen. Nun haben vor kurzem
Honigschmid und Frl. St. Horovitz! einerseits und
Richards und Lembert? andrerseits Resultate ihrer dies-
bezliglichen Messungen angegeben. Die ersteren bestimmten
das Atomgewicht von Blei, das aus Joachimstaler Uranriick-
stinden gewonnen war, und fanden den Wert 206+ 736 4= 0-009.
Die letzteren verwendeten einerseits Bleichlorid, welches aus
Karnotit von Colorado gewonnen war, und andrerseits Blei,
das aus Pechblende von Joachimstal stammte. Die Atom-
gewichte waren 206-60 4 0-01 und 20680 4 0-03. Be-
merkenswert ist das Vorkommen geringer Mengen von Blei-
glanzkrystallen in dem Joachimstaler Pecherz. Die Folge davon
ist, dafi das Blei, welches aus den Uranriickstdnden extrahiert
wurde, mehr gewdhnliches Blei enthélt als das Blei, welches
aus ausgesuchtem Material gewonnen wurde, und das hdhere
Atomgewicht von Blei ersterer Provenienz findet wahrschein-
lich eine Erkldrung darin. Fir Blei, welches aus bleiglanzfreiem
Pecherz hergestellt worden war, haben Hoénigschmid und
Frl. St. Horovitz® neuere Bestimmungen des Atomgewichtes
gemacht, die den Wert von 2064 lieferten. Richards und
Lembert fanden auch fiir das Atomgewicht von Blei, das von
Boltwood von reinen Uraninit eingestellt war, den Wert
20635 == 0- 1. Dieses Resultat ist von besonderer Wichtigkeit,
weil Uraninit wahrscheinlich weniger gewdhnliches Blei enthilt
als Pechblende, die eine sekundire Form von Uraninit ist und
der gewohnliches Blei wahrscheinlich als Verunreinigung beige-
mengt sein diirfte. Fiir gewthnliches Blei, das nach derselben
Methode untersucht wurde, erhielten sie den Wert 20715 —+
001, eine Zahl, die sehr gut mit der in der internationalen
Atomgewichtstabelle {ibereinstimmt. Die Resulate der an-

1 Honigschmid u. St. Horovitz, Wien. Akad. Anz., Juni, 1914;
Zeitschr. fiir Elektrochemie, 20, p. 319, 1914; C. R., 158, p. 1797, 1914,

2 Siehe Fajans, Heid. Akad. Ber., A, 1914, 11. Abh.; Die Natur-
wissenschaften, 22, 1914, Nachtrag.

8 Nach personlicher Mitteilung.
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geftihrtén Analysen =zeigen deutlich, dal das Blei, welches
aus Uranmineralien gewonnen war (in allen Mineralien, die
dabei benutzt wurden, war der Thoriumgehalt sehr gering),
ein geringeres Atomgewicht besitzt als gewdhnliches Blej,
obzwar noch der Wert hoher ist, als der theoretisch
erwartete.

Es ist mbglich, daff diese Abweichung entweder auf
die Anwesenheit Von.gewéhnlichem'Blei in den Mineralien
zurlickzufithren ist oder auch von der Anwesenheit von
Aktiniumblei, dessen Atomgewicht nach Fajans! ungefdhr
207, nach anderen Autoren 210 sein mifite. Die Anwesenheit
irgendeines der beiden Elemente wiirde ein grofieres Atom-
gewicht ergeben und so wenigstens teilweise die Abweichung
erkldren.

Fir- das Thoriumblei lassen sich aus Atomgewichts-
bestimmungen noch weniger definitive Schliisse ziehen als
im Falle von Uranblei. Wenn wir flir das Atomgewicht des
Thoriums den Wert 232-4 setzen, dann mifite das Atom-
gewicht von Thoriumblei, das nach -dem Verlust von sechs
Heliumatomen aus Thorium hervorgeht, 2084 sein.

Soddy? und Hyman haben aus Thorit von Ceylon
Blei dargestellt und gelangten bei zwei vorlaufigen Atom-
gewichtsbestimmungen zu den- Werten 208-3 und 208-5.

Aus den bekannten Zerfallskonstanten von Uran und
Thorium wund aus der Analyse des Minerals, das von
Soddy und Hyman untersucht wurde, ergibt sich ohne-
weiters, daB, wenn alles Blei radioaktiven Ursprungs und
Thoriumblei stabil ist, etwa 13mal mehr Thoriumblei als
Uranblei vorhanden sein miifite. "

Der theoretische Wert des Atomgewichtes dieser
Mischung muf, wie sich =zeigen 146, 208-23 sein, ein
Resultat, welches sehr gut mit dem gefundenen Wert tiberein-
stimmt.

Andrerseits . 148t die Menge des vorhandenen Bleis auch
die Auffassung zu, dafi es aus Uran entstanden ist, denn-

1 Fajans, 1. ¢. p. 11.
2 S5oddy u. Hyman, Trans. Chem. Soc.,, 105, p. 1402, 1914,
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Pb . . .
das Verhé]tniSU—r(: 0-22) stimmt gut mit dem flir an

anderen Ceylon-Mineralien aus derselben geologischen Epoche
gefundenen Werten Uberein.

Leider lassen sich in diesem [Falle aus den Atom-
gewichtsbestimmungen keine bindenden Schliisse ziehen.

Richards und Lembert (I. c.) haben ebenfalis das
Atomgewicht von Blei bestimmt, das aus Thorianit (Ceylon)
gewonnen war. Dieses Gestein enthielt 60°/, Thorium und
20¢%, Uran, so da8, falls Thoriumblei stabil ist, das zu
erwartende Atomgewicht 207-30 wire. In Wirklichkeit fanden
sie 20683 4= 0-02. Dafl dieser Wert hoher ist als der fur
die anderen Mineralien gefundene mufl nicht ohneweiters auf
die Existenz eines stabilen Thoriumbleis schlieflen lassen,
denn auch die Anwesenheit von gewodhnlichem Blei als
urspriinglicher Bestandteil des Gesteins oder als spitere Bei-
mengung koénnte diesen Unterschied rechtfertigen.

Weitere Atomgewichtsbestimmungen von Blei, das aus
radioaktiven Mineralien stammt, wurden von Maurice Curie?
ausgefiihrt. Bei jenen, die reich an Uran waren, ergaben sich
Resultate, die den eben besprochenen dhnlich sind. Andrer-
seits hat das Blei aus Monazitsand, der thoriumhaéltig ist,
ein Atomgewicht, das nicht wesentlich von dem des ge-
wohnlichen Bleis abweicht, Es ist mbglich, dafi die An-
wesenheit von Thorblei daran schuld ist, daB in diesem
Falle das Atomgewicht hoher ist als bei den anderen Mine-
ralien. )

Aus den Atomgewichtsuntersuchungen kénnen wir also
mit Sicherheit schliefien, dafi die Existenz des Uranbleis® mit
einem geringeren Atomgewicht als™ das gewdhnliche Blei

1 Maurice Curie, C. R., 158, p. 1676, 1914.

2 Wihrend der Drucklegung dieser Zeilen hat Prof. Honigschmid
(Wiener Anzeiger, 15. Oktober 1914) die Atomgexi*ichte von Blei, das einer-
seits aus kristallisiertem Pecherz, andrerseits aus Broggerit gewonnen war,
bestimmt. Er erhielt das hochst beachtenswerte Resultat, dafi die Werte der
Atomgewichte 206-04 beziehungsweise 206°06 waren, -was deutlich - zeigt,
daf wir es hier mit reinem RaG zu tun haben.
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festgestellt ist, obwohl die Abweichungen der berechneten
von den beobachteten Werten noch nicht ganz aufgeklart
sind. Fir das Thoriumblei lassen sich derartige Schliisse mit
Sicherheit noch nicht ziehen; der Grund dafiir liegt wahr-

scheinlich

»Schiuffbemerkungen«).

in der Instabilitdt dieser Substanz (vergleiche

Die folgende Tabelle gibt eine Ubersicht (iber die dies-
bezliglichen Atomgewichtsbestimmungen bis Juli 1914,

Tabelle IL
- 1 ¥
Bleisorte Beobachter Ausgangs Erwartete.as Gemessefles
material Atomgewicht | Atomgewicht
gewdhnliches | Richards und — 2071 207-15
Lembert
» Maurice Curie Galena 2071 207-01
Uranblei Richards und Karnotit > 2060 20660
Lembert
> » Pechblende > 2060 20660
» » Uraninit > 2060 20635
> Honigschmid| Pechblende > 2060 20674
> > Pechblende > 2060 2064
> Maurice Curie| Pechblende > 206-0 20664
» » Karnotit > 2060 20636
» > Yitriotantalit | = 2060 20654
Thoriumblei(?)) Soddy und Thorit 208-23 208-40
Hyman
Thoriumblei | Richards und Thorianit 207-30 20683
— Uranblei Lembert
» Maurice Curie Monazit (206°0--~208-4 20708

1 Unter der Voraussetzung, dafi Radium G und Thorium E beide
isotop mit Blei und stabil sind.
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6. Die Halbwertszeit von Thorium E.

Der vorliegende Abschnitt enthilt die Anwendung der
in Tabelle I gegebenen Analysen, die der eine von uns!
gemacht hat, um die Halbwertszeit des Thorium £ zu be-
stimmen. Es ist klar, daB, ob nun dieses Element stabil ist
oder nicht, gerade jene Mineralien zur Entscheidung der Frage
am besten geeignet sind, bei denen das Verhdltnis Thorium
zu Uran groB ist. Es sind jedoch noch einige andere Um-
stinde in Betracht zu ziehen, die eine sorgfiltige Uberlegung
erfordern, und es lieBen sich bei einer ziellosen Auswahl
der Mineralien keine entscheidenden Schliisse ziehen. Die
Menge des im Mineral enthaltenen Thoriums mufl grofl genug
sein, so daB das daraus entstandene Thoriumblei trotz seiner
Instabilitdt einen merklichen Einfluff auf die gesamte Menge
des vorhandenen Bleis ausiiben kann. Zudem kann man nicht
ohneweiters annehmen, daf in allen Mineralen, die in der
obenerwidhnten Tabelle aufgezidhlt sind, die Menge des ent-
haltenen Originalbleis konstant ist und, falls nun das Thorium-
blei eine verhdltnismiflig kurze Lebensdauer hitte, ist es
klar, dafi die Vernachldssigung dieser Abweichungen zu
fehlerhaften und sich widersprechenden Resultaten flir die
Zerfallskonstante des Thoriumbleis fithren miifite. Aus diesen
Uberlegungen ergab sich, dafi die einzigen Substanzen, aus
denen sich verldfiliche Schliisse ziehen liefien, Orangit (1)
und (2) und Thorit (1) und (2) sind. Fir diese Mineralien
konnen wir annehmen, dafi der Gehalt an Originalblei der-
selbe sei.

Der Gesamtgehalt an Blei ist natilirlich gleich der Summe
von drei Bestandteilen: (a) Originalblei, (b) Uranblei, (c)
Thoriumblei. Diese Aussage kann in Form einer Gleichung
geschrieben werden:

Pb; = Pb, -+ K.U; + 6.Th,

Dabei sind Pb, U; und Th; die bekannten Prozent-
gehalte der untersuchten Mineralien an Blei, Uran und
Thorium; Pb, ist die Menge von Originalblei, die in 100g
des Minerals enthalten ist und ist nach unserer Annahme

1 Lawson, Nature: 9. Juli, 1914, p. 479.
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fiir die vier genannten Substanzen konstant; X ist die (kon-
stante) Menge von Uranblei, die in diesen Devonmineralien
zugleich mit 1 g Uran auftritt, und 6 ist die Menge von
Thoriumblei, welche sich im Gleichgewichte mit 1 g Thorium
findet. Die Unbekannten in der oberen Gleichung sind Pb,,
K und 0, und durch Substitution der Resultate aus drei der
ausgewihlten Analysen erhdlt man drei Gleichungen, welche
nach den Unbekannten aufgelést werden kénnen. Aus den
vier Gleichungstripeln, die sich durch Einsetzen von je drei
der gegebenen vier Analysen ergeben, berechnen sich Werte
fiir 6, welche zwischen 2 X 10—2%und 11 X 10—% schwanken.
Der wahrscheinlichste Wert ist 6 =7 X 10—% g. Diesem
Werte von 6 entspricht Pb, =04 X 10—3¢ und K = 0-042,
ein Wert, der gut mit dem Blei—Uran-Verhéltnis fiir Devon-
mineralien Ubereinstimmt. Nebenbei bemerkt, entspricht der
WertPb,==0-4 X 102 g gut derSchitzung Vogt's! (v X 10—*g)
fur den Durchschnittsgehalt von Blei in 100 g von Gesteinen.
Aus dem oben angegebenen Wert von 0 ergibt sich die Halb-
wertszeit von Thorium E zu ungefdhr 10¢ Jahren. Um
diesen Wert genauer bestimmen zu kénnen beabsichtigen
die Verfasser, ihre Untersuchungen auf weitere geeignete
Mineralien auszudehnen und auf sie dieselbe Methode zur
Bestimmung der Halbwertszeit von Thorium % anzuwenden.

Bevor wir die Konsequenzen dieses Resultates betrachten,
wollen wir eine Anwendung des fiir die Zerfallskonstante
gefundenen Wertes angeben. Der Thorit von Ceylon, den
Soddy untersuchte, g'ehért als sekundédres Gestein wahr-
scheinlich dem Silur? an, dessen Wert fiir das Verhdltnis Uran-
blei zu Uran wahrscheinlich nicht viel von 0-05 abweichen
diirfte. Daraus kann man leicht berechnen, dafi wir aus 1&g
des Minerals (@) 1'13g Bleichlorid erhalten, falls.das Thorium £
instabil ist (=7 X 10—% und Pb, =04 X 102 g oder (b)
15-7 g Bleichlorid, wenn Thorium £ stabil ist. In Wirklichkeit
erhielt Soddy aus 1 k¢ seines Minerals ungefdhr 1-2 g Blei-
chloridv, ein Resultat, das in bemerkenswert guter Uberein-

1 Holmes, L. c., p. 268. — Vogt, Zeitschr. f. prakt. Geol.,, 1898.
2 Vgl. Holmes, L c, p. 255 ¢.
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stimmung mit dem in (a) gefundenen steht. Ferner, es kann
leicht gezeigt werden, daff im Falle, dafl Thorium E stabil
ist, der zu erwartende Wert von 6 =0-'017 sein mufl fir
Devonmineralien. Aus dem grofien Unterschied zwischen diesem
Werte und dem berechneten Wert 6 — 0-00007 ergibt sich mit
einiger Wahrscheinlichkeit, dafl unsere Schliisse beziiglich der
relativen Kurzlebigkeit von Thorium stichhéltig sein diirften.

Die Resultate des vorliegenden Abschnittes lassen be-
merkenswerte Riickschllisse auf das wahrscheinliche End-
produkt der Thoriumreihe zu. Wére Thotium E, Halbwertszeit
von 106 Jahre, ein a-Strahler, dann hétte es, nach dem Geiger-
Nuttall'schen Gesetz, eine Reichweite von fast 3em. Dieser Um-
standlafites nun hdchst unwahrscheinlich erscheinen, da wirmit
sinem a-Strahler zu tun haben, da bei der relativ grofien Reich-
weite die Strahlung schon ldngst hétte entdeckt werden miissen.

Daraus ergibt sich, dafi das Zerfallsprodukt von Thorium £
keinesfalls isotop mit Quecksilber (Hg, Gruppe 11 B) sein
dlrfte. Vielmehr scheint es wahrscheinlich, daff der Zerfall
von Thorium £ unter der Ausstrahlung von 3-Strahlen erfolgt,
woraus folgen wiirde, dafl das Zerfallsprodukt in die
Wismuth (Bi)-Gruppe V B fillt. Hier sind wir nun wieder vor
die Aufgabe gestellt, -zu entscheiden, ob das, was wir, in
Analogie zum fritheren, Thorium—Wismuth nennen kénnen,
ein stabiles oder instabiles Element ist. Es liefle sich wiederum
die eben angegebene Methode anwenden. Eine systematische
Untersuchung der Thoriummineralien auf Wismuth wire
notwendig. Wenn das Endprodukt von Thorium mit Wismuth?!

. oo N a1, .. Bi .
isotop und stabil ist, dann miiite das Verhiltnis N bei

Mineralien desselben Alters konstant sein, hingegen fiir Mine-
ralien verschiedenen Alters in derselben Weise variieren wie

1 Auf Grund der Analyse von zwei Proben von Brdggerit dhnlich jenen,
die Prof. Honigschmid zur Bestimmung des Atomgewichtes von RaG ver-
wendet hat, berechneten die Verfasser das Alter des Minerales einerseits aus
dem Blei-Uran-Verhiltnis und andrerseits aus dem Wismut-Thorium-Verhiltnis.
Es ergaben sich in beiden Fillen ann#hernd dieselben VVerfe, was dafilir spricht,
daff Wismut das stabile Endprodukt von Thorium ist.
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. Pb . . .
das Verhiltnis T in Uranmineralien, Wenn andrerseits das

Zerfallsprodukt von Thorium E instabil ist, dann k&nnten
die erwidhnten Untersuchungen zur Bestimmung der Zerfalls-
konstanten mit Hilfe der folgenden Gleichung

dienen. Bi,—= Bi, + Y]Tht

Substitution der Resultate von zwei geeigneten Analysen
wirde zwei Bestimmungsgleichungen ergeben, aus denen
man die enthaltene Menge von Bi, per 100g des Minerals
und das Gleichgewichtsverhdltnis zwischen Thorium—Wismut
und Thorium () finden konnte. Aus dem Gleichgewichts-
verhdltnis () konnte man wiederum die Halbwertszeit von
Thorium—Wismuth berechnen und daraus Schliisse zichen,
ob der Zerfall sich unter Aussendung von a- und 3-Strahlen
vollzieht. Im ersteren Falle miiite das entstehende Produkt
isotop mit Thallium sein (Atomgewicht 204-4; Gruppe UIB);
im zweiten Falle isotop mit Poldnium (Gruppe VI B).

7. Schiuflbemerkungen.

Wenn die Uberlegungen des vorstehenden Abschnittes
richtig sind, dann liefern sie uns ein Hilfsmittel zur Auswahl
des Materials, aus dem sich die Atomgewichte von Uranblei
und Thoriumblei bestimmen lassen. Es ist klar, daf§ die
geeignetsten Substanzen im ersteren Falle Minerale mit grofiem
Urangehalt (Uraninit) sein werden, die dabei moglichst frei
von Thorium sind. Je d&lter ferner das Mineral ist, desto
geringer wird der EinfluB des Originalbleis sein und um so
niher wird das Atomgewicht dem theoretischen Wert 206-0
liegen. Die Anwesenheit von Aktiniumblei wird hingegen
stets eine Fehlerquelle sein, und zwar wird sich der Einfluf3
in der Weise duflern, dafi wir stets einen hoheren Wert als
2060 erhalten, wenn, wie vorausgesetzt, das Aktiniumblei
ein Atomgewicht ~von 207 bis 210 hat. Wenn Aktiniumblei
stabil ist, wird fir genligend alte Mineralien das Mengen-
verhiltnis der beiden Bleisorten konstant sein. Wenn es
hingegen instabil ist, dann wird der Einfluf des Aktinium-
bleis um so weniger ausmachen, je alter das Mineral ist.
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Im Falle von Thoriumblei ist die Sache jedoch nicht so
einfach. Natiirlich werden hier auch wieder thoriumreiche
Mineralien mit moglichst geringem Prozentgehalt von Uran
benutzt werden. Ferner werden sich die besten Resultate
aus jungen Mineralien ergeben, denn wenn der Gleich-
gewichtszustand erreicht ist, wird bei wachsendem Alter sich
blof mehr und mehr Uranblei ansammeln und dadurch
werden sich die Resultate in der Weise verschieben, daf3
man einen kleineren.als den theoretischen Wert fiir Thorium-
blei (208-4) erhdlt. Setzen wir voraus, wir hédtten ein Mineral
mit 60°%, Thorium und 0-4°, Uran, das aus dem Kreide-
(»postcretaceous<) Alter, fiir dasdas Blei — Uran-Verhiltnis wahr-
scheinlich den Wert 0-01 hat, dann folgt aus den Resultaten
des vorhergehenden Abschnittes, daB die Menge von Uran-
blei, die in 100 g des Minerals vorhanden ist, 0-01 x 0-4 =
0°0040 g ist; die Menge des Thoriumbleis wird 60 X 7.10-%—=
0-0042 g sein und die Menge des Originalbleis wird 0-000 x ¢
sein. Es wird also in diesem Falle (man wird schwerlich ein
Thormineral finden, das weniger Uran enthdlt) das Atom-
gewicht an Stelle des theoretischen Wertes 208-4 nur
etwas lber dem des gewoshnlichen Bleis liegen. Selbst wenn
Uranblei gar nicht vorhanden ist, so wird doch die Menge
des vorhandenen Originalbleis nicht zu vernachlissigen sein
gegentiiber dem Maximalwerte der Menge von Thoriumblei und
manwirdResultate erhalten,die zwischen207 - 1 und 2084 liegen.

8. Zusammenfassung.

Es wurde eine Reihe von radioaktiven Mineralien auf
den Gehalt von Uran, Thorium und Blei untersucht und das
Mengenverhiltnis, unter dem diese drei Substanzen vor-
kommen, bestimmt. Unter der Voraussetzung, dafi die Zerfalls-
produkte von Radium F und Thorium D beide isotop mit Blei
sind, ergibt sich aus diesen Verhiltnissen mit einiger Wahr-
scheinlichkeit, dafi Thoriumblei nicht stabil sein kann.

Weitere Uberlegungen fiihren zu dem Resultat, dafi es
eine Halbwertszeit von zirka 106 Jahren besitzt, woraus man
weiter folgern kann, daf es ein 8-Strahler ist und sich in ein
stabiles dem Wismut isotopisches Element verwandeln diirfte.
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