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Uber die g-Strahlung des Ra A und die Bildung des Elementes
mit der Kernladungszahl 85
von W. Minder, Bern.

Bernische Radiumstiftung und Rontgeninstitut der Universitat Bern.
(13. 1I1. 1949.)

1. Allgemeines.

Vor einiger Zeit wurde eine Zusammenstellung der Neutronen-
Protonen-Verhaltnisse der natiirlichen radioaktiven Substanzen
veroffentlicht?). Diese Zusammenstellung gestattete, die radio-
aktiven Zerfallsreithen so zu formulieren, dass daraus sofort alle
moglichen Ubergiinge ablesbar waren. Des weitern zeigte die Zu-
sammenstellung ganz besonders sinnféllig die durch die vorhandenen
Isotopen nicht besetzten Liicken innerhalb der Gewichts- und
Ladungsgrenzen der natiirlich Radioaktiven. Ferner war es aus der
Art der Darstellung moglich, Angaben iiber die Zerfallswahrschein-
lichkeit und die Art des Zerfalls (a- oder g-Zerfall) zu entnehmen.

Das Auffallendste war das Fehlen der Zerfallsreihe mit den
Gewichten (4n + 1), welche zwischen der Uran- und der Thorium-
reihe verlaufen miisste. Weiter zeigte sich, dass alle besetzten Ord-
nungszahlen zwischen 81 (T1) und 92 (U) 2—8 Isotopen aufweisen,
wihrend die Elemente mit den Ladungen 87 und 85 bisher nicht
bekannt waren.

Aus der graphischen Darstellung liess sich nun sofort heraus-
lesen, auf welchen Zerfallswegen diese beiden Elemente gebildet
werden miissen. So konnte vorausgesagt werden, dass das Element
87 am wahrscheinlichsten durch «-Zerfall des Ac entsteht, wobeil
eine «-Strahlung von Ac von O. Haun und M. RoranexBacH?) tat-
séchlich frither beobachtet worden ist. Auch andere Wege zur Bil-
dung des Elementes 87 (a-Zerfall von MTh,, g-Zerfall der Emana-
tionen) konnten herausgelesen werden. '

Nun 1st es inzwischen M. PErEY®) bekanntlich gelungen, das
Element 87 (Ac K) auf dem oben angegebenen Weg (x-Zerfall von
Ac) zu finden. M. Perey und A. Licoin®) haben ferner gezeigt,
dass Ac K (87) ein S-Strahler ist, wobei es nach unserer Dar-
stellung in Ac X tibergefithrt wird. Von da an folgt es wahrschein-
lich weiter der normalen Ac-Zerfallsreihe. Duale Zerfallsvorgénge
sind somit keine besondere Eigenschaft der C-Produkte, sondern
wohl eine wesentlich allgemeinere Erscheinung.
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Es war naheliegend zu kontrollieren, ob der von M. PErEY
(. ¢.) gefundene a-Ubergang der einzige Zerfallsvorgang ist, der
zum Element 87 (Ac K) fiihrt. Nach der Darstellung der Zerfalls-
rethen wire die Bildung dieses Elementes auch mdglich durch
B-Zerfall der Emanationen. Davon war besonders der g-Ubergang
der Ra Em wegen deren Lage ausserhalb der Gamow’schen Rinne
ziemlich wahrscheinlich. Thr Neutronen-Protonen-Verhéltnis be-

EZ = 1,685, ihre Neutronenzahl 136 und ihre Protonen-

zahl 86. Der Kern von Rn kann zusammengesetzt gedacht werden
aus 43 o-Kernen + 50 Neutronen.

Noch wahrscheinlicher aber miisste nach der Lage zu schliessen
emn fB-Zerfall von Radium A sein. Dieses Element hat sogar ein
# -Verhéltnis von 1,596 und liegt damit weit an der oberen
Grenze aller «-Strahler. Ra A kann aus 42 «-Kernen + 50.Neu-
tronen zusammengesetzt gedacht werden. Die néchste Stufe der
Uranreihe Ra B ist in Analogie zusammengesetzt aus 41 a-Kernen
+ 50 Neutronen. Die Neutronenzahl bleibt somit wihrend der
ganzen Zerfallsrethe von Uy bis zum Ra B dauernd konstant auf
50, wiahrend die Zahl der a-Kerne von 46 auf 41 fallt. Erst bei RaB
findet wieder ein Ubergang von einem Neutron in ein Proton statt,
wodurch dieses Element unter f-Zerfall in Ra C tbergefithrt wird.
Es ist diese Konstanz der Anzahl der ,,freien’ (nicht a-gebundenen)
Neutronen nicht so ohne weiteres verstéandlich, besonders da auch
die beiden andern Zerfallsreihen dieselbe Konstanz mit 48 , freien®
Neutronen (Thoriumreihe) und 47 ,,freien” Neutronen (Ac-Reihe)
iber vier «-Spriinge zeigen.

Ein B-Zerfall des Ra A miisste zu dem bisher nicht bekannten
Element mit der Kernladungszahl 85, einem Halogen fithren.
Da die Lebensdauer des Ra A recht klein ist, 7' = 3,05 min, und
durch die normalen Darstellungsmethoden (Exposition eines
Tragers in Em) schon nach 1 min betrichtliche Mengen Ra B ge-
bildet sind, und da ferner experimentelle Schwierigkeiten bestehen, |
eine eventuelle A-Strahlung des Ra A neben der «-Strahlung
dieses Elementes quantitativ zu messen, so wurde sie seinerzeit
durch W. Makowgr und S. Russ?®) nicht gefunden.

2. Die Messanordnung.

Um die Fragen nach dem Vorhandensein eines f-Zerfalls von

Rn und Ra A zu entscheiden, musste eine besondere Messanlage

zusammengestellt werden. Diese sollte gestatten, den Anstieg der

B-Strahlung der Emanation und ihrer Zerfallsprodukte in Ab-
10
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hingigkeit von der Zerfallszeit zu kontrollieren. Die Anordnung
ist in Fig. 1 wiedergegeben. Sie besteht aus zwei getrennten Elektro-
metern, deren Empfindlichkeit etwa 1000:1 gew#hlt wird. Die
beiden Elektrometer tragen liegende zylinderférmige Ionisations-
kammern, bei denen je eine Bodenflache durch ein Blatt paraffi-
niertes Papier luftdicht abgeschlossen ist. Die beiden so ver-
schlossenen Bodenflichen werden einander auf kleine Distanz
(ca. 0,5 cm) gendhert. Eine der Ionisationskammern (I) besitzt
zwel Hahnansétze, durch welche der Luftstrom mit der Emanation
durchgeblasen werden kann. Diese Kammer ist mit dem wenig
empfindlichen Elektrometer zusammengeschaltet. Die andere fest
verschlossene Kammer (II) sitzt auf einem Schlingenelektrometer.

|,

i
|| 1
[

Fig. 1.
Messanordnung mit 2 Elektrometern mit den Empfindlichkeiten von ca. 1:1000.
I zur Messung der Emanation, IT zur Messung des Anstieges der f-Strahlung.

L
I

Die Anordnung gestattet, die verwendete Emanationsmenge
zu messen, den zeitlichen Anstieg der a-Strahlung zu verfolgen
und zugleich ist es damit méglich, den Anstieg der B-Strahlung
getrennt fiir sich zu messen. Die Empfindlichkeiten wurden so
gewdhlt, dass der natiirliche Ablauf der Instrumente unter 19,
der geringsten noch zu messenden Strahlung lag.

3. Voraussagen iiher den Anstieg der S-Strahlung.

Nach den bisherigen Annahmen ist der erste f-Strahler der
Zerfallsprodukte des Rn das Ra B. Dieses zerfallt mit T' = 28,3 min
in einen weiteren f-Strahler Ra C. Die weiteren 8-Strahler Ra C”/,
Ra D und Ra E konnen in der vorliegenden Untersuchung ver-
nachlédssigt werden, da sie erst bei grosseren Zeiten in fiir unsere
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Versuche wesentlichen Mengen gebildet werden. Ubrigens Wurden
sie den gefundenen Effekt verstiirken. ;

Es sollen zun#ichst die relativen Mengen der gebildeten Zer-
fallsprodukte Ra A, Ra B und Ra C aus einer (fiir die kurze Zeit)
konstanten Emanationsmenge berechnet werden. Die allgemeinen
Gleichungen dazu wurden von P. GrUNER?')?) angegeben. Am
einfachsten werden die Verhdltnisse dann, wenn man den umge-
kehrten Fall des Zerfalls der drei Produkte aus ihren Gleich-
gewichtsmengen berechnet. Die Bildung ist dann durch die Funktion

M,= M (1—e*
gegeben.
Fir den vorliegenden Fall lauten die Gleichungen (Zerfall

von Ra A, Ra B und Ra C bei Gleichgewicht bei t=0):
Z.AA{):ABB():A(_*/OO: 1
ferner fir ¢ = t: '

1l -
At:_‘eﬁAt;
A

B—__ 1 (lA e—ABt_e—AAt);
}“AMZ‘B ZB

A
b B = 0,669 ;
Y (Ag—Ay) (Ae—Ay)
i
e _ 4 — 116,45;
T (Ae—Ap) (Ay—4p)
ky = Aadp _ _88,89:
Ao (Aq —4¢) (Ap — 4g)
1 1 ‘ Ay
1 _ga0; 1496 — 48,65.
AA ZA - ZB )'B (2'.4. - J'.B)

Ferner

Ay = 0,227 min~1!; iz=0,0259 min—1; 1,= 0,0851 min—?;
T,=38,05 min; Tp= 26,8 min; Ty = 19,7 min.

A,, B, C, sind die entsprechenden Mengen von Ra A, Ra B und
Ra C be1 t = t. :
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Die zur Zeit t aus der Emanation gebildeten Mengen berechnen

sich zu ° Ra A — A, — 4,
Ra B= B,— B,
RaC =0Cy—C;.

Den zeitlichen Anstieg dieser drei Zerfallsprodukte zeigt Fig. 2
fir den Fall der konstanten Emanationsmenge, da der Zerfall der
Emanation hier ohne Bedeutung ist. Die entsprechenden Korrek-
turen betragen fiir Ra A 0,059, fiir Ra B 0,5%, und fiir Ra C 0,99,

RaB+2RaC

.~ RaB

Fig. 2.
Berechnete Mengen Ra A, Ra B und Ra C in Abhingigkeit von der Zeit aus einer
konstanten Emanationsmenge. Dick ausgezogene Kurve: Anstieg der -Strahlung
von Ra B+Ra C, wobei dem Ra C die doppelte Ionisation auf gleiche Mengen
bezogen zugeordnet wird.

In Fig. 2 ist auch noch der zeitliche Anstieg der gemessenen
B-Strahlung dargestellt, fiir den Fall, dass nur Ra B und Ra C
B-Strahlen emittieren. Fiir unsere Messordnung, bei der praktisch
die gesamte S-Strahlung von Ra B (Absorption 0,05 mm Papier
+ 0,5 cm Luft) gemessen werden konnte, wurde angenommen,
dass die Jonisation durch die B-Strahlung von Ra C doppelt so
gross sel, wie des Ra B auf gleiche Mengen bezogen. Fiir das
- qualitative Resultat ist diese Annahme bedeutungslos, da der
Effekt des Ra A auch schon erhalten wird ohne Beriicksichtigung
der Strahlung von Ra C. Die dargestellte Kurve zeigt also den
theoretischen zeitlichen Anstieg der g-Strahlung von Ra B+2 RaC
unter der Voraussetzung, dass die f-Strahlung nur von diesen zweil
Produktionen herriihrt.
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4. Messung des Anstieges der 3-Strahlung.

Zur Verfiigung stand eine Radiumlésung von 1,8 mg Ra ElL
Es wurden also pro Tag ca. 0,3 mc Emanation gebildet. Diese
wurde nach der Methode von H. MacrE 1 Minute lang durch einen
kontinuierlichen Luftstrom durch die Messkammer (I) geblasen,
wobel ca. 40%, der Emanation auf das Volumen der Messkammer
entfiel. Sofort nach Abschluss der Kammer wurde mit den Mes-
sungen der B-Strahlung am II. Elektrometer begonnen. So gelang
es, schon nach einer Minute nach Eintritt der Emanation einen
Messpunkt zu erhalten. Die Intensitit der §-Strahlung betrug fiir

195

T T T T 7 L t

5 10 Min
Fig. 3.
Berechneter und gemessener zeitlicher Anstieg der f-Strahlung der Radium:
emanation und ihrer Zerfallsprodukte fiir die ersten 13 Minuten. Oben: Verhéltnis
des gemessenen Anstieges zum berechneten Anstieg (II). Berechnetes Verhaltnis
bei Annahme einer §-Strahlung von Ra A, deren Ionisation 15% von Ra B
betragt (ILI).

diesen Punkt ca. 49, der Schlussintensitdt des Versuches bei
18 Minuten. Durch Variation der Emanationsmenge im Verhéaltnis
1:4 konnte dafiir gesorgt werden, dass die gemessenen A-Intensi-
tdten in den Grenzen 1:100 blieben. Fiir diese Intensititen war
die Ablaufgeschwindigkeit des Elektrometers der Strahlung linear
proportional. Das Resultat der Messungen zeigt Fig. 3, Kurve I
In Fig. 8 ist ferner die theoretische Anstelgskurve Ra B + 2 Ra C
dargestellt. : , s |
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Eine zweite Messreihe wurde so vorgenommen,.dass abwechs-
lungsweise mit und ohne Zwischenschaltung eines Filters von 1,5 mm
Pappe gemessen wurde. Dadurch konnte der Anstieg einer weichen
und einer hirteren Komponente der g-Strahlung gesondert verfolgt
werden. Die Schwichung durch das verwendete Filter (1 mm luft-
aquivalentes Material von der Dichte ¢ =1) betrug zu Beginn des
Versuches etwa 919%, gegen Schluss etwa 829%,. Die aus diesen
Messungen gewonnenen approximativen mittleren Massen-
schwiachungskoeffizienten sind in Tabelle 1 wiedergegeben.

Tabelle 1.

{(min)| 3 4 5 6 7| 8 9 10 | 11 12 13

J /], |0,092/0,102| 0,104/ 0,116/ 0,128/ 0,147/ 0,150| 0,153| 0,161 0,164 0,172
ulo | 23,9| 22,9] 22,8| 21,6 20,5| 19,0| 18,9| 18,7} 18,2| 18,0| 17,6

5. Diskussion der Messresultate.

Vergleicht man die gefundenen pB-Strahlenintensitédten mit
denen, die nach dem Anstieg von Ra B + 2 Ra C entstehen soll-
ten, so beobachtet man, dass auf gleiche Intensitidten umgerechnet
fir kleinere Zerfallszeiten (unter 12 min) séamtliche Messpunkte
der B-Strahlung tiber der theoretischen Kurve liegen. Die Diffe-
renzen zwischen der berechneten Kurve und der gemessenen liegen
welt ausserhalb der Messfehlergrenze. Bildet man das Verhaltnis
der gemessenen Werte zu den theoretischen, so resultiert die Kurve 11
der Fig. 3. Das Verhiltnis liegt zwischen 1 und 3 min Zerfallszeit
bei ca. 1509, und sinkt iiber 3 min etwa exponentiell nach 1009,
ab. Dieser Wert 1st bei ca. 12 min Zerfallszeit erreicht. Die ge-
messene f-Strahlung ist somit bei kleinen Zerfallszeiten bis zu
ca. 8 min 1,5mal grosser als die f-Strahlung, die gemessen werden
miisste, wenn nur Ra B und Ra C B-Strahlen emittieren wiirden,
wobel der Jonisation der Strahlung von Ra C der doppelte Wert
der Ionisation von Ra B zugeordnet wird. Tatsiichlich ist dieser
Faktor grosser als 2. Das wiirde aber bedeuten, dass das Verhiltnis
bei kleinen Zeiten zu noch griosseren Werten ansteigen miisste. Der
gefundene Effekt zeigt sich tbrigens auch schon ganz eindeutig,
wenn nur die f-Strahlung von Ra B beriicksichtigt wird.

In Fig. 3 1st ferner in Kurve III das Verhaltnis der gefundenen
p-Strahlung zu der theoretischen g-Strahlung dargestellt unter der
Voraussetzung, dass auch Ra A B-Strahlen aussendet und diese
Strahlung auf gleiche Mengen bezogen 159, der Ionisation der
p-Strahlung von Ra B betrigt. Wie aus Kurve IT und III zu
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sehen 1st, haben diese von 2 min Zerfallszeit an elnen sehr ghnlichen
Verlauf. :

Tabelle 1 zeigt, dass der mittlere Massenschwachungskoeffl-
zient mit zunehmender Zeit stetig abfallt. Der Abfall ist bel
kleinen Zeiten wesentlich grisser als bei grosseren Zeiten. Es er-
scheint kaum méoglich, diesen Verlauf des Abfalls nur mit dem An-
wachsen des Ra C in Verbindung zu bringen. Das Ra C steigt
némlich erst in der zweiten Hilfte der Kurve iiber etwa 7 min auf
bedeutende Werte an, und gerade von da an fangt der Abfall des
Massenschwichungskoeffizienten an sich zu verflachen.

Rechnet man schliesslich die Resultate der Messungen mit
1,5 mm Pappe Filter auf die entsprechenden Grossen der Anstiegs-
kurve der p-Strahlung von Ra B + 2 Ra C um, so resultiert
Tabelle |

Tabelle 2.

fmin) | 3 | 4 | 5 | 6 | 7 | 8| 9 |10] 11|12 13

‘Theoret. Wert | 17,56 | 28,0 | 41,5 | 57,5 | 72,56 | 92,0 | 110 | 130 | 150 | 172 | 195

gefilterte )
p-Strablmng | 15,0 | 26,9 | 39,3 | 56,6 | 72,5 | 93,5 |113,5|130,7| 153 | 172 | 195

Fehler . ... |4+1,5|4-1,2 |4-0,2-/4-1,5 | 4-3,7 |4-1,6 | +-3,7 |+2,6 |+3,2|4-1,2|4-0,5

Die gefilterte f-Strahlung zeigt demnach einen Verlauf, der
fast absolut genau dem Verlauf der theoretischen Anstiegskurve
entspricht. Die Filterung wurde mit Absicht so gewihlt, dass auch
die Strahlung von Ra B noch in wesentlichen Mengen durchge-
lassen wird.

Aus den Messungen muss somit geschlossen werden, dass auch
Ra A B-Strahlen aussendet. Die g-Strahlung des Ra A betrigt
— auf ihre Ionisation und auf gleiche Mengen bezogen — etwas
dber 159, der B-Strahlung von Ra B. Die g-Strahlung von Ra A
ist weich und lésst sich durch 1 mm luftéquivalentes Material von
der Dichte ¢ =1 praktisch vollstindig absorbieren. Die Em
sendet keine B-Strahlung aus.

6. Versuch eines chemischen Nachweises des Zerfallproduktes.

Unter der Voraussetzung, dass die gefundene #-Strahlung von
Ra A primérer Natur ist, muss aus dem Ra A das Element mit
der Ordnungszahl 85 entstehen. Dieses Element ist ein Halogen
und steht im periodischen System unter dem Jod. Es war deshalb
naheliegend, die fiir Jod charakteristische Stidrkereaktion zum
Nachweis von Element 85 heranzuziehen. Die Emanation wurde
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also bis zum Erreichen griosserer Mengen Ra A (5 min) durch eine
Starkelosung geblasen und diese Losung anschliessend an einem
lichtelektrischen Kolorimeter nach der Nullmethode gemessen. Es
zeigte sich, dass alle vorgenommenen Versuche im Sinne einer
Verfinsterung der Losung ausfielen. Da aber die Stérkelosung
durch Strahlung ausgeflockt werden kann, ist diese Versuchsreihe
fir die Existenz des Elementes 85 nicht zwingend.

7. Zusammenfassung.

Es wurde der Anstieg der f-Strahlung der Radiumemanation
und ihrer Zerfallsprodukte bis zu 13 Minuten gemessen. Dieser
Anstieg verlauft anfanglich wesentlich rascher, als es die Theorie
der Bildung von Ra B 4+ Ra C erfordert. Der gefundene Anstieg
kann zwanglos erklart werden durch eine weiche g-Strahlung von
Ra A. Diese B-Strahlung wird durch 1 mm luftiquivalentes Mate-
rial praktisch vollstindig zuriickgehalten. Ohne diese Kompo-
nente verlauft der Anstieg der f-Strahlung sehr genau nach den
Forderungen der Theorie.

Ein B-Zerfall von Ra A fihrt zu dem bisher nicht bekannten
Element 85. Es soll dafiir die Bezeichnung Helvetium (Hv) vor-
geschlagen werden. Chemische Reaktionen fielen fiir die Existenz
dieses Elementes aus, sind aber zunéchst nicht absolut zwingend.
Die Versuche werden fortgesetzt.

Fiir wertvolle Hilfe bei den Messungen bin ich Herrn Dr.
R. Hagen, Herrn Dr. R. Laxpau und Frl. H. MuLLER zu Dank
verpflichtet.
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