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Der Zerfall von RaC”

Von Tu. MayeEr-Kuckuk

Aus dem Institut fiir Physik im Max-Planck-Institut fiir medizinische Forschung, Heidelberg
(Z. Naturforschg. 11 a, 627—630 [1956] ; eingegangen am 20. Juni 1956)

Der Zerfall von RaC” wurde durch y—y- und f—y-Koinzidenzmessungen mit Szintillationsspek-
trometern untersucht. Die Koinzidenzen wurden oszillographisch registriert durch Abbildung als
Punkte, deren Koordinaten den Energien der koinzidierenden Strahlen proportional sind. Der Zerfall
verlduft im wesentlichen iiber ein f-Spektrum von (1,96 * 0,1) MeV und eine anschlieBende drei-
fache y-Kaskade von 2,36 MeV —0,3 MeV —0,78 MeV. Als Zerfallsenergie ergibt sich (5,410,12) MeV,
in Ubereinstimmung mit dem Wert von (5,47 0,04) MeV, den man aus der Zerfallskette RaC

—RaC’—RaD errechnet.
1. Ziel der Untersuchung

RaC” (5;TI?°) entsteht durch Aussendung eines
a-Teilchens aus RaC in 0,04% aller Zerfille und
geht durch f-Emission mit einer Halbwertzeit von
1,32 min in RaD (g,Pb?'%) iiber. Seit der Ent-
deckung dieses Zerfallszweiges durch Hanx, Meir-
Ner ! und Fasans 23 sind nur wenige Messungen an
diesem Isotop ausgefiihrt worden. Die besten Infor-
mationen liegen iiber das p-Spektrum vor, des-
sen Grenzenergie von Lecoin? durch Ausmessung
von 650 Spuren in der Nebelkammer zu 1,95 MeV
und durch eine Absorptionsmessung von DEvons
und Nearv® zu (1,95%£0,15) MeV bestimmt
wurde. Aus der Absorptionskurve fiir die y-Strah-
lung erhielten die gleichen Autoren?® eine y-Grenz-
energie von etwa 5 MeV. Nisuma® folgerte aus
mehreren in Gegenwart eines Radiumpriparates in
der Nebelkammer erhaltenen Spuren die Existenz
von y-Strahlen mit Energien von 3,1 MeV, 4 MeV
und 4,9 MeV. Demgegeniiber haben Bisnop, WiLsox
und HarBan7 mit einer deuteriumgefiillten Ionisa-
tionskammer keine so energiereiche y-Strahlung ge-
funden und gezeigt, daf} oberhalb 2,8 MeV weniger
als 0,05 y-Quanten pro Zerfall ausgesandt werden.
Im folgenden sollen Messungen mit einer Koinzi-
denzanordnung von Szintillationszdhlern beschrie-
ben werden, die zur weiteren Aufklarung des Zer-
fallsschemas gefiihrt haben.

0. Harx u. L. Merrner, Phys. Z. 10, 697 [1909].

K. Fasans, Phys. Z. 12, 369 [1911].

K. Fasaxs, Phys. Z. 13, 699 [1912].

M. Lecorn, J. Phys. Rad. (7) 9, 81 [1938].

S. Devons u. G.J. Neary, Proc. Camb. Phil. Soc. 33, 154
[1937].

S. Nisuina, Proc. Phys.-Math. Soc.Japan (3) 19,809 [1937].
7 G. R. Brsnor, R. WiLsoxn u. H. Harsan, Phys. Rev. 77, 416
[1950].

w1 e

ot

3

2. MeBmethode

Zur Untersuchung des y-Spektrums dienten NaJ (T1)-
Kristalle verschiedener GréBe (40 mm @, 30 mm Hohe
bis 44 mm @, 51 mm Hohe) und RCA 6342 Verviel-
facher bei oszillographischer Registrierung nach der
Graukeilmethode 8 °. Das f-Spektrum wurde mit An-
thracenkristallen oder einem ,Lochkristall-Spektro-
meter” 1% aus plastischem Leuchtstoff ebenfalls oszillo-
graphisch registriert. Wegen der kurzen Halbwertzeit
des RaC” und der verhiltnismiBig schwachen Pripa-
rate wurde fiir die Koinzidenzmessung eine Anordnung
benutzt, wie sie inzwischen in &dhnlicher Weise von
Maeper und StaeseLin ' und von Grobzins!? angege-
ben wurde. Die Impulse beider Zidhler werden dabei
zu Rechteckimpulsen verldngert und auf je ein Platten-
paar einer Oszillographenrohre gegeben, die bei Ein-
tritt einer Koinzidenz hellgesteuert wird. Auf dem
Leuchtschirm erscheint dann ein Punkt, dessen Koordi-
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Abb. 1. Kristallanordnung und Blockschaltbild der
Elektronik.
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naten den ImpulshGhen der beiden Zahler proportional
sind. Die Einzelheiten sind der Abb.1 zu entnehmen.
Bei der Registrierung von 7 —y-Koinzidenzen erhilt
man auf diese Weise ein charakteristisches Muster. Es
entsteht dadurch, dafl die Photolinie im Impulsspek-
trum des einen Zidhlers mit der Photolinie aus dem
Impulsspektrum des anderen Zihlers oder mit der zu-
gehorigen Cowmpron-Verteilung koinzidieren kann und
umgekehrt, und daf} schlieflich noch Impulse aus den
Compron-Verteilungen beider Zihler miteinander ko-
inzidieren. Bei energiereicher y-Strahlung treten wei-
tere Koinzidenzen durch die Paarbildungslinien hinzu.
Fir eine Zweifachkaskade sind die Verhiltnisse in
Abb. 2 a erldutert. In entsprechender Weise setzt sich
das Koinzidenzbild fiir eine Dreifachkaskade zusam-
men (Abb. 2b), nur dafl nun in einem Zdhler gelegent-
lich zwei koinzidierende Quanten gleichzeitig nachge-
wiesen werden konnen. Das fithrt zu den in Abb.2b
mit Kreuzen gekennzeichneten Koinzidenzpunkten. Es
ist leicht zu sehen, daf} alle diese Punkte auf einer Ge-
raden liegen (gestrichelt), deren Schnittpunkte mit den
Koordinatenachsen die Gesamtenergie der y-Kaskade
angeben. Als Beispiel fiir das Koinzidenzbild einer
Zweifachkaskade zeigt Abb. 3 * eine Aufnahme mit Co®
(1,17 MeV —1,33 MeV). Bei symmetrischer Kristall-
anordnung und gleicher Empfindlichkeit in den beiden
~ Zidhlzweigen sind die Koinzidenzmuster, wie in den bis-
herigen Abbildungen, symmetrisch zur Winkelhalbie-
renden der Koordinatenachsen, enthalten also jede In-
formation doppelt. Es kann jedoch gelegentlich zweck-
miBiger sein, unsymmetrische Bilder herzustellen, bei
denen der energiearme Teil im Impulsspektrum des
einen Zidhlers in Koinzidenz mit dem energiereichen
des anderen abgebildet wird.
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Abb. 2. Skizzen zur Erlduterung der y—y-Koinzidenzbilder.
Abb. 2 a. Schema fiir eine Zweifachkaskade. Es sind folgende
Koinzidenzen zu sehen:
a Photolinie I
b Photolinie I

— Photolinie IT

— Cowmrron-Verteilung II
¢ Photolinie II — Cowmrron-Verteilung I
d Compron-Verteilung I — Compron-Verteilung I1

Abb. 2b. Schema fiir eine Dreifachkoinzidenz, vereinfachte

Darstellung ohne Comprox —Compron-Koinzidenzen. Die an-

gekreuzten Punkte entstehen, wenn in einem Zihler gleich-

zeitig zwei der koindizierenden Quanten nachgewiesen wer-
den, im anderen Zihler das dritte.

* Abb. 3, 4, 5b—d, 6 auf Tafel 628 a.
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Das Intensitédtsverhdltnis von Koinzidenzpunkten
(Photolinie — Photolinie) zu Koinzidenzlinien (Photo-
linie — Compron-Verteilung)  und  Koinzidenzflachen
(Compron-Verteilung — Compron-Verteilung) hiéngt we-
sentlich von der KristallgroBe ab. Méglichst groBe Kri-
stalle sind zweckmafBig, weil sie die Intensitidt der leicht
auffindbaren Koinzidenzpunkte gegeniiber den anderen
Strukturen erhohen.

Zur Untersuchung von f —y-Koinzidenzen wird ein
y-Kristall durch einen f-Zihler ersetzt. Man erhilt
dann Bilder, bei denen man in einer Richtung die
y-Linien und senkrecht dazu die f-Energien abliest. Da
der f-Zihler stets auch y-Strahlung nachweist, ist bei
Anwesenheit von “y-Kaskaden eine gesonderte Bestim-
mung des Untergrundes an y —y-Koinzidenzen notwen-
dig.

Die fiir § —y-Koinzidenzmessungen benutzte Kristall-
anordnung ist im linken Teil von Abb. 1 skizziert. Fiir
y — 7-Koinzidenzmessungen ist der f-Zahler durch einen
zweiten NaJ-Kristall ersetzt zu denken. Die Quelle wird
dann noch von einem Absorber fiir Compron-Streustrah-
lung umgeben.

3. Durchfiithrung der Messungen

Die RaC”-Quellen wurden durch RiickstoBtrennung
aus einem Ra (B + C)-Prédparat gewonnen. Hierzu wurde
der aktive Niederschlag von etwa 200 mC Radium-
emanation auf einer Platinfolie von 5X7 mm? zunichst
zur Vertreibung der Emanationsreste nach dem Verfah-
ren von Devons und NEeary?® einige Zeit im Vakuum
auf etwa 350° C erhitzt und dann, nach hinreichendem
Abklingen des RaA, in eine Abtrennvorrichtung ge-
bracht. Dort schlugen sich die beim Zerfall des RaC
durch den a-RiickstoB befreiten RaC”-Atome auf eine
diinne, im Abstand von 0,5 mm angebrachte Zinnfolie
nieder, an der eine Spannung von —350 Volt lag. Alu-
minium war als Auffinger unbrauchbar, weil durch die
intensive a-Strahlung eine storende Menge P3° entstand.
Bei dieser Trennung gelangt durch Aggregatriickstof§ 13
stets auch etwas RaC auf die Sammelfolie. Dieser
Untergrund an RaC wurde bei allen Messungen nach
Abklingen des RaC” gesondert untersucht. Wie die
Abfallkurven zeigten, betrug unmittelbar nach der
Trennung die Intensitit der RaC’’-y-Strahlung iiber
0,2 MeV etwa das 6-fache der von RaC. Auf einer Sn-
Folie wurde gewohnlich zwei Minuten lang RaC”’ ge-
sammelt und in den folgenden zwei Minuten ausgemes-
sen, wihrend bereits die niichste Folie aktiviert wurde.
Zur Gewinnung von Eichspektren wurden Préparate
von Na22, ThC”, J131 Co®, Cs!37 und P32 benutzt.

4. Ergebnisse

Das y-Spektrum zeigt intensitétsreiche Linien von
(297 £ 8) keVund (783 £10) keV. In Abb. 4 ist eine

Aufnahme des energiereichen Teils des y-Spektrums

13 R. W. Lawsox, Wiener Ber. ITa, 128, 795 [1919].
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Abb. 3. y—y-Koinzidenzspektrum von Abb. 4. y-Spektrum von Ra(C”+C).  Abb.6.y—y-Koinzidenzspektrum von RaC”.
Co%® (1,17 MeV —1,30 MeV). Die Zahlen bedeuten Energien in keV. Unsymmetrische Aufnahme. Der Ausschnitt
entspricht in X-Richtung der Begrenzung I

von Abb.5a, in Y-Richtung der Begren-

zung II. Buchstabenbezeichnungen wie in

Abb. 5.
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Abb. 5c. Abb. 5d.

Abb. 5. a) Skizze zu den y—y-Koinzidenzbildern von Ra”’C. Die durch Punktierung eingegrenzten Ausschnitte I—III ent-
sprechen den Bildern b—d.

b—d) Typische y—y-Koinzidenzbilder von RaC”. Alle Einzelheiten des Negativs konnen in der Kopie nicht wiedergegeben
werden.
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von RaC” zusammen mit dem von RaC wiedergege-
ben. Die unterstrichene Linie von 783 keV gehort zu
RaC”. Eine weitere y-Linie von (2,36 0,05) MeV
wird von den RaC-Linien bei 2,204 MeV und 2,44
MeV iiberdeckt. Man erkennt sie leicht auf den
y — 7-Koinzidenzaufnahmen. Sie zeigen ein Muster,
das in Abb. 5 a schematisch skizziert ist. Koinziden-
zen von ComproN-Impulsen untereinander sind weg-
gelassen. Die Abb.5b —d geben typische Aufnah-
men in drei verschiedenen Energiebereichen I bis I11
wieder, die in Abb. 5 a punktiert eingezeichnet sind.
Erginzenden Aufschluf} gibt die unsymmetrische
Aufnahme Abb. 6. Es ist zunachst zu erkennen, daf}
die 297 keV y-Linie sowohl mit der 783 keV y-Linie
(Punkt ¢ in Abb.5a und Abb. 5c¢) als auch mit
der 2,36 MeV-Linie koinzidiert (Punkt a Abb.5a,b
und Abb. 6) und diese ihrerseits mit der 783 keV-
Linie (Punkt b). Es liegt das in Abb. 2b beschrie-
bene charakteristische Muster einer Dreifachkoinzi-
denz vor. Der gleichzeitige Nachweis zweier Quanten
im selben Kristall fithrt wie dort zu den Punkten
d, e und f.

Eine weitere Koinzidenzstruktur ist bei g zu er-
kennen. Sie konnte zustande kommen durch die zu f
gehorende Compron-Koinzidenzlinie k, die bei g
mit der zur 2,36 MeV-Strahlung gehorenden Paar-
bildungslinie von 1,36 MeV koinzidiert oder durch
die Koinzidenz von mindestens zwei weiteren inten-
sitdtsarmen y-Linien von etwa 1,1 MeV und 1,3 MeV.
Die genaue Auswertung der Aufnahmen macht
die zweite Moglichkeit etwas wahrscheinlicher. Die
Schwérzungen bei h und i deuten darauf hin,
dafl dann beide Linien mit der 297 keV und der
783 keV-Strahlung koinzidieren. Moglich ware fer-
ner die Koinzidenz einer Linie von etwa 1,1 MeV
mit 2,36 MeV oder mit etwa 2,1 MeV.

Das -Spektrum war wegen des Untergrundes an
RaC und an y-Strahlung durch Graukeil-Spektrosko-
pie nur ungenau zu erhalten. Die Grenzenergie wurde
auf (1,9%0,3) MeV geschitzt. Auch hier war eine
bessere Bestimmung aus den f — y-Koinzidenzbildern
moglich. Alle darauf erkennbaren y-Linien koinzi-
dieren mit einem S-Spektrum von (1,96 £0,1) MeV.
Wie Versuche mit einem f-Absorber vor dem fj-
Zahler ergaben, ist ein bei den energiearmen y-Linien
tiiber 2 MeV hinausgehender Anteil im koinzidieren-
den f-Impulsspektrum durch y — y-Koinzidenzen voll-
stindig erklarbar.

14 Nach einem Deutungsvorschlag von Prof. J. H. D. Jexsex.
15 R. W. Kinc, Rev. Mod. Phys. 26, 327 [1954].
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5. Diskussion

Die Grenzenergie des f-Spektrums stimmt gut mit
den Ergebnissen von Devons und Neary?® und von
Lecoin  iiberein. Es ergibt sich ein Wert des log (f¢)
von 5,1. Der Ubergang sollte also erlaubt sein.

Die beschriebenen p-Linien lassen sich am ein-
fachsten in dem Schema Abb.7 zusammenfassen.
Der intensitdtsarme Zerfallszweig 74, 75, 7g ist je-
doch nicht gesichert. Die Anordnung der Niveaus
und ihre Drehimpulse sind durch die Beobachtun-
gen nicht festgelegt. Man konnte versuchsweise
an folgende Interpretation des Zerfalls denken.
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Abb. 7. Vorgeschlagenes Zerfallsschema fiir RaC” (Energien
in MeV). Der Zerfallszweig y,—¥5—y; ist nicht gesichert.

61 T133 hat ein Loch in der Protonenschale bei Z = 82
und drei Neutronen mit hohem Drehimpuls (wahr-
scheinlich g$) iber der abgeschlossenen Neutronen-
schale bei N =126. Der Ubergang eines dieser Neu-
tronen durch f-Zerfall in ein s} -Proton der Z = 82-
Schale wére mit einer Spindnderung von 4 oder 5
verkniipft. Der erlaubte 5-Ubergang und das Fehlen
einer f-Komponente zu den iibrigen angeregten
Niveaus lassen deshalb vermuten !4, daB beim Zer-
fall zunéchst ein angeregtes Proton mit hohem Dreh-
impuls entsteht (h3 oder f%), das iiber die 2,36 MeV-
7-Strahlung in das s$-Niveau der Z = 82-Schale iiber-
geht. Beim -Ubergang wiirde dabei trotz des log(f z)
von 5,1 ein Paritdtswechsel stattfinden. Solche Pari-
titswechsel kommen bei schweren Kernen jedoch
gelegentlich vor 15. Die zur Anregung eines Nukleons
in einer abgeschlossenen Schale notwendige Energie
betrigt beim benachbarten ¢,Pbh?%8 2,62 MeV, so daB}
der Wert von 2,36 MeV bei Pb%'® verniinftig er-
scheint. Die unteren angeregten Niveaus konnten
durch verschiedene jj-Kopplung der zwei g §-Neutro-
nen gebildet werden. Nach einer Rechnung von
Pryce 16 sind fiir das unterste Niveau mit /=2 etwa

16 M. H. L. Pryce, Proc. Phys. Soc., Lond. A 65, 773 [1952].
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0,5 MeV zu erwarten und fiir den Abstand zum
nachsten Niveau ein wesentlich kleinerer Wert.
Diese Verhiltnisse sind ungefdhr erfillt, wenn die
0,78 MeV-Strahlung als unterste angenommen wird.
Sie palt dann auch am besten zum ersten Anregungs-
niveau von 0,73 MeV bei ¢Po*2, das ebenfalls
128 Neutronen hat.

Aus dem Schema ergibt sich eine Zerfallsenergie
von (5,4£0,12) MeV. Sie paBt gut zu dem Wert
von (5,47%0,04) MeV, den man aus dem Zerfalls-
zweig RaC —RaC’ —RaD erhilt. Er ist errechnet
aus den bekannten a-Energien fiir die Zerfille
RaC’—RaD 1718 ynd RaC—RaC”1® und aus der

von Danier und Niermaus?® bestimmten Grenz-
17 G. H. Brices, Proc. Roy. Soc. 157 A, 183 [1936].

18 W. J. Sturm u. V. Jonnson, Phys, Rev. 83, 542 [1951].

19 W.Y. Cuanc, Phys. Rev. 74, 1195 [1948].

20 H.Danxies u. R. Niernavs, Z. Naturforschg. 11a,212 [1956].
21 W. Borue u. H. Maier-Lesyitz, Z. Phys. 104, 604 [1937].
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energie der energiereichsten (-Komponente von
RaC, die nach Messungen von Borae und Maier-
Lemsnrrz 2 und allen folgenden Koinzidenzmessun-
gen?272% in den Grundzustand von RaC’ fiihrt.
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Uber die elektrolytische Leitfahigkeit von Triphenylmethyldlorid
und verwandten Substanzen in fliissigem Schwefeldioxyd

Von Wirtravur Inse und Hermany HarT™MANN *

Aus dem Institut fiir physikalische Chemie der Universitdat Frankfurt
(Z. Naturforschg. 11 a, 630—632 [1956] ; eingegangen am 5. Mai 1956)

Die Ergebnisse quantentheoretischer Modellrechnungen zur Deutung der von WaLpex sowie von
Strauss und Dirzmanny beobachteten elektrolytischen Dissoziation organischer Chlorverbindungen
in fliissigem SO, werden mitgeteilt. AnschlieBend werden die Ergebnisse von Leitfdhigkeitsmessungen

an Tritylchlorid in SO,-Losung dargestellt.

Im Rahmen einer Untersuchung iiber die elektro-
lytische Leitfdhigkeit von Losungen verschiedener
Stoffe in kondensiertem Schwefeldioxyd hat Wac-
pEN! auch Tritylchlorid und Tritylbromid unter-
sucht. Aus seinen MeBergebnissen folgt, dal diese
Stoffe in fliissigem SO, wesentlich elektrolytisch
dissoziiert sind.

Ahnliche Verhiltnisse wie bei Tritylchlorid lie-
gen bei einer Reihe von Chloriden vom Typus des
Allylchlorids vor. Strauss und Ditzmany 2 haben
bei den in der Tab.1 angegebenen Stoffen merk-
liche und zum Teil sogar erhebliche Leitfdhigkeiten
gemessen. In der Tabelle sind neben den molaren
Leitfahigkeiten in SO, unter Standardbedingungen
die Halbwertszeiten fiir die Reaktion mit Wasser in

* Frankfurt (Main), Flughafenstr. 8.
1 P. Wavrpew, Ber. dtsch. chem. Ges. 35, 2029 [1902].
2 W. Strauss u. R. Dirrzmany, J. prakt. Chem. 103, 1 [1921].

Stunden angegeben. Es besteht ganz offensichtlich
eine Parallele zwischen der Hydrolysengeschwindig-
keit und der molaren Leitfahigkeit in Schwefel-
dioxyd.

Die von Srtrauss und DirzMANN untersuchten
Stoffe tauschen aullerdem ihr bewegliches Chlor

direkt gegen das Brom anorganischer Bromide aus.

Theoretischer Teil

Die bei den genannten Substanzen beobachteten
Erscheinungen lassen sich, wie wir zeigen wollen,
im Anschlu an eine Untersuchung von Hocker3
mit Hilfe der einfachen quantenmechanischen Theo-

3 E. Hicker, Grundziige der Theorie ungesittigter und aro-
matischer Verbindungen, Berlin 1938, S. 108 ff.



