NIEDERENERGETISCHE NEUTRONENEINFANG-STRAHLUNG VON Re 61

Messung niederenergetischer Neutroneneinfang-Strahlung
vom Re 186 und Re 188

Von Orro W. B. Scuurt, Berxp WECKERMANN, TiLLv. Ecipy und Eruarp BieBer

Aus dem Laboratorium fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Miinchen
(Z. Naturforschg. 18 a, 61—65 [1963] ; eingegangen am 15. November 1962)

A crystal-spectrometer was used for the measurement of neutron capture y-rays of Re 186 and
Re 188 within the energy range of 30 and 350 (resp. 210) kev. A sudden decrease in intensity was
found for both 69.5 and 105.8 kev lines of Re 188m when the reactor was shutt off. This fact, co-
incidence measurements and measurements with a scintillation spectrometer cannot be explained
on the base of the level schemes given in the Nuclear Data Sheets, the tabels of LanpoLr—BorNsTEIN
or Kunz—Scuistmerster. The investigation of the conversionelectron-spectrum shows the 63.5 and
105.8 kev transition to be of M1-type. The KLy X-radiation is (1.9 £0.7) -10—3 times as intense as

the Ka,-radiation.

Bei der Messung der Neutroneneinfang-y-Strah-
lung mit einem Szintillationsspektrometer fand Dra-
pER ! beim Rhenium neben dem sehr starken Ronr-
GEN-Peak drei Linien bei etwa 210, 143 und etwa
105 keV. Von diesen Linien abgesehen, deutet der
Verlauf des Spektrums besonders unter etwa 400
keV auf mehrere nah benachbarte Linien hin, welche
mit dem Szintillationszahler nicht mehr aufgelost
werden konnten.

Der isomere Zustand >~ ¢ des Re 188 erleichtert
prinzipiell das Studium des Termschemas dieses
Isotops, weil dabei die Untersuchung auf diejenige
Strahlung konzentriert werden kann, welche mit der
Halbwertszeit des isomeren Niveaus (etwa 20 min)
abklingt. Aus den Ubergiingen mit 105 und 63,5 keV
ist im Tabellenwerk von Lanporr-BornsteN 7 und
den Nuclear Data Sheets ® ein Niveauschema vorge-
schlagen worden, das einem anderen, nach Hinzu-
figung der 92 keV-Linie? von Kunz und ScHinNTL-
MEISTER 10 aufgestellten Niveauschema widerspricht.

Neben den bei leichten und mittleren Kernen be-
obachteten RonTGEN-Linien tritt bei schweren Kernen
der als M1-Ubergang erlaubte Ubergang vom L;-
Elektronenniveau in die K-Schale mit mefibarer In-
tensitidt im langwelligen Auslaufer der Kay-Linie in
Erscheinung.

Zur genaueren Untersuchung des niederenergeti-
schen Neutroneneinfang-y-Spektrums wurden am
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FRM in Garching bei Miinchen das Spektrum des
natiirlichen Isotopengemischs von 30 bis 210 keV
und die Linien des Re 186 bis 400 keV mit hoher
Auflosung gemessen. Um zur Klirung der Frage
nach den unteren Niveaus und dem isomeren Zu-
stand im Re 188 ein wenig beizutragen, wurden zu-
sitzlich Szintillationsspektren aufgenommen, Ko-
inzidenzmessungen angestellt und das Konversions-
elektronenspektrum im interessierenden Energie-
bereich untersucht. Neben den y-Linien wurden die
RoNTcEN-Linien ausgemessen, insbesondere der

" Ly — K-Ubergang.

MeBmethode

Die Messung der Neutroneneinfang-y-Strahlung und
der Roxrtcen-Linien geschah in bekannter Weise mit
dem am FRM aufgestellten y-Spektrometer !*. Dabei
war zuerst das natiirliche Isotopengemisch des Rheniums
als Strahlenquelle verwendet worden. Beim Abschalten
des Reaktors lie3 sich der Intensitidtsabfall von Linien,
die Re 188 beim Zerfall des isomeren Zustands aus-
sendet, iiber die Zeit von etwa einer Stunde gut ver-
folgen. Eine Zuordnung der gemessenen Uberginge zu
den beiden Isotopen ermoglichte die Messung mit einer
Quelle aus Re 185.

Mit Hilfe einer pneumatischen Anlage wurden Re-
Proben aktiviert. Der Aufnahme des Szintillations-
spektrums diente ein sehr gut auflésender 3® x 3”
NaJ-Kristall und ein TMC 256-Kanal-Analysator. Die
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11 Q. Scuurr, Z. Phys. 158, 444 [1960].
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verwendete Koinzidenzschaltung hatte eine Trennzeit
von etwa T=238-10"8 sec.

Das Konversionselektronenspektrum des Rheniums
wurde mit dem am FRM installierten ,,Elefantenspek-
trometer” ! gemessen. Das dicht neben dem Reaktor-
kern aufgehidngte target bestand aus einer sehr diinnen
(0,45 mg/em?), auf eine Aluminiumfolie (0,2 mg/cm?)
aufgedampften Rheniumheptoxydschicht.

MeBergebnis

Die Tabelle 1 enthalt in der 1. Spalte die Wellen-
laingen (in X-Einheiten) der R&énTGEN-Linien des
Rheniums. Die zugehorigen Fehler (in mXE) stehen
in der 2. Spalte. Die iiblichen Bezeichnungen folgen
in der 3. Spalte. Zum Vergleich sind in der 4. Spalte
die Wellenlangenwerte nach INceLstam und Beck-
MaN (vgl. A. Sanpstrom %) eingetragen. Der Wert

| Wellenlingen
A(XE) A2(mXE)  Benennung | nach INGELSTAM
u. BECKMAN
202,359 4 Ka ‘ 202,359
207,183 5 Koo 3 207,179
179,319 5 Kps ‘ 179,325
178.507 5 Kg1 w 178,509
173,912 5 Kp2 11 173,88
173,716 5 Kpa 1 ‘ 173,69
172,742 8 K O Or | 172,72
Kgs1 | 177,46
b it Koo IT 177.29
209,15 20 KL 209,17 *

* Der Wert von 209,17 ist aus den Energieniveaus nach Sanpstrom !® be-
rechnet.

Tab. 1. Réntcen-Wellenldngen des Rheniums.

von 177,386 XE hat lediglich die Bedeutung des
Schwerpunkts der Linien KgI und KpgsIl, die wir
nicht auflosen konnten. Der Wellenldngenwert von
209,17 XE fiir die KLj-Linie ist aus den Energie-
niveaus nach SanpsTroM 13 berechnet. Fiir das Ver-
héltnis der Flachen unter dem Reflex der KL;-Strah-

lung und unter der Ka,-Linie finden wir

J(KLy) /] (Kay) = (1,940,7) <1073,

Die gemessenen niederenergetischen y-Linien, wel-
che unmittelbar nach dem Neutroneneinfang ausge-
sandt werden, sind in Tab. 2 wiedergegeben. In der
1. Spalte ist das Isotop aufgefiihrt, das die Strahlung

12 T, v. Ecipy, Ann. Phys., Lpz. VIL F., 9, 221 [1962].

13 A. Sanpstrom, Handbuch der Phys., Bd. XXX, 164 [1957].

4 E.N. Harcu u. F. Boenm, vgl. Rev. Mod. Phys. 30, 763
[1958].

Iso- Literatur-
fop E, (keV) AE, (eV) Iy/IOOn: hinweise
|
Re | 59,015| 3 ‘ 1
186 87,30 15 3
103,30 { 0 | 2
111,66 | 10 | 4
144,09 @ 15 7f E, = 143 keV,
Iy=81
210,71 15 6 | E,=210keV,
214,75 30 10 | I,=141
251,84 20 6
254,99 25 5
257,46 20 5.5
316.44 40 17
Re 63.581 3 15* 2,3,4,6,9
188 92,447 6 | 3 9
105,960 | 8 | 1% 4,6,9
167,40 20 | 45
207,90 @ 30 | 8
Os 155,04 20 | E = 155,114
188 | 155,315, 16
154,87 + 0,0517

* Die Intensitdt der 63 keV-Linie verhdlt sich zu der der 105 keV-Strah-
lung wie (2,1£0,4) : 1.

Tab. 2. Niederenergetische Neutroneneinfang-y-Strahlung von
Re 186 und Re 188.

emittiert. In der 2. Spalte sind die Energiewerte der
Linien (in keV) angegeben, in der 3. Spalte die
Fehler in der Energiemessung (in eV). Die 4. Spalte
enthalt die Intensititen /, der Linien, und zwar in
Quanten pro 100 Neutroneneinfange. In der 5. Spalte
sind Literaturhinweise zu finden, falls die betref-
fenden Linien von anderen Autoren gefunden oder
erwihnt worden sind, bzw. bei Re 188 zum Vergleich
die Energiewerte nach Draper! und die von ihm
angegebenen Intensititen. Unsere nur als relativ
grobe Anhaltspunkte anzusehenden Intensititsanga-
ben sind an die 155keV-Linie im Os 188 ange-
schlossen.

Die Intensitit der 63 keV- bzw. 105 keV-Linie
verringert sich beim Abschalten des Reaktors nach
einer Bestrahlungsdauer, die sehr lang war, ver-
glichen mit der Halbwertszeit des isomeren Zustands,
sprunghaft auf rund 1/23. (£20%) bzw. 1/11.
(£20%) der Intensitit, die wihrend der Bestrah-
lung des Rheniums mit Neutronen gemessen wurde.
Die dann verbleibende Restintensitat klingt in bei-

15 C. C. McMuLLex u. M.W. Jonns, Phys. Rev. 91, 418 [1953].

16 M. W. Jouns, C.C.McMurien, J.R. WirLiams u. S.V.Nasro,
Canad. J. Phys. 34, 69 [1956].

17 N.Rype u. B. Anpersson, Proc. Phys. Soc., Lond. B 58,
1117 [1955].



NIEDERENERGETISCHE NEUTRONENEINFANG-STRAHLUNG VON Re 63

den Fallen mit einer Halbwertszeit von etwa 20 min
ab, was jeweils von kurz nach dem Reaktorabschal-
ten bis etwa eine Stunde danach verfolgt wurde.
(Der Reaktorkern war ungefdhr 1 min nach dem
Abschalten rund 1 m vom Strahlrohr wegbewegt
worden.)

Die Szintillationsspektrometer-Messung derjeni-
gen Strahlung, die beim Zerfall des isomeren Ni-
veaus vom Re 188 emittiert wird, ergab Linien bei
105 und 92 keV, sowie eine starke Linie bei 62 keV,
welche sich aus der RontgEn-Strahlung und dem
63 keV-Ubergang zusammensetzt.

Fiir die relativen Intensitdten dieser Linien ergab
sich
I(X+63) =100;
1(105) =13,3%0,3;

1(92) =5,91+0,25.

Im Bereich zwischen etwa 180 und 320 keV war
keine Linie zu finden mit einer Intensitit grofler als
0,15 (statistische Mef3grenze). Bei den Koinzidenz-
messungen war einmal der Kanal auf die X+ 63
keV-Linie eingestellt worden. Das Koinzidenzspek-
trum enthielt wieder die 105 und 92 keV-Linie, so-
wie den peak bei 62 keV. Die relativen Intensititen
waren dabei

1(X +63) =100;
1(105) =6,8%0,5;
1(92) =3,1%204.

Die Einstellung des Koinzidenzkanals auf die 105
und 92 keV-Linien zusammen ergab lediglich ein
Maximum bei 62 keV. Mit der statistischen relati-
ven Intensitatsgrenze von 0,7 (entspricht der fiinf-
fachen statistischen Schwankung) ergab sich

I(X+63) =100; 1(105)<0,7; 1(92)<0,7.

Das mit dem pS-Spektrometer zwischen 30 und
300 keV gemessene Neutroneneinfang-Konversions-
elektronenspektrum des Rheniums zeigte die aus
Tab. 3 ersichtlichen Linien. Die Elektronenenergien
der Linien sind in die 1. Spalte eingetragen. Die ge-
troffene Zuordnung geht aus Spalte 2 hervor. In der
3. Spalte steht die zugehorige relative Intensitat.
Zu ihrer Bestimmung wurden die Linien plani-
metriert, ihre Flachen durch die jeweilige Feldstarke

18 R. Arnourt, Ann. Phys., Paris 12, 241 [1939].

dividiert und die Impulszahl auf die jeweilige Ab-
sorption 18 im Zihlrohrfenster (0,9 mg/cm? Hosta-
phan) korrigiert. Wegen der Untergrundschwankun-
gen konnten Linien mit Intensitaten kleiner als 0,5
im relativen Maf} nicht mehr gefunden werden. Die
Berechnung der Elektronenenergie geschah mittels
Extrapolation der bei fritheren Messungen !° aufge-
stellten Eichkurve, wobei nach Identifizierung der
L;- und M;-Linien des 63,581 keV-Ubergangs die
Eichkurve durch diese beiden Punkte gelegt wurde.

Elektronen- Zuordnung Relative

energie der Linie Intensitit
(keV)

33,04 | K 105,86 8,3 + 2,0
46,43 l Auger KL;1; 77+ 1,0
47,04 | Auger KL;Lo 1,8 + 1,0
48,39 Auger KL; L3 4,0+ 1,0
48,93 Auger KLyL3 | 45+ 1,0
50,51 Auger KL3L3 3 3.3+ 1,0
51,06 | L; 63,58 [ 3,56+ 1,0
54,56 [ ? ; 5,0 + 2,0
55,54 ! ? | 18%10
56,22 Auger KLM | 11,8 + 2,0
56,68 Auger KLM | 48 + 1,0
57,99 Auger KLM 7,2+ 1,0
6071 | M 6358 16 £ 0.5
63,59 | K 137,22 =
80,96 | K 155,04 —
93,30 | Ly 10586 0.8 + 0.3

Tab. 3. Konversionselektronen beim Neutroneneinfang
in Rhenium.

Die grolere Abweichung der aus der Elektronen-
energie 33,54 berechneten Ubergangsenergie 104,7
keV vom Sollwert 105,86 ist vermutlich auf die bei
kleinen Energien mit groferer Unsicherheit behaf-
tete Extrapolation der Energieeichkurve zuriickzu-
filhren. Die Existenz der Linien 54,56 und 55,54
keV ist fraglich, da es sich hier beim Anstieg zur
56,22 keV-Aucer-Linie nur um Einsattelungen han-
delt, aus denen auf die beiden genannten Linien ge-
schlossen werden konnte. Sofort nach Abschalten des
Reaktors wurden nur die K-Linien des 137,22 keV-
Ubergangs in Os186 und des 155,04 keV-Uber-
gangs in Os 188 gefunden.

Diskussion

Ein Vergleich der von uns gemessenen RONTGEN-
Wellenlangen des Rheniums mit den Werten, die
IngELsTaM frither gefunden hatte, zeigt sehr gute

19 E. Bieser, T. v. Ecioy u. O. W. B. Scuurr, Z. Phys. 170, 465
[1962].



64 0. W. B. SCHULT, B. WECKERMANN, T.v. EGIDY UND E. BIEBER

Ubereinstimmung. Es ist deshalb nicht verwunder-
lich, daf} auch die Wellenlinge fiir die KL;-Linie
sehr nah bei dem erwarteten Wert liegt. Die im Ver-
gleich zu den iibrigen Linien geringe Mefgenauig-
keit ist darauf zuriickzufiihren, daB} die Messungen
mit dem natiirlichen Isotopengemisch und mit dem
Isotop Re 185 durchgefithrt wurden. In beiden Fal-
len erschwert die 59,015 keV-y-Linie, deren Wellen-
linge 209,650 XE betrigt, die also auf 1/400 bei
der KLj-Linie liegt, eine genauere Energiemessung,
zumal die y-Linie etwa 20-mal so intensiv ist wie die
KL;-Linie. Das gefundene Intensitdtsverhiltnis der
KL;-Linie zur Ka;-Linie, der Wert von (1,9+0,7)
1073, paBt sehr gut zu den Werten von 1,6-1073
bzw. 2,2-1073, welche Beckmax 2? bei den Elemen-
ten W und Au gefunden hat. Im Fall linearer In-
terpolation wiirde man 1,7-1073 erwarten.

Die bei den Messungen mit dem Kristallspektro-
meter wahrend des Reaktorabschaltens beobachteten
Intensitatsspriinge der 63- und 105 keV-Linien be-
deuten, dall der Aktivierungsquerschnitt fir die
63.5 keV-Strahlung in guter Ubereinstimmung mit
dem Wert nach FrammersreLp 2 etwa 0,5 b ist und
dall keine dieser beiden Linien mit dem isomeren
Ubergang identisch ist. Demnach kann weder das
Niveauschema nach Kunz—ScuintmEeisTER ! noch
das andere, in den Nuclear Data Sheets® und im
Tabellenwerk von Lanporr-Bornstein 7 angegebene,
den Tatsachen entsprechen. Aus den Melergebnissen
von Mimueuich 4, der K-, L;- und M;-Konversions-
linien der 105 keV-Strahlung sowie L;-, M;- und
N-Linien von der 63,5 keV-Strahlung gefunden hatte
und auBerdem /(X +63,5)/1(105) >10 angibt
[I(X+63,5) = Intensitait der RontcEN- und 63,5
keV-Strahlung, 7(105) = Intensitat der 105 keV-
Strahlung], wird in Lanport-BornsTEIN geschlossen.
daB die 105 keV-Linie ein M2-Ubergang und somit
als isomerer Ubergang fiir die 22 min-Halbwertszeit
verantwortlich sei. MmeLicu ¢ selbst vermutet eine
Spindnderung von 3. Wenn aber die 105 keV-Linie
die Multipolaritat M2 besille, wére der totale Kon-
versionskoeffizient hierfiir etwa 40. Die mit dem
Kristallspektrometer gefundene p-Intensitdt wider-
spricht der Annahme eines M2-Ubergangs, was ein
zweites Argument gegen dieses Niveauschema 7 8 ist.
Kunz und ScHINTLMEISTER nehmen an, daf} die
63 keV-Strahlung die lange Lebensdauer des iso-
meren Niveaus bedingt. Aus der von uns gefunde-

20 Q. Beckman, Ark. Fys. 9,495 [1955].

nen Intensitdt (wdhrend der Neutronenbestrahlung
des Re) folgt aber, dal hierfiir nur E1- oder M1-
Strahlung moglich ist. Es ist sehr unwahrscheinlich,
daB ein K-Verbot den Ubergang so sehr verzogert.

Aus der Kristallspektrometermessung folgt fiir
die relativen Intensititen wihrend der Neutronen-
bestrahlung

1(63,5) =100; 1(92) =20+7; 1(105) =47+9;

und nach dem Reaktorabschalten
1(63.,5) =100; 7(105) =100%=40.

Unsere Szintillationsspektrometermessung ergab
I(X+63,5)/1(105) =~7,5 einen kleineren Wert als
MiueLica ¢ fand. Diese Diskrepanz ist wahrschein-
lich auf die 92 keV-Linie zuriickzufiithren, die zwi-
schen dem Maximum bei 105 keV und dem bei
63,5keV und der RontGENn-Strahlung liegt und
— wenn die Auflosung des Szintillationskristalls
nicht sehr gut ist — eine Untergrunderhéhung vor-
tauscht, so dafl man das 105 keV-Maximum zu klein
mift.

Wegen 1(63,5)/1(105) =1+£0.4 nach der Akti-
vierung und aus den relativen Intensititen unserer
Szintillationsspektrometermessung ist dann

I(X) =8716; 1(63) =131 6;
1(92)'=5,910,25; 1(105)/=13;3=50,3-

Wegen der K-Rontcen-Strahlungsausbeute von 0,95
fiir jedes Loch in der K-Schale ist die Intensitat der
K-Konversion

I(K)=92%6.

Nach diesen Messungen ist der K-Konversionskoef-
fizient fiir die in den Nuclear Data Sheets und dem
Tabellenwerk von Lanporr-BornsTEIN unberiicksich-
tigte 92 keV-Strahlung maximal 18 und fir die
105 keV-Linie kleiner als 8, was wiederum M2-
Multipolaritdt ausschlieft, und zwar in beiden Fal-
len.

Aus den Messungen mit dem Elefantenspektro-
meter folgt fiir die 63,5 keV-Linie eine Multipolari-
tat M1, da nur L;- und M,-Konversionslinien gefun-
den wurden. Diese Zuordnung ist in voller Uber-
einstimmung mit MmeLicas ¢ Ergebnissen und un-
seren iibrigen Messungen. Fir die 105 keV-Strah-
lung fordern die [-Spektrometermessungen allein
El- oder M1-Charakter. Aus dem mit dem Kristall-

spektrometer gemessenen Verhaltnis der y-Intensita-
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ten der 105 und 63 keV-Strahlen und der relativen
Intensitit 3,5+ 1,0 der L,-Konversionslinie des
63 keV-Ubergangs ergibt sich fiir die K-Konver-
sionslinie der 105 keV-Strahlung unter der An-
nahme, daB es sich auch hier um M1-Konversion
handle, eine relative Intensitit von 6,0 = 2,5, zu ver-
gleichen mit dem MeBwert von 8,3 +2,0. Folglich
kann man auch die 105 keV-Linie als M1-Ubergang
ansehen (die Annahme eines E1-Ubergangs liefert
eine relative Intensitit von nur 0,43 £0,2, also
einen viel zu kleinen Wert).

Aus diesen Uberlegungen ergibt sich fiir die to-
talen Intensititen /;(e+7) der 63 und 105 keV-
Ubergiinge im relativen MaB

1,(63,5) =47+17; 1,(105) =61 +4.

Die Tatsache, daBl keine Konversionslinien mit rela-
tiven Intensititen grofer als 0,5 fir den 92 keV-
Ubergang mit dem J-Spektrometer gefunden wur-
den, legt es nahe, anzunehmen, daf} in diesem Fall
ein El-Ubergang vorliegt. Dafiir wire die totale
Intensitat

1:(92) =~8,4.

Dann wire ein Anteil von I’ (X) =40 = 6 noch nicht

untergebracht; d. h. man kann erwarten, dal wenig-

stens noch ein anderer, bisher nicht gefundener
Ubergang vorliegt.

Es ist nicht moglich, aus den vorliegenden Daten
ein neues Zerfallschema vorzuschlagen. Die Koinzi-
denzmessungen besagen, daB innerhalb der Koinzi-
denzauflosungszeit von 7~1,6-1077 sec keine Ko-
inzidenzen zwischen der 105 und 92 keV-Linie auf-
treten. Wenn man von einem weiteren Zustand mit
grollerer Lebensdauer absieht, folgt daraus, dafl
diese beiden Uberginge nebeneinander verlaufen.
Aus der Grole der Intensitatsspriinge der 105 und
63 keV-Linien beim Abschalten des Reaktors darf
man schlieBen, daB der 63 keV-Ubergang tiefer liegt
als der 105 keV-Ubergang, wenn diese beiden Uber-
giange koinzident sind, was aus unseren Messungen
nicht mit Sicherheit hervorgeht, da vorerst die Mog-
lichkeit nicht ausgeschlossen werden kann, daf} die
Linie bei 62 keV anstatt der 63 keV-y-Quanten nur
RonNTGEN-Quanten eines oder mehrerer noch nicht
entdeckter hoch konvertierter Ubergiinge enthilt. In
diesem Falle wiirden alle drei Uberginge neben-
einanderliegen, was auch die Tatsache erklaren
konnte, daBl wir keine cross-over transitions gefun-

den haben.

Herrn Professor Dr. H. Maigr-LemNiTz mochten wir
fiir die Forderung dieser Arbeit herzlich danken.



