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Die spezifische Aktivitdt des langlebigen isomeren Grundzustandes des 26Al wurde gemessen und
daraus die Halbwertszeit ermittelt. Die 26A1-Probe wurde durch Bestrahlung von reinstem Magnesium
im Zyklotron des Oak Ridge National Laboratory mit Protonen erzeugt und chemisch ohne Triger
abgetrennt. Die spezifische Aktivitit einer Losung dieser Probe wurde mittels eines 4 7-Gercer-Zihlers
gemessen, wobei ein Verzweigungsverhiltnis von 84,6% zu 15,4% zwischen Positronenemission und
Flektroneneinfang angewendet wurde. Die Konzentration des vorhandenen 26Al ist massenspektro-
metrisch mit Hilfe der Isotopenverdiinnungsmethode bestimmt worden, wobei 27Al als Verdiinnungs-
mittel verwendet worden ist. Die Messungen ergaben einen Wert von (7,38  0,29) -105 a fiir die

Halbwertszeit des langlebigen 26Al.

Die Radioaktivitat des langlebigen Grundzustan-
des des 26Al ist zuerst 1954 beobachtet worden?!,
nachdem sowohl experimentelle Beobachtungen als
auch theoretische Uberlegungen zur Vermutung fiihr-
ten, dal} ein bisher unbekanntes langlebiges Isomer
zu dem bekannten 26Al mit 7 Sekunden Halbwerts-
zeit existieren konnte. Inzwischen ist dieses lang-
lebige Radio-Aluminium von mehreren Forschern
beobachtet und naher charakterisiert worden 276,
Kiirzlich ist iiberdies das vollstandige Zerfallschema
dafiir ausgearbeitet worden 7. Danach zeigt 26Al (die-
ses Symbol soll in dieser Arbeit fernerhin fiir das
langlebige Isomer verwendet werden) einen kom-
plexen Zerfall, wobei (84,6 = 1,8)% der Zerfille mit
Positronenemission und (15,4 % 1,8) % mit Elektro-
neneinfang verbunden sind.

Die erste Voraussage iber die Halbwertszeit auf
Grund theoretischer Uberlegungen ist von StineLin
gemacht worden, der einen Wert von ~ 108 a dafiir
abschétzte. Seiner Berechnung lag fiir die Zerfalls-
energie der Wert 2,3 MeV zugrunde, der sich jedoch
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spiter als falsch erwies. Nach dem Bekanntwerden
des richtigen Wertes von 4,0 MeV haben Moszkowsk1
und Peaster ® sowie Kruvver, van per Leun und
Expr 10 fiir die Halbwertszeit 10* bis 10 bzw.
~4-10* a angegeben.

Schon bei der ersten Darstellung des langlebigen
*6Al folgte aus der Ausbeute der Reaktionen
25Mg (d, n)26Al und 2°Mg(d, 2 n)26Al, daB} die Halb-
wertszeit in der GroBenordnung 10% a liegen muf3 .
Ein sorgfiltigerer Vergleich der 26Al-Aktivitat mit
der bei derselben Bestrahlung gleichzeitig durch
24Mg (d, @)22Na entstehenden 22Na-Aktivitit fiihrte
zu einer Halbwertszeit von ungefdhr 1,1-10%a!!
fiir 26Al. Ein dhnlicher Vergleich der bei den Reak-
tionen 2°Mg(p, n)26Al und Mg (p, a)?*Na entste-
henden Aktivitdten ergab 0,8-10°%a!2, Da bei die-
sem Bestimmungsverfahren jedoch Annahmen ge-
macht werden muften, die nur in grober Naherung
giiltig sind, kann aus diesen Versuchen nur gefolgert
werden, dal die Halbwertszeit ungefahr 1-108a
sein mufl mit einem Unsicherheitsfaktor von unge-
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fahr 2 (s. Zit.12). Vergleiche dhnlicher Art zwi-
schen 26A] und *?Na in mit 15 MeV Deuteronen be-
strahltem Magnesium, auch zwischen 26Al in Magne-
sium- und 3!Cl in Schwefel-Targets, fiihrten Fisuer,
HapiLey und Speers® zu Halbwertszeiten von (1,3
bis 4,6)- 109 a.

Kiirzlich ist es FisHer et al. ¢ gelungen, 26Al mas-
senspektrometrisch nachzuweisen und dadurch mit
Hilfe einer spezifischen p-Aktivititsmessung die
Halbwertszeit zu (8 = 2)- 10° a zu bestimmen.

Aus verschiedenen Griinden ist eine genaue Kennt-
nis der Halbwertszeit des 26Al wiinschenswert. 26Al
ist das einzige bisher bekannte Nuklid, das einen
zweifach-verbotenen Ubergang mit Positronenemis-
sion aufweist. Auflerdem ist das langlebige 26Al
neuerdings auch in Meteoriten und Tektiten als
Folgeprodukt von Kernreaktionen, die durch die
kosmische Strahlung in diesen Korpern ausgelost
werden, nachgewiesen worden 13, Es ist notwendig,
um aus den Aktivititen solcher Nuklide Aussagen
tiber die Falldaten bestimmter Meteoriten und Grup-
pen von Tektiten zu machen, relativ genaue Werte
der betreffenden Halbwertszeiten zu kennen.

Wir haben deshalb den Versuch unternommen,
die 26Al-Halbwertszeit durch eine Messung der spe-
zifischen Aktivitat dieses Nuklids moglichst genau
zu ermitteln. Wegen der unvermeidlichen Verunrei-
nigungen des Targetstoffes, aus dem 26Al durch
Protonen- oder Deuteronenbestrahlung im Zyklotron
erzeugt wird, enthalten alle ?6Al-Proben viel mehr
27Al als 26Al. Es muBte daher der 26Al-Gehalt der
Aluminiumproben, die aus der bestrahlten Ausgangs-
substanz gewonnen wurden, massenspektrometrisch
bestimmt werden. Es gibt hierfiir zwei Moglichkeiten:

1. den Gesamtgehalt an Aluminium in der Probe,
deren Aktivitat gemessen wurde, chemisch zu be-
stimmen und die Isotopenh&ufigkeiten zu messen;

2. den 26Al-Gehalt in einer Probe, deren Aktivitat
gemessen wurde, durch eine massenspektroskopische
Verdiinnungsanalyse unter Verwendung von 27Al als
Verdiinnungsmittel zu bestimmen.

Wegen der bekannten grolen Schwierigkeiten
quantitativer Aluminium-Bestimmungen kleiner Pro-
ben haben wir, als wesentlich genauer, den zweiten
Weg gewihlt.

Bei einem Vorversuch konnte an einer aus einem
mit Deuteronen bestrahlten Magnesiumtarget gewon-

13 W.D. Eamany, U.S. Atomic Energy Commission Docu-
ment NYO-6634 [1957]; T.P.Koumax u. W.D. Eamany,
Proc. Int. Conf. Radioisotopes in Scientific Research
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nenen Aluminium-Probe *Al massenspektroskopisch
nachgewiesen werden. Die Haufigkeit, mit der das
26A] im Vergleich zum 27Al in der Probe vorhanden
war, betrug 1 :3350, woraus sich, nach einer Iso-
topenverdiinnungsanalyse, zusammen mit der gemes-
senen Aktivitat, ein vorldufiger Wert fiir die Halb-
wertszeit von (6 = 3) - 10° a ergab '2. Dieses Ergebnis
ermutigte uns, nach diesem Verfahren eine genauere
Bestimmung der Halbwertszeit mit einer stirker an-
gereicherten Probe, die zu genaueren Isotopenhiufig-
keitsmessungen besser geeignet war, zu versuchen.

A. Herstellung der ?°Al-Probe

Die fiir die eigentlichen Messungen benutzte 26Al-
Probe ist durch Protonenbestrahlung des reinsten er-
héltlichen Magnesiummetalls im Zyklotron des Oak
Ridge National Laboratory in Oak Ridge, Tennessee,
USA, erzeugt worden. Der Ausgangsstoff war ,,ASTM
high-purity“ Magnesiummetall, hergestellt von der Dow
Chemical Company, Midland, Michigan, USA, mit einer
nominellen Aluminiumverunreinigung von 0,003%. Das
Target war eine Platte aus diesem Stoff mit den Ab-
messungen 30 X 23 X 1 cm?, in die in Léngsrichtung
Kiihlwasserkanile gebohrt waren. Eine Seite der Platte
wurde innerhalb des Zyklotrons mit dem zirkulieren-
den Strahl von 20,8 MeV Protonen bestrahlt. Der Pro-
tonenstrom betrug 925145 uA, die Bestrahlungsdauer
10 Stunden.

Mittels 6-n. Salzsdure wurden ungefdhr 1 g Magne-
sium von der bestrahlten Oberfliche abgeldst, in denen
der weitaus grofite Teil des durch Bestrahlung entstan-
denen 26Al und 2**Na enthalten war. Das 26Al wurde
dann mit Hilfe eines trdgerfreien Abscheideverfahrens,
das an anderer Stelle beschrieben worden ist 1, isoliert.
Es wurden dabei alle Spuren des in iberwiltigender
Menge vorhandenen 2?Na sowie des Magnesiums und
anderer aktiver und inaktiver Verunreinigungen besei-
tigt. Das 28A1 war schliefilich in 12 ml verdiinnter HNO,
vorhanden, die eine gesamte Aluminiumkonzentration
von schdtzungsweise 40 ug ml™! hatte.

B. Radioaktivitatsmessung

Zur Messung der absoluten Aktivitdt der 26Al-Losung
wurde ein 4 7-Geicer-Zihler verwendet, der an ande-
rer Stelle beschrieben worden ist!2. In diesem wurde
das Priparat auf 14 Collodium-Folien verteilt, die sich
iiber 14 runden Offnungen mit 13 mm @ in der Zwi-
schenplatte des Doppelzihlrohrs befinden. Wegen der
Schwierigkeiten des quantitativen Nachweises der sehr
weichen Auger-Elektronen, deren Emission mit dem
Elektroneneinfang verbunden ist, wurde die Aktivitats-

(UNESCO, Paris, September 1957), im Druck [1958];
W. D. Eamany u. T. P. Kouwman, Geochim. Cosmochim. Acta,
im Druck [1958].
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messung auf die Zihlung der Positronen beschrinkt.
Dazu wurde die Zwischenplatte einschlieflich dem Pri-
parat auf beiden Seiten mit absorbierenden Folien be-
deckt. Schon durch die diinnste davon (aluminisierte
»Mylar“-Plastik von 0,97 mg cm~2 Dicke) wurden alle
Avucer-Elektronen und fast alle Rontcen-Strahlen absor-
biert. Die absolute Positronenemissions-Rate wurde
durch Extrapolation der Zihlratenkurve auf die Ab-
sorberdicke Null erhalten.

Von der oben beschriebenen Losung wurden zwei
Proben zur 4 7-Zahlung herangezogen. Jede wurde mit
einer durch Wiegen ihres Quecksilberinhalts kalibrier-
ten Pipette moglichst gleichmdBlig auf 8 bis 10 der
Folien verteilt, danach wurde die Pipette zweimal mit
destilliertem Wasser, das dann auf den restlichen Folien
verteilt wurde, ausgespiilt. Die Losung wurde dann tiber
Nacht getrocknet und das AI(NO;)s durch Erhitzen mit
der Ultrarotlampe in Al,Oy iibergefiihrt.
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Abb. 1. Zihlrate im 4 7-Gricer-Zahlrohr als Funktion der

Absorberschichtdicke. Die Zihlrate fiir die Absorberschicht-

dicke Null, durch Extrapolation ermittelt, gibt die absolute

Positronenemissionsrate. Die Uberhéhung des ohne Absorber

gemessenen Wertes ist dem Zerfall durch Elektroneneinfang
zuzuschreiben.

Die Ergebnisse sind in Abb.1 dargestellt. Die
glinstigste Gerade durch alle Punkte wurde durch
Ausgleichsrechnung ermittelt. Thr Schnittpunkt mit
der Achse fiir die Absorberdicke Null ergibt als
spezifische Positronenemissions-Rate der Losung
1745 £ 17 Teilchen min~! ml™!. Angegeben ist der
mittlere Fehler, der aus den mittleren Fehlern der
Melpunkte stammt. Da es nicht ganz sicher ist, dal}
die Absorptionskurve eine Gerade sein soll, fiigen
wir noch einen Fehler dazu; diese Extrapolations-
Unsicherheit schitzen wir zu 1,0%. Die Dicke der
Kollodiumunterlage (~ 8 ug cm™2) und der Al,O;-
Schicht (~ 60 bzw. ~ 30 ug cm™2) verursacht einen
Absorptionsfehler von etwa 0,1%, wie aus der in
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Abb. 1 dargestellten Absorptionskurve geschlossen
werden kann. Wir haben daher die gemessene Zahl-
rate noch um 0,1% erhoht. Um etwaige Fehler, die
bei der Volumenmessung, beim Ausspiilen der Pi-
pette usw. hereinkommen zu beriicksichtigen, neh-
men wir noch einen weiteren Fehler von 0,5% an.
Wenn alle Fehler quadratisch addiert werden, ergibt
sich fiir die spezifische Positronenemissions-Rate der
Lésung

1747 £ 26 Positronen min~! ml™!.

Um daraus die spezifische 26Al-Aktivitat der Lo-
sung einschlieBlich des Elektroneneinfangs zu erhal-
ten, mufl man noch durch den Positronenverzwei-
gungsanteil (0,864 +0,018) dividieren. Das ergibt
schlieBlich

2065 *+ 54 Zerfille min™ ! ml™!.

C. Isotopenverdiinnung

Als Verdinnungsmittel steht nur 27Al, das gewchn-
liche Element Aluminium, zur Verfiigung. Zwei Proben
von reinstem Aluminium-Metall wurden zu 406,72 bzw.
414,12 mg gewogen. Jede wurde in HCI gelost und auf
ein Volumen von 1000 ml gebracht. Die zwei 27Al-L6-
sungen ,,A“ und ,B“ enthielten danach 406,72 bzw.
414,12 pug *"Al ml— 1,

Die unverdiinnten bzw. verdiinnten Proben wurden
folgenderweise in Pyrex-Glas-Rohrchen hergestellt:

Probe I
Probe II (unverdiinnt) :
Probe III (einmal verdiinnt) :

(unverdiinnt) : 1,000 ml 26-Al-Losung;
1,000 ml 26-Al-Losung;
0,500 ml 26-Al-Losung,

+0,0500 ml ?7-Al-Losung-A ;
0,500 ml 26-Al-Losung,

40,0500 ml 27-Al-Losung-B;
0,500 ml 26-Al-Losung,

40,1000 ml 27-Al-Losung-A ;
0,500 ml 26-Al-Losung,

40,1000 ml 27-Al-Losung-B.

Probe IV (einmal verdiinnt) :

Probe V. (zweimal verdiinnt) :

Probe VI (zweimal verdiinnt) :

Zu jedem Rohrchen wurden ~ 10 ul 18-m. HySO4 zu-
gesetzt. Nach Mischung wurden durch zunehmendes Er-
wéarmen mittels Wasserbad und Infrarotlampe Wasser,
HCL, HNO; und iiberschiissiges H,SO4 verdampft, so
dafl nur Al,(SO,); als trockener Riickstand am Boden
des Rohrchens iibrig blieb. Dann wurden die Proben
von Pittsburgh nach Mainz geschickt.

D. Der massenspektroskopische Nachweis von
26A1 und die Isotopenhaufigkeitsmessungen

Die Isotopenhiufigkeiten sind mit einem 60°-Sektor-
feld-Massenspektrometer aus Edelstahl, das an anderer
Stelle genauer beschrieben werden wird, im Max-Planck-
Institut fiir Chemie in Mainz gemessen worden. Zum
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Ionennachweis konnte wahlweise ein Auffinger oder
ein Cu-Be-Sekunddremissionsvervielfacher, mit dem
Ionenstrome in der Groflenordnung 10718 A gemessen
werden konnten, verwendet werden. Die Ionen wurden
auf thermischem Wege in einer Dreibandchen-Ionen-
quelle erzeugt, von der jedoch bei den eigentlichen
Messungen nur das Mittelbindchen benutzt wurde.
Wiahrend Vorversuche zeigten, dall von einem Wolfram-
biandchen, das mit einer diinnen Schicht von einem
Gemisch aus Borax und Aluminiumsulfat bedeckt ist,
zwar Al™- und AlO"-Ionen emittiert werden, die Ionen-
ausbeute fiir die geplante Untersuchung aber zu gering
war, konnte von einem Wolframbéandchen, auf dem
ein Tropfen reiner Al;(SO,);s-Losung eingedampft
wurde, eine stabile und geniigend intensive Emission
von Al“-Ionen erhalten werden. Mit etwa 5-107%g
Aluminium auf dem Bindchen konnten vom Al" am
Endschlitz des Massenspektrometers durch mehrere
Stunden Ionenstrome in der GroBenordnung von 10713 A
erhalten werden. Fiir kiirzere Zeiten erhdlt man auch
groBBere Strome.

AuBer den Al'-Ionen emittierte das Béandchen
auch Alkalionen. Die Alkalionenemission setzte schon
vor der Al'-Emission ein, trat aber bei hoherem
und lingerem Heizen des Béandchens gegeniiber der
Emission von Aluminiumionen zuriick. Mit etwa
1000-fach oder 10000-fach geringerer Intensitat
konnten auch noch einige andere Massenlinien be-
obachtet werden. So war fast stets eine schwache
Linie bei der Masse 25 beobachtbar, die schon vor
dem Einsetzen der Aluminiumemission auftrat und
deren Intensitdt in keinem Zusammenhang mit der
Aluminiumlinie stand. Auch bei der Masse 24 ist
manchmal bei starker Biandchenheizung eine schwache
Linie beobachtet worden, dagegen war die Masse 26
in der Regel von Stérlinien frei. Zuweilen sind auch
schwache Linien beobachtet worden, die nicht genau
bei ganzen Massenzahlen lagen und deren Lage sich
etwas mit den an den Elektroden des Beschleunigungs-
systems liegenden Spannungen verschieben liefen
und die offenbar durch Elektronenstol von Elektro-
nen, die im Ionenstrahl in die Ionenquelle zuriick-
laufen, verursacht wurden 4.

Bei der Masse 26 konnte an gewdhnlichen Alu-
miniumproben auch bei intensiver 27Al’-Emission
keine Linie festgestellt werden. Die Existenz eines
natiirlichen Aluminiumisotops der Masse 26 mit
einer groBeren Haufigkeit als 1073 % konnte auf
diese Weise sicher ausgeschlossen werden. WHITE,
Corrins und RourxEe !® haben eine obere Grenze von

14 C.D. Hess, G. W. WerneriL u. M. G. Incuram, Rev. Sci.
Instrum. 22, 838 [1951].

15 F. A. Wure, T. L. Coruins u. F. M. Rourkg, Phys. Rev. 101,
1786 [1956].
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1,5:107* % angegeben. Dagegen wurde sowohl an
dem mit dem Pittsburgher Zyklotron als auch an
den mit Hilfe des Zyklotrons in Oak Ridge, aus
Magnesium hergestellten Aluminiumproben bei der
Masse 26 eine Linie festgestellt, deren Intensitit stets
proportional war zur Intensitdt der Linie der 27Al"-
Ionen. Das 27Al" war ein unvermeidlicher Begleiter
des durch Kernreaktionen hergestellten 26Al und
seine Intensitat iiberstieg die Intensitit der 26Al-Linie
in allen Proben um 3 bis 4 Zehnerpotenzen.

Bei den Isotopenhaufigkeitsbestimmungen wurden
durch Veranderungen des Magnetfeldes abwechselnd
die 26Al- und die 2’Al-Ionen im Massenspektrometer
mit dem Multiplier gemessen. Die Intensitit der
Ionenstrome stieg zu Beginn der Messungen in der
Regel etwas an, blieb dann eine Zeitlang verhaltnis-
mafig gut konstant, um dann wieder abzufallen, so
dal} als Funktion der Zeit die Ausschlage etwa den
in Abb. 2 dargestellten Verlauf zeigten. Um ein stér-
keres Absinken der Intensitdt zu verhindern, wurde
zwischen zwei Mefreihen der Béndchenheizstrom
meist etwas erhoht.

Um den EinfluB der Verdnderungen des Ionen-
stromes auf die Mefresultate moglichst auszuschal-
ten, wurden bei der Auswertung der erste und dritte
Ausschlag gemittelt und mit dem zweiten verglichen;
dann der zweite und vierte Ausschlag gemittelt und
mit dem dritten verglichen usf. Allgemein wurde der
(k—1)-te und der (k+1)-te Ausschlag gemittelt
und mit dem Fk-ten Ausschlag verglichen. (Siehe
Abb. 2.) 15 bis 20 Ausschlige wurden zu einer

- Jonenstrome

3

4 5

Abb. 2. Massenspektrometerausschlige bei den Linien von
26A] und 27Al als Funktion der Zeit wihrend einer Mefreihe
(schematisch). Um den EinfluB des zeitlichen Ganges der In-
tensitdt moglichst auszuschalten, wurde der (k—1)-te und
(k+1)-te Ausschlag gemittelt und mit dem k-ten Ausschlag
verglichen.

3

Zeit

MeBreihe zusammengefaf3t und in der beschriebenen
Weise die einzelnen gemessenen Isotopenhiufigkeits-
verhiltnisse M} = [27A1]/[?6Al] berechnet. Aus die-
sen Verhiltnissen wurde dann fiir jede MeBreihe
das arithmetische Mittel M;" gebildet und dazu nach
den Regeln fiir die Bestimmung des mittleren Feh-
lers ein Fehler ¢'y; ermittelt, der jedoch in Wirklich-
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der Gleichung
oszﬂ] = Z ("aélxjf] 0j )2

der mittlere Fehler oy, der 2 Al-Konzentration [Nyg]
zu:

O(x,1=0,0193 - 105 Atome m1~*.

Bei massenspektroskopischen Messungen muf} man
auch mit systematischen Fehlern rechnen, wodurch
die in einem bestimmten Instrument gemessenen
Hiufigkeitsverhiltnisse um einen Faktor

_— (N27/N2e)gemessen +1
(N27/N26) richtig

gefilscht werden, wobei sich o aus verschiedenen
Faktoren 0, 0, 05... zusammensetzen kann. All-
gemein schitzt man die Unsicherheit, die durch einen
solchen Instrumentenfaktor in den Absolutwerten
der Hiufigkeitsverhiltnisse entsteht, auf 1% (oy=
1,00 £0,01). Wir haben auBlerdem am Eingang des
Verstirkers fiir 26A1 und 2?Al verschiedene Hoch-
ohmwiderstinde benutzt, deren Widerstandsverhalt-
nis nur auf 1% genau bekannt ist (0,=1,00£0,01).
Des weiteren zeigt der Multiplier eine massenab-
hingige Empfindlichkeit, die durch einen Faktor
05=V26/27=0,981 £ 0,010 charakterisiert ist .
Dariiber hinaus muf} bei der Messung auch die Li-
nearitit zwischen Eingangs- und Ausgangsstrom des
Multipliers vorausgesetzt werden, die nicht genauer
als auf etwa 2% erfiillt angesehen werden diirfte
(0y=1,00%0,02). Damit erhalten wir schlieBlich

(4

16 M. J. HicatsBerGer, H. L. DEmorest u. A. O. Nier, J. Appl.
Phys. 25, 883 [1953].
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fir den Faktor, mit dem die MeBergebnisse zu kor-
rigieren sind:

0=01; 023 033 04 = 0,981 £ 0,027 .
Damit wird

[Nyl = (1,157 1£0,035) - 10> Atome ml™!.
Zusammen mit dem in Abschnitt B angegebenen Wert

[ra6] = (2,065 +0,054) - 10% Zerfille min~! m]~!

fiir die spezifische Aktivitit der Losung ergibt das
fiir die Zerfallskonstante des 26Al

Jog= ) _ (1,785+0,071)-10~12 min~!,
[Nso]

die spezifische Aktivitdt dieses Nuklids
Sps= Jf: " _ (6,64%0,26) 108 Zerfille sec™! g1

26

und die Halbwertszeit desselben

Hyo= 2 = (7,38£0,29)- 10° Jahre.
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