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Die energetischen Verhaltnisse beim 44-Stunden-Lanthan und Element 93

Von KUrT PHiLIPP und JOHANN RIEDHAMMER
Aus dem Institut fiir kernphysikalische MeBmethoden in Ireiburg
(Z. Naturforschg. 1, 372—376 [1946]; eingegangen am 6. Miirz 1946)

1. Das aus der Uranspaltung gewonnene 44-Stdn.-Lanthan wurde nach verschiedenen
Methoden auf seine energetischen Verhiltnisse hin untersucht. Es wurde eine einheitliche
B-Strahlung gefunden, die mit y-Strahlung gekoppelt ist. Die maximale f-Energie ist 1,5 MeV.
Fiir die y-Strahlung ergibt sich ein Absorptionskoeffizient von 0,53 cm—1 Blei, entsprechend
einer Energie von 1,82 MeV. Die y-Strahlung ist in mehrere Komponenten aufgespalten. Die
Halbwertszeit des 44-Stdn.-Lanthans ist zu 43,7 £ 0,5 Stdn. bestimmt worden.

2. Die Untersuchung des Elements 93 ergab ebenfalls ein einfaches f-Spektrum, das mit
einer y-Strahlung gekoppelt ist. Die maximale f-Energie ist 0,48 MeV. Aus Compton-
Koinzidenzmessungen folgt eine y-Energie von etwa 0,5 MeV. Durch Elektrolyse konnte ein
fiir eine Untersuchung im magnetischen f-Spektrographen geeignetes Priparat in diinner
Schicht hergestellt und das Elektronenlinienspektrum ausgemessen werden. Aus den Elek-
tronenlinien ergeben sich 3 y-Linien von 208, 226 und 276 KV. Als Halbwertszeit des Ele-
ments 93 ist ein Wert von 2,31 + 0,11 Tagen ermittelt worden.

dem Barium von 13 Tagen Halbwertszeit Lanthan
und Cer nachbildeten, praktisch vollstéindig zer-
fallen. Durch Auflésen des Bariumchlorids in
Wasser und erneutes Ausfillen mit konz. Salz-
sédure erhielt man ein von allen Verunreinigungen
befreites Bariumchlorid. Nach etwa 90 Stdn. war
aus dem Barium von 13 Tagen Halbwertszeit prak-
tisch die Gleichgewichtsmenge an Lanthan von
44 Stdn. Halbwertszeit entstanden. Deshalb wurde
zur schwach salzsauren Bariumlosung 1 mg in-
aktives Lanthan zugesetzt und durch kohlens#ure-
freies Ammoniak in der Siedehitze als Lanthan-

1. Das 44-Stdn.-Lanthan

Die bei der Uranspaltung entstehenden primé-
ren Spaltprodukte sind im allgemeinen wegen
ihres Neutroneniiberschusses radioaktiv und wan-
deln sich durch Elektronenemission iiber mehrere
Zwischenstufen in stabile Isotope um. Dabei fallen
manche aktive Isotope in solcher Menge an, daB sie
isoliert und beziiglich ihrer Anregungszustinde
untersucht werden konnen. Dies konnten wir beim
44-Stdn.-Lanthan durchfiihren, das in folgender
Reihe auftritt:

140 8 140 g 140 3 hydroxyd gefallt.
e ——> s ——> a4 ——>
54  sehrkurz 55  44s 56 300 h
140 B 140 B. Durchfiithrung der Messungen
a——> Ce (stabil) .
57 44h 58

Zur Durchfiihrung der Messungen wurden Ein-
zelstoBverstirker in Neher-Harper-Schaltung,
ein Koinzidenzverstiarker nach Rossi und ein
Untersetzer 1:16 nach Forsman benutzt. Das
Auflosungsvermiogen fiir Koinzidenzen wugde aus
der bekannten Gleichung K = 2-z-N, -N, zu
5-10—7 Min. bestimmt. Die benutzten Z&hlrohre
wurden mit Argon und Alkoholdampf gefiillt.

Ob .das Xe hierbei ebenfalls Folgeprodukt sein
kann, weill man noch nicht.

A. Herstellung des 44-Stdn.-Lanthans

500 bis 1000 g Ammonuranat wurden mit lang-
samen Neutronen bis zu 48 Stdn. bestrahlt, dann

in Salzsdure gelost und mit 100 mg Bariumchlorid
versetzt. Das Bariumchlorid wurde durch Zusatz
von 37-proz.Salzsdure wieder ausgefillt, um es
von anderen Spaltprodukten und Uran X zu tren-
nen. Etwa 3 Stdn. nach der Ausfédllung des Barium-
chlorids waren die Bariumisotope. welche auller

a) Bestimmung der Halbwertszeit. Es wurde
iiber einen Zeitbereich von mehreren Tagen fort-
laufend die Absorption der p-Strahlen verfolgt.
Die aus den einzelnen Absorptionskurven folgende
obere Grenze des g-Spektrums stimmte mit dem im
Abschnitt b ermittelten Wert iiberein. Tragt man
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nun die fiir ein und dieselbe Absorberdicke ermit-
telten Intensititen in Abhingigkeit von der Zeit
auf, so erhdlt man vollkommen parallel laufende
Abfallskurven, die im Mittel in guter Ubereinstim-
mung mit anderen Autoren eine Halbwertszeit von
43,7+0,5 Stdn. ergeben. Demnach ist das vorlie-
gende Praparat ein einheitlicher Korper.

b) Obere Grenze des g-Spektrums. Um die Form
der Absorptionskurve moéglichst frei von sekundé-
ren, durch die vorhandene y-Strahlung hervorge-
rufenen Uberlagerungseffekten zu erhalten, wurde
die Absorption der g-Strahlen nach der von J.
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Abb. 1. Absorptionsmessung der primiiren f-Strahlen des
44-Stdn.-Lanthans mittels Koinzidenzen in Abhingig-
keit von der Absorberstellung.

Riedhammer! ausgearbeiteten Absorptionsme-
thode mittels Koinzidenzen untersucht. Zwei Zéhl-
rohre mit je zwei Fenstern (20 w Cellophan) waren
in Koinzidenz geschaltet. Der g-Strahler befand
sich in einigen cm Entfernung vom Zé#hlrohr 1,
das mit einer Intensitdt von rund 1000 Teilchen
pro Min. bestrahlt wurde. Die Aluminium-Absor-
ber wurden zwischen Z#hlrohr 1 und Zihlrohr 2
gebracht, und die Anzahl der Koinzidenzen wurde
bei verschiedenen Absorberdicken gemessen. Durch
diese Absorberstellung wurde erreicht, dafl der von
der p-Strahlung im Aluminium-Absorber ausge-
l16ste Sekundéreffekt nur im Zahlrohr 2 zum Nach-
weis kam und somit keine Koinzidenz geben
konnte. Eine Riickstreuung sekundirer Elektro-
nen am Aluminium in das Z#hlrohr 1 konnte die

1 J. Riedhammer, Naturwiss. 32, 232 [1944].
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Zahl der zufilligen Koinzidenzen kaum beeinflus-
sen. Abb.1 zeigt deutlich, wie stark die Sekun-
ddreffekte bei ungiinstiger Stellung des Absorbers
waren. Kurve I ergibt eine Halbwertsdicke von
0,0864 g Al/cm? und eine maximale Reichweite
von R = 0,675 g Al/em?, entspr. einer Energie von
1,5 MeV. Dieser Wert war zuvor von uns auch
aus Wilson-Kammer-Aufnahmen gefunden
worden.

¢) f-y-Koinzidenzen. Zur Kldarung der Frage, ob
das g-Spektrum mit der y-Strahlung gekoppelt ist,
wurde das Préaparat zwischen ein Messingzahlrohr
von 2 mm Wandstérke (y-Zahlrohr) und ein Fen-
sterzidhlrohr mit 20 w Cellophan (g-Zéhlrohr) ge-
stellt. Zwischen Préaparat und Fensterzéhlrohr
wurden Absorptionsfolien geschaltet, um so die
Zahl der Koinzidenzen der 8- und y-Strahlen in Ab-
héngigkeit von der Absorption der g-Strahlen zu
bestimmen. Nach Abzug eines Untergrundes, der
auf das Vorhandensein von y-y-Koinzidenzen zu-
riickzufiihren war, ergab sich eine Halbwertdicke
der g-Strahlen von 0,078 g Al/ecm?, entspr. einer
maximalen Energie von 1,45 MeV. §-y-Koinziden-
zen traten bis zur oberen Grenze des §-Spektrums
auf.

d) Energie der y-Strahlen. Die y-Energie ist
erstens durch Bestimmung der Absorptionskoeffi-
zienten der y-Strah]en in Blei ermittelt worden,
zweitens nach einem Koinzidenzverfahren von
Bothe und Kolhérster? durch Messung
der Absorption der von den y-Strahlen in Alu-
minium erzeugten Compton-Elektronen. Die
erste Methode ist in der von I.. Meitner? angege-
benen Anordnung benutzt worden, bei der zunéchst
vor dem Zé&hlrohr so viele Aluminiumabsorber ein-
geschaltet werden, bis die maximale Reichweite der
sekundér erzeugten Compton-Elektronen er-
reicht war. Erst dann wurde durch das Einbringen
von Blei-Absorbern vor dem Préparat die y-Ab-
sorptionskurve bestimmt. Auf diese Weise wurde
die Verfédlschung der y-Absorptionskurve durch
Uberlagerung von Sekundirelektronen verhin-
dert. Der in Blei gefundene Absorptionskoeffizient
betrdgt 0,53 cm—!, was einer y-Energie von
1,80 MeV entspricht. Die aus C o m p t o n - Koinzi-
denzen erschlossene y-Energie ergab 1,83 MeV,
diedazu gehorige maximale Reichweiteder Comp-

2 W.Bothe und W.Kolhorster, Naturwiss. 16,
1045 [1928].

3 L. Meitner, Ark. Mat. Astron. Fysik 29, A, N,
17 [1943].
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ton-Elektronen 0,702 .g Al/cm2, ihre Halbwerts-
dicke 0,135 g Al/cm?2.

e) y-y-Koinzidenzen. Zur weiteren Klédrung der
Kopplungserscheinungen wurde nach y-y-Koirizi-
denzen gesucht. Wie aus der Kurve II der Abb.2
hervorgeht, konnte nach Abzug der zufdlligen
Koinzidenzen (Kurve III) von den Werten der
Kurve I ein y-y-Effekt nachgewiesen werden, der
mit der Halbwertszeit des 44-Stdn.-Lanthans ab-
fiel. Der gefundene Abfall von ~ 45 Stdn. beweist,
daB die y-y-Koinzidenzen dem Folgeprodukt Cer
zuzuordnen sind. Die zufidlligen Koinzidenzen
fallen mit der halben Halbwertszeit des 44-Stdn.-
Lanthans ab, da in der Formel fiir zufillige Koin-
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Abb. 2. Koinzidenzen beim 44-St‘dn.-Lanthan.

zidenzen K =27 N, - N, beide Grofen N, und N,
mit der Halbwertszeit des 44-Stdn.-Lanthans ab-

fallen. J.Riedhammer® hat unter Benutzung
dieser Eigenschaft der zufilligen Koinzidenzen
eines nach radioaktiven Gesetzen abfallenden
Strahlers eine Methode zur verkiirzten Messung
langer Halbwertszeiten angegeben.

C. Diskussion der Ergebnisse

Fiir das 140 Lanthan wurde in Ubereinstimmung
mit fritheren Messungen von O. Hahn und F.
Stralmann® H. Gotte, L. M. Marsh und S.
Sugden’ eine Halbwertszeit von 43,7 £0,5 Stdn.
gefunden. Uber die energetischen Verhiiltnisse die-
ses 44-Stdn.-Lanthans lagen bisher so gut wie
lreine Ergebnisse vor. Die Angaben iiber die maxi-
male g-Energie nach Gétte sind nur roh abge-
schétzt worden (~ 2 MeV). H. Born und W.
Seelmann-Eggebert® geben einen den eigenen

2 J. Riedhammer, Naturwiss. 32, 70 [1944].

5 Naturwiss. 27, 11 [1939].
¢ Naturwiss. 30, 108 [1942].
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Befunden sehr nahe kommenden Maximalwert von
1,4 MeV an und weisen bereits auf eine komplexe
Struktur der y-Strahlen hin. Allerdings konnte man
diese Feststellung bei der von den Autoren gewiahl-
ten einfachen Absorptionsanordnung nicht als
sehr gesichert ansehen.

Die y-y-Koinzidenzmessungen haben gezeigt, dal}
der auf 1000 y-Quanten bezogene y-y-Koinzidenz-
wert~ 1,3 Koinzidenzen pro Min. betréigt. Dies be-
deutet aber nicht, dall der in Kaskade umgewan-
delte Quantenanteil sehr gering ist. Man mufl sich
stets vor Augen halten, daB in die Wahrscheinlich-
keit der y-y-Koinzidenz die Empfindlichkeit des
verwendeten 100 - Aluminium-Zéhlrohrs fiir y-
Strahlen (etwa 10—2) quadratisch eingeht. Die g-y-
Koinzidenzmessungen haben eindeutig gezeigt, dall
die 1,5-MeV-g-Strahlung mit y-Strahlung gekoppelt
ist. Experimentell konnte trotz der verfeinerten Ab-
sorptionsmethode keine schwache, hiirtere §-Kom-
ponente gefunden werden. Auf Grund der einwand-
freien ﬂ-Absorptionskurve miissen wir annehmen,
daB eine hirtere p-Komponente, die in den Grund-
zustand des Cers fithren konnte, mindestens 200-
mal seltener sein mub als die1,5-MeV-Komponente.
Weiterhin kann aus dem Sargent-Diagramm®
abgelesen werden, daB der g-Ubergang mit einer
Spindnderung, i =1 oder 2, vor sich gehen muf, da
das 44-Stdn.-Lanthan zwischen der zweiten und
dritten Sargent-Kurve zu liegen kommt. Der
hohe y-Energiewert macht eine Spinénderung von
< 5 zwischen dem Anregungszustand des Cers
und seinem Grundzustand wahrscheinlich. Genaue
Angaben iiber die Spinwerte der einzelnen Zu-
stinde konnen aus dem bisherigen Resultat noch
nicht hergeleitet werden.

I1. Das Element 93

Bei der Bestrahlung mit langsamen Neutronen
findet neben dem Spaltprozell auch noch reine Neu-
tronenanlagerung statt. Der Spaltprozell wird mit
sehr grofem Wirkungsquerschnitt von langsamen
Neutronen am 235-Uran ausgelost, wéhrend der
Anlagerungsprozel durch einen Resonanzvorgang
relativ langsamer Neutronen am 238-Uran vor sich
geht. Mit sehr schnellen Neutronen hat man aller-
dings auch beim 238-Uran Spaltprodukte nachge-
wiesen. Durch die Neutronenanlagerung entsteht

7 Nature [London] 136, 102 [1935].

8 Naturwiss. 31, Heft 16/18 [1943].

® B.W.Sargent, Proc. Roy. Soc. London [A] 139,
659 [1933].
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ein aktives 239-Uran mit einer Halbwertszeit von
23 Min., das durch g-Zerfall zu einem g-aktiven

" Element 93 mit einer Halbwertszeit von 2,3 Tagen

fiihrt:
238 1 239 B
U+ n= U - E193 El 94 .
92 0 92 23 min 2,3d

Da das Element 93 eines der bisher sichergestell-
ten Transurane ist, ist seine genauere Unter-
suchung von besonderem Interesse.

A. Herstellung des Elements 93

Fiir die ersten Versuche standen uns Préparate
von Element 93 zur Verfiigung, die uns Hr. G6tte
nach seinem Verfahren!® freundlicherweise herge-
stellt hatte. Die letzten Untersuchungen des Elek-
tronen-Linienspektrums (Abschnitt B, b) wurden
in Gemeinschaft mit M. Wiedemann mit einem
stirkeren Préparat durchgefiihrt. Dieses wurde
ebenfalls nach der Methode von G 6tte dargestellt.
Nach Abtrennung des Urans vom Element 93 durch
Ausschiitteln einer waBr. Losung der Mischkri-
stalle von Natriumuranylacetat und Element 93 mit
einer Losung von Benzoylaceton in Essigester, wo-
bei das Uran in das organische Losungsmittel und
das Element 93 in die walr: Losung geht, wird die
wialr. Losung auf einem Porzellanschilchen ein-
gedampft, mit konz. Salpetersdure zur Entfernung
organischer Reste abgeraucht und der Riickstand
in wenig Wasser gelost. Fiir die Untersuchung im
magnetischen g-Spektrographen wurde diese Lo-
sung nach Zusatz von Natriumacetat elektrolysiert
und das Element 93 auf einen 0,3 mm starken Pla-
tindraht abgeschieden (Ausb.50%).

B. Durchfiithrung der Messungen

a) Halbwertszeitbestimmung, Absorptions- und
Koinzidenzmessungen. Wie beim Lanthan wurde
zundchst die Halbwertszeit in Abhéngigkeit von
verschiedenen, zwischen ,B-Zéihlrohr und Préparat
geschalteten Aluminiumabsorbern bestimmt. Es
ergeben sich wiederum parallele Abfallskurven,
aus denen im Mittel eine Halbwertszeit von
2,31 + 0,11 Tagen folgt. Bei der geringen Energie
der g-Strahlen sind bei den beiden stirksten Ab-
sorbern nur noch die y-Strahlen zur Messung ge-
langt. Die gleichzeitig gemessenen y-y-Koinziden-
zen fallen ebenfalls mit der Halbwertszeit des Ele-
ments 93 ab. Die y-Strahlen werden demnach sémt-

0 H Gotte, ds. Z. 1, 377 [1946].
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lich als Folge der Umwandlung des Elements 93,
also vom Element 94, ausgesandt.

Nach der Absorptionsmethode mittels Koinziden-
zen wurde die obere Grenze des §-Spektrums zu
480 KV (0,490.g Al/cm?) ermittelt. Auch beim Ele-
ment 93 konnten -y-Koinzidenzen bis zur oberen
Grenze des §-Spektrums nachgewiesen werden, so
daB auf eine Kopplung der y-Strahlung mit der -
Strahlung geschlossen werden muB.

Die y-Energie wurde wie beim Lanthan durch
Messung der Compton-Elektronen bestimmt.
Die maximale Reichweite der Compton-Elek-
tronen betrigt 0,089 g Al/cm2. Hieraus folgt eine
y-Energie von etwa 0,5 MeV.

b) Das Elektronen- Linienspektrum des Ele-
ments 93. Zur Untersuchung des g-Spektrums im
magnetischen g-Spektrographen standen nur sehr
schwache Préaparate zur Verfiigung, so dal wir
eine genauere' Aufnahme des A-Spektrums mit
einem Zé&hlrohr noch nicht vornehmen konnten.
Wir benutzten vielmehr die photographische Me-
thode und beschriankten uns zun#chst auf die
Suche nach Elektronenlinien, die sich erfahrungs-
gemil viel leichter mit der photographischen Platte
als mit dem Zahlrohr nachweisen lassen. Uber
diese Versuche ist bereits berichtet worden?!. Das
Ergebnis ist noch einmal in der nachstehenden Ta-

Ur- K, —bzw.
9: Ener- sprung| 7— Energie
g . N
; H.p gilne Intensitit - ) g E
3 KoV 52| B |28
= S8 KeV| 2538
= =
1] 2 | 3 | 4 [bl6]| 7 | 8
1| 970 | 74,6 |mittelschwach K| L;| 97,3 |—0,5°%,
2| 1050 | 86,2 mittel |y, | K|2062 —09,
3/ 1090 | 924 | schwach |K,| M, 983 |+0,59,
4| 1164 | 105 stark |y, | K| 225 |—04Y,
5| 1445 | 153 stark v | K278 |—1,1°%,
6| 1615 | 186,9 |mittelschwach | y; | L;| 209,6 | +0,8°/,
711696 | 2035 |  mittel |y, |M,| 209,4 [+0,7°,
7o | Ly| 2262 |+ 0,19,
g| 1774 | 221,6 | schwach |7, |M,| 227,56 | +0,7%,
9| 1936 | 2544 |  mittel |7, | L,| 277,1 |+ 057,
10| 2010 | 271 schwach | 7, Ml: 276,9 |+ 0,4°/,

Elektronen-Linienspektrum des Elements 93.

u K. Philippi und J. Riedhammer, Natur-
wiss. 32, 216 [1944]; K. Philipp, J. Riedham-
meru M. Wiedemann, Naturwiss. 32, 229 [1944].



316

belle zusammengestellt. AuBerdem wurde noch
eine schwache Linie bei H - p = 1860, entsprechend
238 KV, und vier schwache Linien im weichen Ge-
biet (H + ¢ = 650—900) gefunden, die noch nicht ge-
deutet werden konnten. Unter Benutzung der fiir
die K-, L- und M-Schale des Elements 94 extra-
polierten Ablésearbeiten von 120 KV, 22,7 KV und
5,87 KV ergeben sich fiir die K ;-Linie 97,8 KVund
fiir die drei y-Linien

7, =208 KV,
v, = 226 KV,
7 =276 KV.

C. Diskussion der Ergebnisse

Beim Element 93 haben bereits E. McMillan
und P.H. Abelson?* auf eine komplexe y-Struk-
tur hingewiesen. Unsere Messungen der y-y-Koin-
zidenzen bestitigen diesen Befund. Weiter kann
nach unseren Ergebnissen ausgesagt werden, dafl
eine Kopplung zwischen dem 480-KV-g-Spektrum
und der y-Strahlung vorliegt und eine hértere g-
Komponente einige hundertmal intensitdtsdrmer
sein muB}. Aus dem Elektronen-Linienspektrum er-
gaben sich drei y-Linien mit der Energie von 208,
226 und 276 KV. In die Tabellen von Mattauch
und Fliigge sind auf Grund einer miindlichen
Mitteilung von Seaborg zwei y-Energien von
220 und 270 KV aufgenommen worden. Diese mit

1 Physic. Rev. 57, 1185 [1940].
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unseren Experimenten gut vereinbaren Werte sind
vermutlich ebenfalls aus Elektronenlinien er-
schlossen. Die von uns aufgefundenen drei y-Ener-
gien scheinen einer sehr starken inneren Umwand-
lung zu unterliegen. Hierfiir spricht die mit der
Intensitat der starken F-Linie des Thoriums B
(H - =1385) vergleichbare Intensitit der drei
K-Linien, wenn man grob Aufnahmen des Elek-
tronen-Linienspektrums von Th B und Element 93
vom gleichen Produkt Aktivitdt mal Belichtungs-
zeit vergleicht. Ein genauer Vergleich konnte lei-
der aus dulleren Griinden nicht mehr durchgefiihrt
werden. Ebenso steht die relativ schwache Inten-
sitdt der gemessenen y-Strahlung damit in Ein-
klang. Im Sargent-Diagramm liegt das 2,3-Tage-
Element 93 sehr nahe der ersten Sargent-Kurve,
was besagt, daBl der g-Ubergang ohne Spininde-
rung vor sich geht. Natiirlich ist auch hier die
Frage der richtigen Spinzuordnung eine weniger
erfreuliche Angelegenheit, da eine Uberlappung
niederer Teilspektren ohne weiteres moglich sein
kann und dem Experiment nicht mehr zugénglich
zu sein braucht.

Die Messungen zur vorliegenden Arbeit sind im Kai-
ser-Wilhelm-Institut fiir Chemie in Berlin-Dahlem aus-
gefithrt worden. Wir méchten Hrn. Dr. G 6tte und Hrn.
Dr. Seelmann-Eggebert fiir die Herstellung zahl-
reicher Lanthan- und Element-93-Préparate und Hrn.
Dr. Ramm vom Max-Planck-Institut fiir die Durch-
fithrung der Bestrahlungen unseren besten Dank aus-
sprechen.



