BAND 2a ZEITSCHRIFT FUR NATURFORSCHUNG HEFT 5

'Die Anregungsenergie der isomeren Zustiande des Rhodiums 103 und 104

Von ArRNOLD FLAMMERSFELD und OTTOo BRUNA

Aus dem Kaiser-Wilhelm-Institut fiir Chemie, Tailfingen
(Z. Naturfoi‘schg. 2a, 241—244 [1947]; eingegangen am 26. Januar 1947)

Die Anregungsenergien der isomeren Zustinde des Rhodiums wurden durch Messung
der Reichweite der Umwandlungselektronen bestimmt. Die vom 104Rh* (T = 4,3 min)
ausgesandten Sekundirelektronen haben eine Reichweite von 89 mg/ecm2 Al entspre-
chend einer Energie von 87 KeV. Der Drehimpulsunterschied wird auf Ai =4 geschiitzt,
und da deshalb der Hauptteil der Elektronen in der L-Schale und noch merkbare An-
teile in der (M + N)-Schale ausgelost werden diirften, betrigt die Anregungsenergie
des angeregten Zustandes 87 KeV. Aus der Intensitidt der Elektronen wird geschlossen,
daB der Isomereniibergang zu 100% durch Aussendung dieser Sekundirelektronen vor
sich geht und daB kein direkter Ubergang des 194Rh* in 104Pd stattfindet.

103Rh*, das aus dem stabilen 103Rh durch Anregung mit schnellen Neutronen zu er-
halten ist, hat die Halbwertszeit T = 52 * 2 min und sendet Umwandlungselektronen der
Reichweite 2,1 mg/cm?2 aus. Da die Drehimpulsdifferenz auf Ai — 4 geschitzt wird, ist die
Energie der Elektronen gleich der Anregungsenergie; diese betragt 42 KeV. Die bereits

frither aufgefundene Quantenstrahlung ist Réntgenstrahlung.

Bei Rhodium sind zwei Fille von Isomerie
sichergestellt, 194Rh* (T =4,3 min) und 1°3Rh*
(T =52 min). Beim ersteren liegen iiber die An-
regungsenergie nur ungenaue und beim letzteren
gar keine Angaben vor; es sollte daher im folgen-
den die Energie beider Isomere bestimmt werden.

1. 104Rh*

Rhodium zeigt bei Bestrahlung mit langsamen
Neutronen zwei Aktivititen von 41,8 sec und
4,34 min Halbwertszeit?, die nach Pontecorvo?
isomeren Zustinden des Isotops 1°¢Rh zugeordnet
werden. Pontecorvo hat gefunden, daB das
scheinbar von der 4,3 min-Aktivitit herriihrende 8-
Kontinuum, das mit dem von der 42-sec-Aktivitat
iibereinstimmt, von einer Gruppe von Elektronen
iiberlagert ist, deren Energie etwa 35 bis 60 KeV
betrdgt und deren Intensitit etwa 30% zu sein
schien, wahrend die 42-sec-Aktivitit keine der-
artige zusétzliche Gruppe zeigt. Mit Pontecorvo
ist daraus zu schliefen, daf ‘die 42-sec-Aktivitit
dem Grundzustand 1°¢Rh und die 4,3-min-Aktivi-
tit dem angeregten Zustand 194Rh* zugehort, wel-
cher mindestens zum Teil (30%) in den Grund-

1 E. Amaldi, O. D’ Agostino, E. Fermi, B.

Pontecorvo, F. Rasetti u. E. Segré, Proc.
Roy. Soc. [London] Ser. A 149, 522 [1935].

zustand iibergeht, dabei durch innere Umwand-
lung an Stelle von y-Strahlung die genannten Elek-
tronen aussendet und dann erst durch 3-Zerfall mit
42 sec Halbwertszeit in 19¢Pd iibergeht. Diese Deu-
tung wurde gestiitzt durch Untersuchung der zu-
gehorigen B-Spektren durch E.C.Crittenden jr2.
Wiirde der angeregte Zustand 1°4Rh* direkt durch
B-Zerfall in Pd iibergehen, so miilite wegen des zu
erwartenden grofleren Spinunterschiedes dieser 8-
Zerfall einem verbotenen Ubergang entsprechen
und das B-Kontinuum voraussichtlich eine andere
Form zeigen als das des 42-sec-Korpers, der nach
Ausweis des Sargent-Diagramms ein erlaubter
Ubergang ist. Innerhalb der Versuchsfehler (Wil-
son-Kammer) fand Crittenden die beiden 8-
Spektren gleich.

Das Ziel der vorliegenden Untersuchung war
einmal, die Energiedifferenz des isomeren Zustan-
des zum Grundzustand durch Messung der Ener-
gie der Umwandlungselektronen genauer zu be-
stimmen, und ferner aus der Intensitéit dieser Elek-
tronen Aufschlufl zu gewinnen, ob der angeregte
Zustand 1°4Rh* vor dem B-Zerfall quantitativ erst
in den Grundzustand iibergeht, oder ob auch ein
direkter B-Ubergang in Pd stattfindet.

2 B. Pontecorvo, Physic. Rev. 54, 542 [1938].
3 E.C.Crittenden jr., Physic. Rev. 56,709 [1939].

Dieses Werk wurde im Jahr 2013 vom Verlag Zeitschrift fir Naturforschung
in Zusammenarbeit mit der Max-Planck-Gesellschaft zur Férderung der

This work has been digitalized and published in 2013 by Verlag Zeitschrift
fiir Naturforschung in cooperation with the Max Planck Society for the

@NOIS)

ND Wissenschaften e.V. digitalisiert und unter folgender Lizenz verdffentlicht: Advancement of Science under a Creative Commons Attribution-NoDerivs
Creative Commons Namensnennung-Keine Bearbeitung 3.0 Deutschland 3.0 Germany License.
Lizenz.

Zum 01.01.2015 ist eine Anpassung der Lizenzbedingungen (Entfall der
Creative Commons Lizenzbedingung ,Keine Bearbeitung*“) beabsichtigt,
um eine Nachnutzung auch im Rahmen zukiinftiger wissenschaftlicher
Nutzungsformen zu erméglichen.

On 01.01.2015 it is planned to change the License Conditions (the removal
of the Creative Commons License condition “no derivative works”). This is
to allow reuse in the area of future scientific usage.



3000 |

2000

log ] —=

242

Zur Untersuchung einer sehr weichen Kompo-
nente ist es notig, die Préaparate in sehr diinner
Schicht zu verwenden, weil sonst die weiche Kom-
ponente gegeniiber der noch vorhandenen harten 3-
Strahlung so stark benachteiligt wird, dal sie un-
mefbar ist. Daher wurden Rhodiumpriparate
einer Dicke von rund 1 mg/cm?2 benutzt, die durch
Kathodenzerstiubung auf einer 2 mm dicken Gra-
phitunterlage niedergeschlagen waren* Besondere
Versuche hatten ergeben, daf bei unseren Bestrah-
lungshedingungen diese Unterlage keine Aktivitit
zeigte. Zum Nachweis der Strahlung wurde ein
Fensterzahlrohr mit einer 20X40 mm groflen
Zaponlackfolie von /> w Dicke benutzt. Die Anord-
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Abb. 1. Absorptionskurve der Strahlung der Rhodium-
Aktivitdten in Aluminium:

a) 104Rh* (4,3 min) + 194Rh (42 sec Folgeprodukt).

- b) Weiche Komponente allein. ¢) 104Rh (42 sec).

nung war so getroffen, dafl die aktivierten Prapa-
rate mitsamt der Absorptionsfolie mit Hilfe einer
Vakuumschleuse vor das Zihlerfenster gebracht
werden konnten. Die Préaparate wurden je 5 min
mit verlangsamten (Ra + Be)-Neutronen bestrahlt
und nach Abklingen der 42-sec-Komponente hinter
variablen Absorbern insgesamt 20 min gemessen.
Zur VergroBerung der Genauigkeit wurden viele
Versuche identisch ausgefiihrt und addiert®.
Ergebnisse: Die erhaltene Absorptionskurve
zeigt Kurve a der Abb.1, die deutlich zwei Kom-
ponenten erkennen laft. Die hértere Kompo-
nente entspricht den B3-Strahlen des Ubergangs
104Rh — 104P(d. Dariiber gelagert ist die bereits von
Pontecorvo gefundene weiche Komponente, die
nach unseren Versuchen eine maximale Reichweite

4 Fiir die Herstellung der Rhodium-Niederschlige
auf Graphit sind wir Hrn. Dr. Hiesinger (Physik.
Untersuchungslahor, Onstmettingen) sehr zu Dank
verpflichtet.

5> A, Flammersfeld, Z. Naturforschg. 1, 3 [1946] :
Naturwiss. 32, 36e[1944].
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von 33 u Al hat, entsprechend einer Energie der
Elektronen von 87 KeV®; Kurve b zeigt noch die
weiche Komponente nach Abzug der harten Kom-
ponente. Zur eindeutigen Zuordnung der weichen
Komponente wurden noch #hnliche Versuche mit
der kurzen 42-sec-Periode angestellt; die erhal-
tene Absorptionskurve zeigt Kurve ¢ von Abb. 1,
in der keinerlei weiche Komponente erkennbar ist,
so dab diese eindeutig zur langen Halbwertszeit
gehort.

Der hier gefundene Wert der Energie der Elek-
tronen ist nicht unwesentlich héher als der von
Pontecorvo angegebene (35 bis 60 KeV), was
wir auf die hier erzielte grofere Genauigkeit zu-
riickfithren. Eine weitere Messung liegt vor von
Ollano® welche 69 KeV angibt; doch war uns
letztere Arbeit leider nicht zugénglich.

Von besonderem Interesse hinsichtlich der Frage
des direkten B-Ubergangs ist die Intensitit der
weichen Komponente. Denn da die harte Kompo-
nente die nach dem isomeren Ubergang ausge-
sandten B-Strahlen darstellt, kann man aus dem
Intensititsvergleich beider Komponenten bei der
Absorberdicke Null direkt die Zahl der Sekundér-
elekironen des isomeren Ubergangs pro B-Zerfall
ablesen. Doch sind hierbei noch folgende Fehler zu
beachten bzw. folgende Korrektionen anzubringen:

1. Trotz der sehr geringen Dicke der Rhodium-
schicht (1 mg/cm?) findet natiirlich eine merkbare
Selbstabsorption in der Priaparatschicht statt. Aus
der gemessenen Absorbierbarkeit der Elektronen ’
in Aluminium und unter der Annahme der Massen-
proportionalitit. berechnet sich fiir diese Schicht
eine Ausbeute von 85%. Fiir die hirtere Kompo-
nente ist die Pridparatschicht natiirlich so diinn,
‘daB keine Selbstabsorption stattfindet.

2. Beide Komponenten konnten durch Riick-
streuung verfilscht sein. Durch die verwendete
leichtatomige Unterlage ist diese moglichst herab-
gesetzt; es lassen sich aber keine sicheren An-
gaben hieriiber machen. Aus der Kurve der reinen
42-sec-Aktivitit und aus zahlreichen weiteren Ab-
sorptionsversuchen mit anderen Substanzen lafBt
sich jedenfalls entnehmen, dafl die Riickstreuung
bei energiereichen B-Strahlen keine weichen Kom-
ponenten vortduscht. Trotzdem wird ein gewisser
Betrag an Riickstreuung in beiden Komponenten

sa A, Flammersfeld, Naturwiss. 33, 280 [1946].

6 Ollano, Ric. sci. Progr. tecn. Econ. naz. Scient.
11, 568 [1940], zitiert nach G. T. Seaborg, Rev.
Mod. Physics 16, 1 [1944].
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mitgemessen werden; wie grofl ein etwaiger Un-
terschied bei beiden ist, liefl sich nicht ermitteln.

3. An der weichen Komponente sind wahrschein-
lich einige Auger-Elektronen beteiligt; da die
Fluoreszenzausbeute bei Rhodium etwa 75 bis 78 %
betrigt?, konnen etwa 25% Auger-Elektronen
anwesend sein. Aus der geschétzten Absorbierbar-
keit dieser Elektronen, die eine Energie von rund
16 KeV haben diirften, ergibt sich, dafl in der Kurve
der weichen Komponente etwa 7% Auger-Elek-
tronen enthalten sein kénnten. Diese brauchen in
der Kurve nicht als besondere weiche Komponente
aufzutreten, da die eigentliche Absorptionskurve
der 87-KeV-Elektronén wegen der Homogenitét ja
am Anfang horizontaler verlaufen kann.

4. Bei der Beurteilung der Intensitét der harten
B-Komponenten ist folgendes zu beachten: Nach
dem vorausgesetzten und durch unsere Messungen
bestitigten Termschema zerfillt die 4,3-min-Akti-
vitdit (T,) mit dieser Halbwertszeit erst in den
Grundzustand des 3°¢Rh, welcher dann seinerseits
mit der Halbwertszeit 42 sec (T,) unter Aussen-
dung der harten 3-Strahlen in 194Pd iibergeht. Die
harte Komponente befindet sich also im laufenden
Gleichgewicht mit der 4,3-min-Aktivitit, und ihre
Intensitit erscheint in der Kurve um den Faktor
ﬁ zu hoch.

5. Andererseits ist zu beriicksichtigen, dal das
verwendete Zahlrohr (18 mm <, 5 em Argon + Al-
kohol) wohl fiir die weiche Komponente 100 %
Ansprechwahrscheinlichkeit zeigen diirfte, nicht
aber fiir die hiirtere Komponente. Nach Messungen
von T. Graf® J. De Vries und G. J. Sizoo?,
J. W. Milatz u. H. Ten Kate?® liegen fiir harte
3-Strahlen bei den iiblichen Z&hlrohrbedingungen
die Ansprechwahrscheinlichkeiten zwischen 70
und 100%. Zur Priifung unserer Apparatur wurde
der Gasdruck im Z#hlrohr variiert und die von
einem Uran-Standard hinter 100w Al ausgehenden
B-Strahlen gezihlt. Diese 3-Strahlen diirften etwa
dasselbe Spektrum besitzen wie die 43-sec- Aktivitit
des Rhodiums. In Ubereinstimmung mit den ge-
nannten Autoren ergab sich, dall bei unseren Ver-
suchen, wo der Druck aus technischen Griinden
nicht héher gewéhlt werden konnte, die Ansprech-

* Siehe W. Bothe, Handbuch der Physik 23, 2
[1933].

¢ T. Grat, Journ. Physique Radium 10, 513 [1939].

9 J. de Vries u. G. J. Sizoo, Physica 6, 593
[1939].
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wahrscheinlichkeit etwa 90% betrug. Demgemaf
ist also die harte Komponente zu erhohen, um die
wahre Intensitiat zu ergeben.

Unter Beriicksichtigung aller dieser Korrektio-
nen ergibt sich folgender Intensitétsvergleich bei-
der Komponenten: Die Intensitit der harten Kom-
ponente betrdgt 1170, die der weichen 1210, was
also sehr gute Ubereinstimmung bedeutet, so daB
auf jedes 3-Teilchen des B8-Zerfalls ein Elektron
des Isomereniibergangs ausgesandt wird. Daraus
ist erstens zu folgern, daf beim.1%4Rh* der Uber-
gang in den Grundzustand praktisch nur durch
Aussendung eines Umwandlungselektrons erfolgt,
daB also 100-proz. Umwandlung des betreffenden
v-Strahls stattfindet. Zweitens folgt, dafB kein direk-

T+ 4,34 min

0,089MeV|
T-418 sec

£ 23 Mey

104 Rh 104 Pd

Abb. 2. Niveauschema des 1°*Rh.
Statt 0.089 MeV mufl es heifien 0.087 MeV.

ter 8-Ubergang vom angeregten 1°4Rh* zum 10¢Pd
stattfindet, denn sonst miifiten mehr 38-Teilchen als
Umwandlungselektronen auftreten.

Die Energie der Elektronen des Isomeren-Uber-
gangs betrigt 87 KeV. Aus dieser Energie und
der Halbwertszeit 1a8t sich auf einen Drehimpuls-
unterschied zwischen angeregtem Zustand und
Grundzustand von etwa Ai =4 schlieffen. Bei der-
artig hohen Spindifferenzen findet aber nach den
Rechnungen von Hebb und Nelson!' und
Fliigge® die Auslésung der Elektronen nicht
mehr bevorzugt in der K-Schale statt, sondern u.U.
ist die Auslésung in der L-Schale stirker, und
auch die M- und N-Schalen kénnen noch nennens-
werte Beitrige liefern. Nach den genannten Auto-

10 J.W. Milatz u. H. Ten Kate, Physica 7, 779
[1940].

11 M. H. Hebb u. E. Nelson, Physic. Rev. 58, 486
[1940].

12 S Fliigge, Physik. Z. 42, 221 [1941].
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N,

ren ist das VerhaltmsN— der in der K-Schale zu
L

den in der L-Schale ausgelosten Elektronen fiir den

vorliegenden Fall etwa zu 0,5 anzunehmen. Der
grofite Teil der Umwandlungselekironen stammt
also aus der L-Schale, und da auch die (M + N)-
Schalen beitragen, ist zur gemessenen Elektronen-
energie nur die Ablosearbeit der letzten hinzuzu-
zéhlen, um die gesuchte Anregungsenergie zu er-
geben. Da die Ablosearbeit zu vernachlissigen ist,
betrégt also die Anregungsenergie des isomeren
Zustandes beim 194Rh* F = 87KeV. Das mit den
erhaltenen Resultaten sich ergebende Niveau-
schema zeigt Abb. 2.

92, 103Rh *

103Rh*, ein Isomer zum stabilen 1°3Rh, wurde
zuerst von einem von uns durch Anregung mit
schnellen (D + D)-Neutronen dargestellt®. Bei den
fritheren Versuchen wurden Rhodium-Bleche von
30 und 100 p. Dicke bestrahlt, wobei im 10-u-Zahler
eine Aktivitdt von T =48%5 min Halbwertszeit

“festgestellt werden konnte, die eine reine Quanten-
strahlung aussandte. Deren Intensitit schien ver-
haltnisméBig schwach zu sein, so dafl keine néhe-
ren Angaben gemacht wurden.

Bei der Durchfiihrung der beim 1°4Rh* beschrie-
benen Versuche zeigte sich zuerst eine weitere,
sehr weiche Komponente von Elektronen, die nicht
erkldrt werden konnte. Bei der Suche nach ihrem
Ursprung konnte festgestellt werden, daf} sie weder
zur 42-sec- noch zur 4,3-min-Aktivitit gehérte,
sondern zu einer lingerlebigen Substanz, die bei
dem verwendeten, sehr diinnen Z#hlerfenster ohne
Absorber mit unvermutet grofer Intensitit auf-
trat. Bestrahlungen von mehreren Stunden mit
schnellen Neutronen ergaben eine Anfangsaktivi-
tédt von rund 300/min, die mit einer Halbwertszeit
von 5212 min abfielen. Die Aktivitit war nicht
verstiarkbar, denn Umgeben der Quelle mit Paraf-
fin war ohne Einfluf auf die Intensitit. Die aus-
gesandte Strahlung ist extrem weich, die Halb-
wertsdicke betrdgt 1,4 u, und die aus Intensitits-
griinden nur milig genau bestimmbare Reich-
weite betragt 8+1 w Al, was einer Energie von
42 KeV entspricht. Zur besseren Festlegung dieser
Energie wurde noch eine Absorptionskurve der
vom 4,4-Std.-Brom ausgesandten 47-KeV-Elektro-
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nen aufgenommen, die eine Reichweite von 10 u Al
besitzen.

Die gefundene Aktivitit ist zweifellos mit der
friither angegebenen T'=48-min-Aktivitiit identisch,
da sie wie diese mit schnellen Neutronen durch
(n-n)-Anregung entsteht und aus Betrachtungen
im Sargent-Diagramm, dhnlich wie beim 1,25-
min-Dysprosium und beim 19-sec-Hafnium **, zwei-
fellos hervorgeht, daB sie keine B-Aktivitit sein
kann. Ein 8-Zerfall von 52 min Halbwertszeit sollte
eine Energie von mindestens 500 KeV oder ein B-
Zerfall der Energie 43 KeV mindestens eine Halb-
wertszeit von 2 Jahren aufweisen. Also ist auch
hier wieder zu schlieflen, daB es sich bei der Akti-
vitdit um einen Isomeren-Ubergang handelt; der
Ubergang in den Grundzustand findet durch Aus-
sendung von Sekundirelektronen an Stelle von y-
Strahlung statt.

‘Wie im vorhergehenden Fall mufl aus der Ener-
gie und der Halbwertszeit auf einen Drehimpuls-
unterschied von Ai=4 geschlossen werden, woraus
sich nach Hebb u. Nelson! und Fliigge®
Ng/N, =~ 02 ergibt. Daher ist wieder zur Energie
der Elektronen nur die Ablésearbeit der (M + N)-
Schale hinzuzuzihlen, die zu vernachlissigen ist,
und es ergibt sich fiir die Anregungsenergie des
metastabilen Zustandes 1°3Rh* E =42 KeV. Dal
bei den fritheren Versuchen die weichen Elektro-
nen nicht gefunden wurden, liegt daran, daf damals
nur ein Zahlrohr mit einem Glimmerfenster von
10 . Dicke zur Verfiigung stand, welches die Elek-
tronen nicht durchdringen konnten. Die damals
gefundene Quantenstrahlung stellt keine y-Strah-
lung- dar, sondern die K-Strahlung aus der nach
der Umwandlung zuriickbleibenden K-Schale. Die
Absorptionsversuche der Quantenstrahlung er-
gaben in Al ein p/o =8, was gut zu der zu erwar-
tenden K-Strahlung (20 KeV) palt. Bemerkens-
wert ist noch der grofe Wirkungsquerschnitt fiir
den (n,n)-ProzeB beim Rhodium; er betrigt fiir
unverlangsamte (Ra 4 Be)-Neutronen mindestens
das 20-fache des Wirkungsquerschnittes fiir Neu-
troneneinfang (Entstehung der 4,3-min-Aktivitit)
und ist also in derselben Griéfenordnung wie der
fiir den (n,n)-ProzeB beim Silber, néimlich einige
10—24 cm?2.

13 A. Flammersfeld, Naturwiss. 32, 68 [1944]
Z. Naturforschg. 1, 190 [1946]



