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Uber die Existenz einer Polonium-Wasserstoff-
verbindung

Von

Robert W. Lawson

(Mit 2 Textfiguren)

(Vorgelegt in der Sitzung am 1. Juli 1915)

Eine Betrachtung der Beziehung zwischen den Elementen
Schwefel, Selen, Tellur und Polonium in dem periodischen
System der Elemente fiihrt zur Annahme, dafl das Polonium
mit Wasserstoff sich in Form eines Polonium-Wasserstoffes
verbinden sollte. Wenn diese Verbindung existiert, wiirde man
erwarten, daB sie entweder gasférmig oder wenigstens bei
Zimmertemperatur leicht fliichtig wire. Wihrend der Be-
stimmung der Bragg'schen Kurve fiir Polonium in Wasserstoff
beobachtete der Verfasser Effekte, welche flir die Existenz
einer solchen Verbindung sprechen.

Flir einen bestimmten gegebenen Druck des Wasser-
stoffes in der Versuchsanordnung (vgl. die vorhergehende
Arbeit: Mitteilungen aus dem Institut fiir Radiumforschung,
Nr. 79) und eine bestimmte Distanz des Poloniumpriiparates
von der lonisationskammer ergab sich der Wert des in
letzterer gemessenen Stromes als fortwdhrend anwachsend,
so, als ob ein aktives Gas bis gegen und in die Ionisations-
kammer hinein diffundierte. Dieser Effekt ist aus den Re-
sultaten der folgenden Tabelle ersichtlich, welche die Werte
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1 2./3. 1915 18 740 62 Ionisationskammer und
Vorkammer getrennt durch
2 9./3. 1915 18 740 55 |} ein Glimmerfenster.

Wiihrend dieser Zeit brach
das Glimmerfenster zweimal;
es wurden Kurven auch ohne
Glimmerfenster withrend dieser
Zeit gemessen.

3 25/3. 1915 18 740 { 21-0 L
- Tonisationskammer und
4| 29.3. 1915 18 740 | 21°6 || Vorkammer in direkter Ver-
5] 31./3. 1915 | 18 740 | 65-0 |{ bindung.  Poloniumpriparat
tiglich im Apparat.
6 2./4. 1915 18 740 | 91-4

des Stromes in Luft in der lonisationskammer zu verschie-
denen Zeiten wiedergibt. Die tatsdchliche prozentuelle Zunahme
des Stromwertes war nach kurzen Zeitintervallen kaum
merklich, nach mehreren Stunden jedoch ganz deutlich, und
am folgenden Tage wurde eine sehr bedeutende Zunahme
beobachtet. Vor jeder dieser Messungen wurde das Polonium-
priparat entfernt und der Wasserstoff aus dem Apparat
mittels Luft ausgespiilt. Man kann sehen, dafi der Wert der
natitlichen Ionisation im Versuchsgefdfi im Verlaut eines
Monates bis zum 15fachen Betrage seines urspriinglichen
Wertes anwuchs und dafl der Zuwachs bei Abwesenheit eines
Glimmerfensters zwischen lonisations- und Vorkammer sehr
rasch erfolgte. DaB dies dem Polonium und nicht einer
anderen Storung zuzuschreiben war, geht aus den ersten
beiden Resultaten hervor, wo die Kammern nicht in direkter
Verbindung standen.

Das Anwachsen der natlrlichen Ionisation im Versuchs-
gefd wurde zuerst in folgender Weise bemerkt. Nach der
Bestimmung einer Bragg’schen Kurve im Wasserstoff, wobei
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die Kammern mit Hilfe eines Glimmerfensters getrennt waren,
loste sich das Glimmerfenster an einer Seite los, so da8
die Kammern dann in Verbindung waren. Das Glimmer-
fenster wurde wieder befestigt und 3 Tage nach den ersten
Messungen eine Poloniumkurve im Wasserstoff wieder unter

40 T T T T T T T i

30

w
]
R ]
T 20 -
S
8
3
3
4
8
S
310 —

| § L 1 i | L 4 ! I ] | 1 { 1 L
0 10 20 30 45 50 68 10 80 90 100 {10 120 130 140 150 80 110 180
Druck in mm

Fig. 1.

genau denselben Bedingungen und mit demselben Polonium-
préparat aufgenommen. Die Kurven in Fig. 1 stellen die so
erhaltenen Resultate dar, Man bemerkt, dafi die Lage des
Maximums der Kurven praktisch dieselbe ist, dafi aber die
Ordinaten im ersten Teil der Kurven sich um mehr als 209/,
erhoht haben. Uberdies ist das Endstiick der Kurve verlingert,
ein Effekt, der sehr leicht erklart werden kann durch ein
Anwachsen der Aktivitit des Inhaltes der Vorkammer, die
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zwischen dem Prédparat und der lonisationskammer liegt. Das
allgemeine Hoherliegen des Stromwertes im ersten Teile der
Bragg'schen Kurve beweist zweifellos, daB Polonium in die
Ionisationskammer gelangt war, widhrend das Glimmerfenster
sich losgeldst hatte. Dies kann ganz leicht erkldrt werden
durch Annahme einer chemisch instabilen, gasférmigen Polo-
niumverbindung, weiche bei fortschreitender Zersetzung sich
an den Elektroden und an dem Glase der Ionisationskammer
niederschlug; denn wenn dieses Gas stabil gewesen wére, so
hiitte man den Zuwachs des Stromes nicht in so hohem Mafe
erwarten konnen, da der Apparat unmittelbar nach dem Los-
16sen des Glimmerfensters sofort mit Luft ausgespiilt worden
war. Wenn dagegen dieses Gas Polonium-Wasserstoff gewesen
ist, so ist es leicht begreiflich, dal nach Einlassen von Lulft
in den Apparat der Polonium-Wasserstoff sofort durch die
Wirkung der kleinen Mengen durch die «-Strahlen ionisierten
Sauerstoffes zersetzt wurde.

Um moglichst die Verteilung des Poloniums in der
Ionisationskammer zu bestimmen, wurde das Verhiltnis der
Stromwerte in Luft bei normalem Druck fiir elektrische Felder
von 320 und 40 Volt/cmm ermittelt. Der Wert dieses Verhilt-
nisses wurde zu 105 gefunden. Moulin hat nun die folgenden
Werte flr verschiedene Versuchsbedingungen angegeben:

{

|
Es geht daraus hervor, dai das abgelagerte Polonium
hochstwahrscheinlich in der lonisationskammer ganz gleich-
formig verteilt war und auch die Versuche mit dem Inhalte
der Vorkammer bestétigten diese Anschauung.

Natiirlich konnte man die beschriebenen Erscheinungen
auch anderen Ursachen als der Bildung eines Polonium-
Wasserstoffes und seiner nachfolgenden Zersetzung und Ab-
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lagerung im Inneren des Apparates zuschreiben. Es wire
z. B. begreiflich, dafl bei niedrigeren Drucken die Riickstof3-
atome des Radium G Poloniumatome mitreifien, wenn an
einzelnen Stellen die unterste Lage, von der das Radium G
auffliegt, noch von einer weiteren Poloniumlage bedeckt ist.!
Jedenfalls ist der zu erwartende Effekt sehr gering, da man
ja sichtbare Schichten von Polonium bis jetzt noch nicht
erhalten hat und auch bei den starken Préparaten, die in der
vorliegenden Arbeit vom Autor gebraucht wurden (Strom-
dquivalent bis zirka 1000 elektrostatische Einheiten), die
Anzahl solcher lokaler doppelter oder mehrfacher Schichten
sehr gering sein wird. Uberdies, wenn der Zuwachs der Aktivitit
im Apparat vom Riickstofi der aktiven Schicht herriihren
wiirde, miifite sich die Aktivitit hauptsichlich an der dem
Prdparat zugewandten Oberfliche vorfinden und von der
Natur des in der Rohre vorhandenen Gases unabhingig sein.
Dies war jedoch keineswegs der Fall, da die Aktivitidt ziemlich
gleichméflig an allen Flachen des Apparates, sogar an der
AuBlenseite des Poloniumhalters, also hinter dem Priparat,
verteilt war und die Aktivitat an Glasoberflichen stets kleiner
war als an Metalloberflichen. :
Eine zweite Moglichkeit waére, dafi das Polonium in
Wasserstoff leichter fliichtig ist wie in Luft; es ist gezeigt
worden, dafl dies fiir die aktiven Niederschldge von Radium
und Actinium tatsdchlich der Fall ist (vgl. die Versuche von
Schrader? und Russell®), obgleich deren Experimente bei
viel hdheren Temperaturen ausgefiihrt worden sind als die
des Autors. Man kdnnte annehmen, dafi in einer Wasserstoff-
atmosphére das Polonium in metallischem Zustande, in Luft
dagegen als Oxyd vorhanden ist und daB die Fliichtigkeit
dieser beiden Substanzen eben verschieden ist. Dafl dies aber
die Ursache der beobachteten Effekte gewesen ist, scheint
kaum wahrscheinlich, da in dem Falle von Polonium in Luft
keinerlei abnormale Anderung der natiirlichen Ionisation im

1 Tatsdchlich scheint ein solcher Effekt vorhanden zu secin und weitere
Versuche dariiber sind im Institut fiir Radiumforschung im Gange.

2 Schrader, Phil. Mag., 24, 125 (1912).

3 Russell, Phil. Mag., 24, 134 (1912).
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Versuchsgefd§ adch iiber lange Zeitrdume beobachtet wurde
im Gégensatz zu den im Wasserstoff erhaltenen Resultaten. Um
diesen Punkt jedoch genauer zu untersuchen, wurden zwei
Kurven mit demselben Poloniumprédparat und ohne Glimmer-
fenster unter genau gleichen Versuchsbedingungen aufge-
nommen; im ersten Fall -enthielt der Wasserstoff  eine
Spur von Luft, gerade ausreichend, um die Reichweite der
o-Partikel von 15-95! zu 13:62 bei 0° C. und 760 mm
Druck zu reduzieren, wihrend bei dem zweiten Experiment
der Wasserstoff ganz rein war. Die Kurven, deren Bestimmung
in beiden Féllen 3 Tage erforderte, sind nebenstehend (vgl.
Fig. 2) wiedergegében und man. kann beobachten, daf
die erste ganz kontinuierlich lduft,” wdhrend die letztere
Knicke . aufweist, die der Zunahme der Stromwerte an den
aufeinanderfolgenden Tagen "entsprechen. Es scheint dies un-
triglich -darauf hinzuweisen, dafl wir es hier nicht mit blofler
Verdampfung des Poloniums zu tun haben, sondern vielmehr
mit der Bildung einer gasférmigen Verbindung zwischen
Polonium und Wasserstoff, welche durch die Wirkung ioni-
sierten Sauerstoffes augenblicklich wieder zerlegt wird. Weiters
zeigten Experimente, bei denen der Druck im Apparat durch
Einlassen von Wasserstoff in die Vorkammer pldtzlich ge-
dndert wurde, dafi die Diffusionsgeschwindigkeit des aktiven
Gases verhdltnismaflig grof war. Ergidnzende Experimente
dartiber sind im Gange, wobei beabsichtigt ist, die Existenz
des Polonium-Wasserstoffes durch seine chemische Wirkung
an verschiedenen Metallen zu bestitigen, welche Wirkung als
analog der des Schwefelwasserstoffes zu erwarten wéire. Die
Versuche sind sehr kompliziert wegen der auflerordentlichen
Schwierigkeit, bei grofien Gefdfien, die blof durch Glasschliffe
verschlossen sind, das Eindringen von kleinen Spuren von Luft
vollkommen auszuschliefen. Solch ein Eindringen von Luft
in den Apparat flihrt zur sofortigen Zersetzung des Polonium-
Wasserstoffes und zum Milingen des Experimentes. Nebenbei
mochte ich erwidhnen, daf Paneth und v. Hevesy? bei

1 Taylor, Phil. Mag., 26, 404 (1913).
2 Paneth und v. Hevesy, Mitteilungen aus dem Institut fiir Radium-
forschung, 45. Wiener Sitzungsber., 122, 1051 (1913).
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ihren Experimenten uber die Verfliichtigung von Polonium
eine ausgesprochene Affinitdt des Poloniums fiir Platin fest-
gestellt haben, welches in dem kiihleren Teile des Apparates
aufgehdngt wurde und eine noch grofiere Affinitdt fir Palla-
dium. Die Autoren geben zwei Erkldrungsmoglichkeiten
fiir diesen Effekt: 1. Bildung einer Verbindung des Platins,
beziehungsweise Palladiums mit Polonium oder 2. Anwesen-
heit von okkludiertem Wasserstoff in diesen Metallen. Aus
dem Obenerwidhnten geht hervor, daff die zweite Annahme
die wahrscheinlichere Ursache fiir den von den Autoren
beobachteten Effekt ist, da das Polonium eine starke Affinitét
flir Wasserstoff besitzt und daher in die Platin- oder Palladium-
oberflichen eindringt.

Zusammenfassung.

Wihrend der Bestimmung der Bragg'schen Kurve fir
Polonium in Wasserstoff wurden abnormale und verhéltnis-
maBig rasche Anstiege des lonisationsstromes beobachtet. Es
wird gezeigt, dal diese Effekte nicht erkldrt werden konnen
durch die Anwesenheit von Poloniumatomen, welche durch
RiickstoBatome des Radium G aus ihrer Schicht herausgerissen
worden sind und auch nicht erkldrt werden kdnnen durch grofere
Fliichtigkeit des Poloniums in einer Wasserstoffatmosphére
gegen der in Luft. Die Effekte kdnnen am ehesten gedeutet
werden durch Annahme einer Verbindung von Polonium mit
Wasserstoff, welche durch den in der Luft infolge der starken
a-Strahlung ionisierten Sauerstoff leicht zersetzt wird und bei
gewohnlicher Temperatur verhaltnismafiig hohen Dampfdruck
besitzt.

1 Vgl. St. Meyer, Hess und Paneth, Miiteilungen aus dem Institut
fiir Radiumforschung, 64. Wiener Sitzungsber., 7123, 1471 (1914).




