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Die radioaktive Umwandlung des ZnS%3
von 0.Huber, H.Medicus, P. Preiswerk und R. Steffen.
(17. IX. 1947.)

Zusammenfassung. Die radioaktive Umwandlung des 38,3 Minuten Zn®® wird
untersucht. Neben der intensiven Vernichtungsstrahlung der Positronen werden
drei schwichere Kern-y-Linien von (0,960 + 0,008) MeV, (1,89 4 0,06) MeV und
(2,60 4+ 0,08) MeV nachgewiesen. Der Konversionskoeffizient der 0,960 MeV-y-
Linie wird zu (1,8 4 0,8)-107* bestimmt, dem fiir Dipolstrahlung berechneten
Wert entsprechend. Die relativen Intensitiaten der y-Linien werden zu

S Vo,51 Mov)* V0,06 mev): (71 80 mev)® J (Vo 60 Mev) = 100:4,5:2:0,2
ermittelt.

Das Positronenspektrum wird ausgemessen. Seine Analyse auf Grund der
Fermi’schen Theorie des Betazerfalls fiihrt zu einer Zerlegung des Spektrums in
drei Partialspektren mit Fermi-Verteilung. Die oberen Grenzen dieser Partial-
spektren entsprechen Ubergingen in den Grundzustand des Cu® und in die beiden
tiefsten Niveaux, deren Anregung die Analyse der y-Strahlung zeigt.

Durch Nachweis der Kupfer-K-Strahlung wird gezeigt, dass ein Teil der Um-
wandlungen des Zn® auch durch Einfangen eines Hiillenelektrons erfolgt.

Die Ergebnisse werden in einem Termschema zusammengefasst. Um die Absolut-
intensitdt von Zn%3-Priparaten einfach messen zu konnen, werden Vergleichs-
messungen mit einem Radiumpraparat durchgefiihrt. (Vgl. Helv. Phys. Acta, 19,
221, 1946.)

Es wird ferner eine sekundire y-Strahlung nachgewiesen, welche auftritt, wenn
die Positronen des Zn®? in Blei absorbiert werden. Die Intensitat dieser Strahlung
ist grosser als die Intensitdat, die der dusseren Bremsung der Zn®3-Positronen in
Blei entspricht; die Differenz wird der harten Annihilationsstrahlung zugeschrieben.
(Vgl. Helv. Phys. Acta 19, 418, 1946.)

I. Einleitung.

Die Untersuchungen tiber Betastrahler, die in den letzten Jahren
mit verbesserter Messtechnik durchgefiihrt wurden, haben insofern
eine Klarstellung gebracht, als bei einigen Betastrahlern wie C1,
In!4 u. a., die Ausmessung der Spektren gute Ubereinstimmung
mit der nach der Fermi’schen Theorie berechneten Spektrenform
ergab. Abweichungen von diesem Spektrentypus lassen sich bis
jetzt auf zwei Umstdnde zurickfithren. Einerseits kann das Spek-
trum zu einem verbotenen Ubergang gehéren; in der Frermr'schen
Theorie treten dann die verschiedenen Kopplungsanséitze in Er-
scheinung und wirken sich auch in der Spektrenform aus. Ander-
seits kommt die Uberlagerung von Betaspektren, die zu Uber-
gingen In verschiedene Niveaux des Folgekernes gehoren, vor.
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Es handelt sich dann darum, das komplexe Spektrum zu analysie-
ren. Der Entscheid, ob ein einfaches oder komplexes Spektrum
vorliegt, 1st oft nicht einfach und ohne genaue Untersuchung des
Umwandlungsschemas des Betastrahlers nicht eindeutig durchfiihr-
bar. Die meisten der bisher bestimmten Matrixelemente der Beta- .
tibergiinge erfahren bei Beriicksichtigung der Uberginge in an-
geregte Niveaux des Folgekernes — bei Positronenstrahlern tritt
der Einfang eines Hiillenelektrons als Konkurrenzprozess hinzu —
zum Teil betrdchtliche Korrekturen. Damit mag vielleicht zusam-
menhéngen, dass bis jetzt kein befriedigendes Ordnungsprinzip fiir
die Ubergangswahrscheinlichkeiten der Betastrahler gefunden
wurde.

In der vorliegenden Arbeit wird die Untersuchung der Umwand-
lung des radioaktiven Zinkisotops der Massenzahl 63 durchgefiihrt.
Die Umwandlung dieses Kernes erweist sich als sehr komplex.

II. Bisherige Untersuchungen des Zn63,

Das radioaktive Zinkisotop, welches sich unter Positronen-
emission mit einer Halbwertszeit von (38,3 +0,5) Minuten in Kupfer
umwandelt, ist eindeutig dem Zinkisotop mit der Massenzahl 63
zugeordnet worden?). |

Die bei der Zn®3-Cu®3-Umwandlung freiwerdende Energie 1st von
STRAINT) aus der Maximalenergie der Positronen zu

AE = H . + mc? = (2,30 + 0,15) MeV + mc?

bestimmt worden. Zum gleichen Ergebnis ist der Autor durch
Messen des Schwellenwertes der (p, n)-Reaktion

Q = (my — my) ¢+ 2me? + E (e),, = (4,1 £+ 0,1) MeV

gefiilhrt worden. Abweichend von diesem Resultat geben DgL-
sasso, Ripexour, Smerr, WuiTe?) fir die Maximalenergie der
Positronen 1,8 MeV und fiir den Schwellenwert 3,6 MeV an. Eine
Ausmessung des Positronenspektrums hat Townsexp %) durch-
gefiihrt. Seine Messung liefert fiir die obere Grenze den Wert
(2,320 + 0,005) MeV. Er vergleicht auch das gemessene Spektrum
mit der nach der Frrmi’schen Theorie zu erwartenden Verteilung
und findet, dass sie stark davon abweicht. Der Autor vermutet,
dass der Grund darin zu suchen sei, dass sich zwei Teilspektren
tiberlagern, wovon das eine von der Umwandlung iiber ein ange-
regtes Kupferniveau von 1,5 MeV herriihren sollte.
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II1. Herstellung der Priiparate.

Die fiir die vorliegende Arbeit beniitzten Zn®3-Préparate wurden
durch Bestrahlung von Kupfer mit 7 MeV-Protonen im Cyclotron
der E.T.H. hergestellt. Der Protonenstrom betrug meistens
30 uwAmp. Es fanden Priparate bis zu einigen hundert Millicurie
Anfangsaktivitdt Anwendung. Gleichzeitig mit diesem 38,3 Mi-
nuten-Zink entsteht das radioaktive Zn®5 von 250 Tagen Halb-
wertszeit. Das Vorhandensein dieser langsam abklingenden Akti-
vitdt storte bei den Messungen nicht. Wo es erforderlich war, wur-
den die entsprechenden Korrekturen hinsichtlich der Strahlung der
langen Periode vorgenommen.

Um Zinkpraparate mit moglichst wenig absorbierender Materie
zu erhalten, war es fiir die meisten der ausgefithrten Experimente
notig, das radioaktive Zink von der bestrahlten Kupfertarget che-
misch abzutrennen. Die chemischen Abtrennungen wurden von
E. JacoB1 ausgefiihrt, dem wir an dieser Stelle bestens danken
mochten. Die Oberfliche der Kupfertarget wird in Konigswasser
abgelost, 1 mg Eisenchlorid als Tragersubstanz beigefiigt, die Saure
abgeraucht und der Riickstand mit 109iger Schwefelsaure auf-
genommen. Das Kupfer wird hierauf durch Einleiten von Schwefel-
wasserstoff als Sulfid abgeschieden. Das Filtrat, das die Zinkionen
enthélt, wird zuerst mit Ammoniak alkalisch gemacht, dann mit
Essigséure schwach angesiiuert und nochmals mit Schwefelwasser-
stoff behandelt. Das Zink fillt als Sulfid mit dem schwarzen Eisen-
sulfidniederschlag aus. '

IV. Die y-Strahlung des Zn63,
A. Die 0,51 MeV-Vernichtungsstrahlung.

Die Absorptionskurve (s. u.) der y-Strahlung zeigt, dass bei einer
beidseits mit Aluminium bedeckten Quelle 989, der y-Aktivitit,
die mit einem dickwandigen Zihlrohr mit Bleikathode gemessen
wird, von der 0,51 MeV-Vernichtungsstrahlung der Zn®3-Positronen
herrithren. Da die absolute Intensitiit der Vernichtungsstrahlung
zwel Quanten pro Positronenemission betrigt und die Sensibilitdt
des Zahlrohres bekannt 1st®), konnte die absolute Intensitiat der
Praparate aus der von der Vernichtungsstrahlung herriihrenden
Aktivitdt bestimmt werden.

B. Die 2,6 MeV- und die 1,9 MeV-Kern-y-Strahlung.

- Um zunéchst festzustellen, ob das Zn®® neben der intensiven
Vernichtungsstrahlung der Positronen noch eine harte Kern-y-
' 32
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Strahlung emittiert, haben wir die Reichweite der von einem Zn®3-
Préaparat in einer Aluminiumplatte ausgelosten Comptonelektronen
bestimmt. Die Messung wurde nach der bekannten von BorHE
angegebenen Methode durchgefithrt. Die von der Strahlung.aus-
gelosten Comptonelektronen werden durch zwei in Koinzidenz ge-
schaltete Zahlrohre, zwischen welche die Aluminiumabsorber ge-
bracht werden, registriert. Zwischen der Reichweite der Sekundér-
elektronen und der Quantenenergie besteht nach CurraN, DEE,
PrTRZILKA®) eine lineare Beziehung. Die Eichgerade und die Form
der Absorptionskurven war fiir unsere Anordnung mit y-Strahlern
bekannter Energie bestimmt worden. Die Absorptionskurve der

Koinz. ZR1 A ZR?

1000 1 Blei A6 4 Oimmat
b R=(280+040}+025mmA¢
R=(3,90£015)+0,25mmA¢
10 |

d
1 2 3 Y mm Ae
Fig. 1.
Reichweite der Sekundéarelektronen der Zn®3-y-Strahlung.

von der Zn®3-y-Strahlung nach einer Filterung durch 6 cm Blel
mm Aluminium ausgelésten Sekundéarelektronen ist in Fig. 1 ein-
gezeichnet. Fir die Reichweite ergibt sich ein Wert von R =
(4,15 4 0,15) mm Al, einer Quantenenergie von

hy = (2,6 & 0,1) MeV

entsprechend. Die Umwandlung des Zn®3 ist also mit einer Kern-
y-Strahlung verbunden, deren hirteste Komponente eine y-Linie
von 2,6 MeV ist. Die Form der Absorptionskurve der Sekundér-
elektronen entspricht aber keiner reinen 2,6 MeV-y-Strahlung. Die
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Analyse (siehe z. B.1%) zeigt, dass sich den Sekundirelektronen,
herrithrend von der 2,6 MeV-y-Linie, diejenigen einer weiteren
Komponente mit einer Reichweite von (3,05 4- 0,15) mm Al ent-
sprechend einer Quantenenergie von

hy = (1,90 4 0,10) MeV

tiberlagern. Die Intensitdt dieser y-Linie ist ungefdhr achtmal
grosser als die der energiereichsten 2,6 MeV-y-Linie.

C. Die 0,960 MeV-Kern-y-Strahlung.

Dass die Vernichtungsstrahlung, die 2,6 MeV und die 1,9 MeV-
y-Linien nicht die einzigen Komponenten der Zn®3-y-Strahlung sein
konnen, ergibt sich schon aus einem Vergleich der mit emnem Blei-
und einem Messingzéhlrohr registrierten Impulszahlen (siehe Brabr,
Gueeror, HuBer, MEpIcus, PREISWERK, ScHERRER®)). Dieses
Verhaltnis wurde fir die ungefilterte Zn®?-p-Strahlung zu

VAT ZPb = 1(8’4 + 091) |

bestimmt, entsprechend dem Uberwiegen der 0,51 MeV-Annihila-
tionsstrahlung. Der fiir die ungefilterte Strahlung gemessene Wert
1st praktisch gleich dem Verhiltnis der Sensibilitéiten der beiden
Zidhlrohre fir Vernichtungsstrahlung. Hinter einem Filter von
5,5 cm Blei, bei dem die Vernichtungsstrahlung bereits auf rund
den zehntausendsten Teil geschwicht ist, ergibt sich

ZMBSS: ZPb = 1:1,60.

Das Verhiltnis der Sensibilititen fiir eine 1,9 MeV-y-Strahlung ist
aber nach®) gleich 1:1,33. Der gemessene Wert 1: 1,60 entspricht
einer mittleren Energie der Zn®3-y-Strahlung von 1,1 MeV.

a) Compton- und Photoelektronen.

Es muss also ausser der 2,6 MeV- und der 1,9 MeV-y-Linie noch
eine weitere energiedirmere Linie in der Zn®3-p-Strahlung enthalten
sein. Zur weiteren Analyse der y-Strahlung wurde in einem magne-
tischen Halbkreisspektrographen (¢ = 10 c¢m) das Spektrum der
Sekundarelektronen ausgemessen (siehe Fig.2). Die Compton-
und Photoelektronen wurden in einem 2 mm dicken Messing-
pliattchen ausgelost, welches mit einer 0,06 mm dicken Goldfolie
bedeckt war. Neben den Comptonelektronen (Maximalenergie
340 keV) und den in den K- und L-Schalen des Goldes ausgelosten
Photoelektronen der 0,51 MeV-Vernichtungsstrahlung tritt bei den
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H p-Werten 4315 und 4550 Oersted-cm eine weitere Photoelektro-
nengruppe auf. Sie entspricht einer y-Linie mit einer Quanten-
energie von | "

hvy = (0,960 4- 0,008) MeV.

Die noch energiereicheren Comptonelektronen mit maximalen H g-
Werten von 7000 und 9500 Oersted-cm rithren von den beiden
energiereichsten Linien, deren Existenz bereits aus der Absorptions-
kurve der Sekundirelektronen gefolgert wurde, her. Die Spektro-
graphenmessungen liefern tibereinstimmend die genaueren Werte

hovgy = (1,89 -+ 0,06) MeV

und

h "= (2,60 i 0,08) MGV.

NiHp hv=0511 Mey

¥ n )
- %
. Au-Falie
5 mlz 129 MeV bl
Messing
hv=0960 MeV : hV‘Zw"iV
f 4
Ox
Hg
2000 3000 %000 S000 6000 7000 4000 9000 10000 Dersted cm
Fig. 2.

Compton- und Photoelektronen der Zn®3-y-Strahlung.

b) Konversionselektronen.

Mit einem intensiven Zn®3-Préparat konnten im magnetischen
Spektrographen Konversionselektronen der 0,960 MeV-y-Linie be-
obachtet werden. Bekanntlich ist die Wahrscheinlichkeit der inne-
ren Konversion harter y-Linien bei Elementen niedriger Kern-
ladungszahl nur sehr klein. Bei Verwendung geniigend intensiver
Praparate ist der Nachweis von Konversionslinien bei Positronen-
strahlern im magnetischen Spektrographen trotzdem moglich, da
ein Untergrund der Zerfallselektronen, wie er bei f—-Strahlern sto-
rend in Erscheinung tritt, nicht vorhanden ist. Der durch die in-
tensive y-Strahlung bedingte Untergrund wird stark herabgesetzt,
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wenn die Konversionselektronen mit Koinzidenzzihlrohren nach-
gewilesen werden.

Die sehr schwache Konversionslinie des Zn®? (Figur 3) liegt bei
einem Hp-Wert von

Hp = 4560 Oersted cm.

Die Auflésung in eine K- und L-Linie, deren Energiedifferenz
entsprechend der Differenz der Bindungsenergien der K- und L-
Elektronen des Kupfers 8 keV betrigt, ist angedeutet. Fir die
Energie der Linie ergibt sich der Wert

hv; = (0,960 - 0,008) MeV.

Koinz IMi
" Ho=4560 Dersted cm
50
b )/
, He
4400 4500 4600 Dersted em

Fig. 3.
Konversionslinie der 0,960 MeV y-Strahlung.

Mit dem gleichen Priparat, mit welchem die Konversionslinie
gemessen worden war, wurde nachfolgend auch das Positronen-
spektrum ausgemessen. Durch Integration der beiden Spektren
wurde das Verhéltnis der Zahl der emittierten Konversionselek-
tronen zur Anzahl der Positronen zu

N(e)

N = 1,6-10-5
bestimmt. Wie wir im folgenden sehen werden, werden pro Posi-
tronenzerfall 0,09 Quanten der 0,960 MeV-y-Strahlung emittiert.
Der Konversionskoeffizient «, d.h. das Verhialtnis der Zahl der
Konversionselektronen zur Zahl der 0,96 MeV-y-Quanten, be-
stimmt sich somit zu o o
%96 ey = (1,8 £ 0,8) 1074,
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Dieser Wert ist in guter Ubereinstimmung mit dem theoretisch fiir
Dipolstrahlung zu erwartenden. Der Koeffizient der Konversion in
der K-Schale betrigt nach der Formel von Daxcorrund MoRRISON7)
(giltig fir Z < ~30 und hohe Energien) fiir Dipolstrahlung,
Z =29 und hy=0,96 MeV ay=1,9-10-%. Der Koeffizient der Kon-
version in der L-Schale ist nach IIEBB und NELsonN®) rund ein
Zehntel des Koeffizienten der K-Schale. Es ergibt sich also fiir
den theoretischen Wert,

theor. Dip. ’ —4
petheor. 2,1-10-4,

Der Wert fiir Quadrupolstrahlung betrigt dagegen
af}?eor. Quadrup 3’9 10—4.

Es folgt daraus, dass die 0,96 MeV-y-Linie eine Dipolstrahlung ist.

MANN

Quelle — —Messing-Zahirohr

TR

 —

Ph-4bsorber  10cm

logZ ,

f 2 3 4 § 6 7 wmPb
Fig. 4.
Absorption der p-Strahlung des Zn®3.
(Detektor der y-Strahlung: Zahlrohr mit Messingkathode.)

D. Relatwve Intensititen der Zn83-y-Lanien.

Um die Intensitdt der aufgefundenen y-Linien zu bestimmen,
fihrten wir Absorptionsmessungen aus. Fig. 4 und Fig. 5 zeigen
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zwel der aufgenommenen Absorptionskurven und die gewihlte
Messanordnung.

Die y- Quelle mit dem Zinkpriiparat befindet sich in einer Alumi-
niumdose, welche die Positronen absorbiert. Der Abstand vom
Zahlrohr betrégt 24 ecm. Zihlrohr und Quelle sind von Blei um-
geben. Durch einen Kanal von 2,5 em Durchmesser wird ein enges
Strahlenbiindel (Offnungswinkel 2 ¢ = 69) ausgeblendet, in welches
Bleiabsorber bis zu 8 ¢cm Dicke zwischengeschaltet werden.

log Z

9

1 2 3 4 § 6 7 om Bl

Fig. 5.
Absorption der y-Strahlung des Zn®3.
(Detektor der py-Strahlung: Zahlrohr mit Bleikathode.)

Da die Energie der drei Komponeﬁten der y-Strahlung bekannt
ist, wurden die gemessenen Absorptionskurven in drei Kompo-
nenten mit den Absorptionskoeffizienten

pOFL MY — 1,70 cm~1

M(ﬁ,}gﬁ MeV — ()84 cm~1

pLSMeY — 051 cm-1

zerlegt. Um zu priifen, ob bei der verwendeten Anordnung noch
in merklichem Masse Streustrahlung gemessen werde, wurde unter

*



504 O. Huber, H. Medicus, P. Preiswerk und R. Steffen.

gleichen Bedingungen die Absorption der Vernichtungsstrahlung
gemessen. Wir verwendeten fiir diesen Versuch als y-Quelle das
radioaktive Kohlenstoffisotop C1!, das keine Kerngammastrahlung
emittiert. Die Abweichung der gemessenen Absorptionskurve (siehe
Fig. 4, Kurve V) von einem exponentiellen Verlauf mit dem theo-
retischen Absorptionskoeffizienten g = 1,70 cm~?* ist nur sehr ge-
ring. Die Absorptionskurve ldsst einen hérteren Anteil von 0,59,
Intensitét erscheinen; diese Abweichung vom exponentiellen Ver-
lauf mit g = 1,70 cm~? 1st iibrigens nur zum Teil durch die Streu-
strahlung vorgetéduscht, zum Teil ist sie der hirteren Komponente
der Bremsstrahlung zuzuschreiben. Bei der Zerlegung der Absorp-
tionskurve der Zn®3-y-Strahlung wurde fiir die 0,51 MeV-Kompo-
nente diese experimentell bestimmte Kurve zugrunde gelegt.

Die Anordnung wurde ferner mit der y-Strahlung des Th (B +
C + (") gepriift. Diese Kontrolle ergab sowohl die richtigen Ab-
sorptionskoeffizienten wie die richtigen Intensititen der inten-
sivsten Komponenten der Th (B + C + C") y-Strahlen®).

Die Absorptionskurven der Zn®3-p-Strahlung wurden mit einem
y-Ziéhlrohr, dessen Kathode aus Messing, sowie einem solchen,
dessen Kathode aus Blei bestand, aufgenommen. Der Verlauf der
beiden Absorptionskurven (Fig. 4 und 5, Kurven I) ist voneinander
verschieden, da die Sensibilitdtsverhidltnisse der beiden Z&ahlrohre
fiir die drei y-Strahlkomponenten verschieden sind. Demnach sind
die relativen Stosszahlen der drei Komponenten, in welche die
beiden Kurven zerlegt werden, stark ungleich. Nach Division der
Stosszahlen durch die fiir die beiden Z#hlrohre bekannten Zahlrohr-
ansprechwahrscheinlichkeiten®) ergibt sich in beiden Fallen inner-
halb der Fehlergrenzen fiir die relativen Intensititen der drei
Komponenten das gleiche Resultat, was fiir die Zuverlissigkeit der
Zerlegung spricht. In der folgenden Tabelle sind die Messergebnisse
zusammengestellt.

0,51 MeV 0,96 MeV 1,89 MeV
:Zfll;ssingzdhlrohr .
Relative Stosszahlen . Z 100 8,9 8,0
Zahlrohrsensibilitat. . . . &€ 2,2%00 | 4,8%00 11.0%
Relative Zahl der emittier-
ten Quanten . . . . . J 100 4,1 1,6
Bleizdhlrohr
Relative Stosszahlen . . . Z 100 5,8 3.1
Zahlrohrsensibilitat. . . . e T.2%0 | 8,8%% 14,69/,
Relative Zahl der emittier-
ten Quanten . . . . . J 100 4,9 1,5
J 100 (4,5 4+ 0,8) | (1,6 + 0,8)
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Die Intensitat der schwachen 2,60 MeV-y-Linie hatten wir aus der
Intensitdt der Comptonelektronen auf ein Achtel der Intensitét
der 1,89 MeV-y-Linie abgeschétzt. Thr Beitrag zur Gesamtintensitét
der y-Strahlung betrdgt also nur 0,29, und brauchte deshalb bei
der Zerlegung der Absorptionskurve nicht beriicksichtigt zu werden.

V. Das Positronenspektrum des ZmnS$3,

Es war nun das Positronenspektrum des Zn®3 auszumessen. Ver-
wendet wurde ein magnetischer Halbkreisspektrograph mit ¢ =
10 ¢cm Bahnradius. Das gemessene Spektrum ist in Fig. 6 einge-
zelchnet. Aufgetragen sind die Einzelstosszahlen dividiert durch He
in Funktion von Hp. Die Dicke der Zaponlackfolie des Zahlrohres
betrug 0,3 u, so dass sich eine Korrektur beziiglich der Absorption
durch diese Schicht eriibrigte. Das Priiparat, in Form von Zink-
sulfid vorliegend, war mit nur sehr wenig Trégersubstanz geféllt
und befand sich auf einem schmalen und diinnen Seidenpapier-
streifen.

N
150
100
Emax=236 MeV
50 9000 QOersted cm
AT —~ T
V4 / >\/ \7\ .
NP QUTME ™ Er 140 Mey Er238 e
2000 4000 6000 8000 Qersted t:%

Fig. 6.
Positronenspektrum des Zn®3.
L. Gesamtspektrum (gemessene Stosszahl durch Hpg dividiert).
II. Teilspektrum 1 III. Teilspektrum 2 IV. Teilspektrum 3.

Fur die Bestimmung der oberen Grenze wurden Koinzidenzen
gezéhlt und hierfiir ein Wert von

Ho = 9420 QOersted-cm

< max

gefunden, dem eine Energie von

E(B%)max = (2,36 + 0,04) MeV

entspricht.
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Der Form des Spektrums sieht man nicht ohne weiteres an, ob es
einfach oder komplex ist. Wie die Analyse nach FErmI zeigt, ist
es sicher kein einheitliches Frrmi-Spektrum. Die Giltigkeit der
Fermr'schen Theorie fiir mittlere Kernladungszahlen und fir er-
laubte Ubergéinge scheint hinlinglich bewiesen. Bei der Zn®3-
Umwandlung handelt es sich, wie aus dem Sargent-Diagramm er-
sichtlich ist, um einen erlaubten Ubergang. (Das Matrixelement
berechnet sich nach Fermi zu M = 0,7.) Der Analyse wurde die
ausgezogene gemittelte spektrale Impulsverteilung der Fig. 6

i

t

15

10

2 3 4 5 were 5

mec?
Fig. 7.
Fermi-Diagramm des Positronenspektrums des Zn®2,

zugrunde gelegt. Das Frrmi-Diagramm (Fig. 7, Kurve I) verlduft
tiir hohe Energiewerte geradlinig. Der extrapolierte Wert der oberen

Grenze des Spektrums W, =1+ IZL; = 5,62 ist in sehr guter

Ubereinstimmung mit dem direkt gemessenen Wert W; = 5,62,
entsprechend K, , = 2,36 MeV. Fir Energiewerte, die kleiner
als W =4 sind, weicht die Kurve vom geradlinigen Verlauf ab.
Eine Abweichung unterhalb W, = 8,74 ist zu erwarten, da die
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y-Linie von 0,96 MeV mit einem Teilspektrum der maximalen

Energie B2 = (2,36—0,96) MeV = 1,40 MeV

W, = 8,74, gekoppelt sein diirfte.

Zur Analyse des gemessenen Spektrums verfahren wir folgender-
massen: Wir subtrahieren vom Gesamtspektrum das energiereichste
Teilspektrum der Maximalenergie 2,36 MeV, fir welches wir
FeruI-Verteilung auch unterhalb W = 4 voraussetzen. Das FErRMI-
biagramm des Differenzspektrums (Fig. 7, Kurve II) zeigt beil
grosseren Energien wieder einen geradlinigen Verlauf. Die Stelle,
wo diesmal eine Abweichung von einer Geraden eintritt, stimmt
mit der Maximalenergie W5 = 1,92 eines dritten Teilspektrums, das
mit der 1,89 MeV-y-Linie gekoppelt ist, tiberein. Es erscheint daher
gerechtfertigt, auch fir das zweite Teilspektrum der Maximalenergie
W nax 2 = 8,74 FERMI-Verteilung vorauszusetzen.

Kot
105
20

16 1

172

——  Hp
2500 5000 7500 10000 UOersted cm
Fig. 8.
Koinzidenzen der Positronen mit Kern-y-Strahlung.

In Ubereinstimmung mit der Analyse der y-Strahlung ist das
Positronenspektrum des Zn®3 als aus drei Teilspektren bestehend
anzusehen, wovon das erste direkt in den Grundzustand des Cu®3,
das zweite in das 0,96 MeV-Niveau und das dritte in das 1,89 MeV-
Niveau fihrt.

Diese drei Partialspektren sind in Fig. 6 aufgetragen. Abgesehen
davon, dass schon infolge ‘der zweimaligen Differenzenbildung die
Ungenauigkeit des Intensititswerts des dritten weichsten Teil-
spektrums am grossten ist, wird iiberdies vorwiegend bel diesem
infolge Riickstreuung und Energieverlust der Positronen im Pré-
parat die Intensitét iberschitzt. Die relativen Intensitéten ergeben

sich zu: N (8Y): N () : N(p%) =100:10:5.
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Auch Koinzidenzmessungen zur Untersuchung der zeitlichen Kor-
relation von Positronen und Kern-y-Emission zeigen, dass ein ge-
ringer Bruchteil der Positronenemission zu angeregten Niveaux
fihrt. Die Koinzidenzrate, d. h. die Zahl der f+-y-Koinzidenzen pro
gezéhltes Positron wurde mit der magnetischen Halbkreisspektro-
graphen-Anordnung der Fig.8 in Abhiéngigkeit der Positronen-
energie bestimmt., Fir Hp-Werte, die grosseren Energien als der
oberen Grenze des zweiten Teilspektrums entsprechen, hort die
Koinzidenzfahigkeit der Positronen auf.

VI. K-Einfang des Zn63,

Es 1st zu erwarten, dass der Positronenstrahler Zn%3 die Um-
wandlung in Cu®?® auch durch Einfangen eines Elektrons der K-
Schale vollziehen kann. Der K-Einfang #ussert sich in der Emission
der Kupfer-Rontgenstrahlung.

J/Min

8000 1

7000

J-—-——-#—————-—é—-

d
o 02 03 04 05  0F mma

logJ

OZR

—— ¢ d Absorber

Z-J Vé'— Blei

o Quelle

V/; « Blei

30

25

o1 02 03 04 mmie

Fig. 9.
Absorption der Réntgenstrahlung des Zn®. (Al-Absorber.)

Die Emission der Kupfer-K-Strahlung bei der Umwandlung des
Zn% konnte in der Tat nachgewiesen werden. Fig. 9 zeigt die
Messanordnung. Die Positronen wurden durch ein Magnetfeld vom
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Zahlrohr weggelenkt, und es wurde verifiziert, dass bei der ge-
troffenen Anordnung keine Elektronen vom Préparat, Absorber
usw. ins Zahlrohr gelangen konnten. Die Absorptionsmessung in
Aluminium zeigt neben dem Untergrund der y-Strahlung die An-
wesenheit einer weichen Strahlung mit einem Absorptionskoeffi-
zienten u/o = 49,0 cm?/g, welcher derjenige der Kupfer-K-Strah- -
lung ist. Dass es sich wirklich um die Kupfer-K-Strahlung handelt,
zeigt die Tatsache, dass diinne Folien von Kobalt (0,0105 g/cm?)
die Rontgenstrahlen praktisch vollstdndig absorbieren, wéhrend
Nickelfolien gleicher Dicke sehr viel durchlassiger sind (siehe

#/9
logd
! 300
34 ] :
1 i i
KB 1% Ka 1§  Ke 16 AE
Lu Zn Cu
32
3,07
28
26
d .
001 . 002 003 004 grfema Ni

Fig. 10.
Absorption der Rontgenstrahlung des Zn®3. (Nickel-Absorber.)

Fig. 10). Die K «-Linien des Kupfers Ka;, 4 = 1,5412 AE, Ka,, 4 =
1,5874 AE liegen zwischen den K-Absorptionskanten des Kobalts
A = 1,6040 AE und des Nickels 2 = 1,4839 AE.

Da keinerlei intensive Konversionslinien vorhanden sind, ist die
Kupfer-K-Strahlung das Anzeichen einer Umwandlung des Zn®?
durch K-Einfang in einem gewissen Bruchteil der Zerfallsprozesse.

Aus den relativen Intensititen der Vernichtungsstrahlung und
Rontgenstrahlung kann die relative Wahrscheinlichkeit des K-
Einfangs grob zu 5—109, abgeschiitzt werden.
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Die Werte fiir die relativen Wahrscheinlichkeiten des K-Einfangs,
die sich aus der FErm1’schen Theorie des Betazerfalls fiir erlaubte
Ubergiinge berechnen lassen (MoLLER?)), sind :

b Rel. Wahrscheinlichkeit von
ereang K-Einfang und B+-Emission
1. Zn® —Cu® M = (%}—) = 0,037
w4 /1
Wx
2. Znés—Cus? (0,96 MeV) 1 _~( TE) =021
+ /2
Wk
3. Zn® _Cu® (1,89 MeV) 7= (%) = 38
+ /3
. W
4. Zn%—Cu® (2,60 MeV) by =|—7) = o0
+ /4

VII. Termschema.

Die Energiedifferenz der Grundzustiinde der beiden Kerne Zn®?
und Cu®® ist gleich der Maximalenergie der Positronen AM =
(2,36 4- 0,04) MeV + mc? (Differenz der Atommassen = 4 M +
me? = 3,38 MeV).

Durch Positronenemission und K-Einfang werden zwei Niveaux
bei E;=(0,960 4-0,008) MeV und E;=(1,89 -+ 0,06) MeV angeregt.
Die Anregungswahrscheinlichkeiten koénnen aus den Intensitéts-
verhéltnissen der y-Linien unter Zuhilfenahme der theoretischen

» W : .
Werte fiir 2= - berechnet werden. Es wird dabei vorausgesetat,

dass der Uberganzg vom 1,89 MeV-Niveau aus stets in den Grund-
zustand geht und also vom Kern keine y- Quanten in Kaskade emit-
tiert werden. (y—y)-Koinzidenzmessungen zeigen in der Tat ausser
der simultanen Emission der zwei Quanten der Vernichtungsstrah-
lung keine Anzeichen einer Emission von p-Quanten in Kaskade
durch den Atomkern. _

Das dritte Niveau bei B = (2,60 + 0,08) MeV kann aus Ener-
giegriinden nur durch K-Einfang angeregt werden. Trotz dem Auf-
treten harter Sekundér-v-Strahlung (siehe Abschnitt IX) scheint
uns die 2,6 MeV-Komponente als Kern-y-Linie gedeutet werden
zu miussen.

Als Verhiltnis der Intensitidten hatten wir gefunden

J (?’0,51 Mev) o (?0,96 wev) : J (Viowmev): (?2,6 wey) = 100:4,5:2:0,2.

Da auf die Emission eines Positrons zwei 0,51 MeV-Vernichtungs-
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quanten fallen, erhdlt man auf die Totalzahl der emittierten POSI-
tronen bezogen

J (BT + B3 +B3): g (Voosmev): J (Y10 mev): J (Vo6mev) = 100:9:4:0,5.
Mit N(y) = N(8*) + N(K) — N(8+)-(1 + 4) ergeben sich

" Intensitat pro zerfallenden
Ubergang 7165 Keorn
3 i _
, +
1. Zn®—Cy®? Grundzustand N (B 0,85
N (K,) 003
—_— N (8h 0,07
2. 7Zn3_(Cubs i MeV-N 9 ,
n u 0,960 Me iveau N (K. M 0.01
T +
3. Zn®—Cu®® | 1,89 MeV-Niveau ?v E%s)) | gjg;
4, Zn®-—Cuss 2,60 MeV-Niveau N (K,) 0,005

N(BF): N(8%): N(B+) — 100:8:1.

MeV
Zn$3(383 Minuten)
3 9
/
: —
+{49%)
(Emax=047MeV)
2,60 MeV
2
e*(7%)
(Emax 3 140 MPV)
189MeV
1
e*85%
rsma; 236MeV)
QQ&B Mey
fa 18-10-%)
il i o Cuzs:
Fig. 11.

Termschema der Zn%3-Cu®3-Umwandlung.
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Die so aus den Intensititen berechneten Anregungswahrschein-
lichkeiten durch Positronenemission lassen sich vergleichen mit
den aus der Fermi-Analyse des Positronenspektrums folgenden,

fir welche
N(FH: N(B3): N(pL) =100:10:5

gefunden worden war. Innerhalb der Fehlergrenzen sind die nach
den beiden génzlich verschiedenen Methoden bestimmten Wahr-
scheinlichkeiten der Positroneniibergéinge in den Grundzustand und
in das 0,960 MeV-Niveau in Ubereinstimmung. Dass die FErmI-
Analyse des Spektrums fiir die Intensitéit des weichsten dritten Par-
tialspektrums, und damit fiir die Anregungswahrscheinlichkeit des
1,89 MeV-Niveaus einen zu grossen Wert ergibt, war auf Grund des
im Abschnitt V Gesagten zu erwarten.

VIII. Dosimetrie der ZnSé3-Priiparate.

Da das Umwandlungsschema des Radio-Zinks nun bekannt ist,
kann auch die Absolutintensitit von Zn¢®3-Praparaten bestimmt
werden. Zweckmissig ist es, eine Absolutmessung der Intensitét
der y-Strahlung vorzunehmen. Wird die y-Intensitéit mit einem
Messingzéhlrohr (Wandstirke 1 mm, Fillung 100 Tor Argon,
10 Tor Alkohol) gemessen, so bestimmt sich die absolute Préaparat-
stirke aus der gemessenen Stosszahl Z (sec—!) zu

Z (Zn®3) Z (Zn®)
63y —
S (Zn ) o ZEK NK e (#pp 1H+ucy - 014 2-1,08-107%°

K

8 = Anzahl der pro Sekunde zerfallenden Zn®%3-Kerne
vid S AR

s = Intensitdt in Millicurie = 372107

o« = Raumwinkel

eg = Zahlrohrsensibilitit
4x = Absorptionskoeffizient.

Das Préparat ist dabei allseitig mit einem 1 cm dicken Bleiab-
sorber umgeben.

Fir die Auswertung der Summe, die sich tiber die Beitridge der
vier Komponenten der p-Strahlung erstreckt, wurden die Intensi-
titen N;, die im vorangehenden Abschnitt angegeben sind, und fiir
die zugehorigen Zahlrohrsensibilititen die Werte nach®) zugrunde
gelegt.

Will man die Absolutintensitét durch eine Vergleichsmessung mit
einer Standard-y-Strahlenquelle bestimmen, so hat man fiir diese



Die radioaktive Umwandlung des Zn®3, 513

die entsprechende Summe der Intensititen der einzelnen Kompo-
nenten zu ermitteln. So ist fiir eine Vergleichsquelle Ra (B + C)
2eg Nge~lpp 17ucu®19 = 8.9-10-3 fiir 1 em Bleifilterung. Fiir die
K

Intensitdten Ny, des Radiums sind die Werte von Ervis und AsTox10)
(vgl. G. J. S1zoo, H. WiLLEMSEN!?) eingesetzt worden.

Experimentell ergab sich fiir ein Radiumpridparat der Stirke
1,08 Millicurie die Stosszahl 130 pro Sekunde und daraus mit dem
Raumwinkel « = 0,75-10-3 X = 4,3-10-3, KEine bessere Uber-
einstimmung mit dem berechneten Wert ist in Anbetracht der Un-
sicherheit der N.-Werte und der nicht vollkommenen Ausblendung
des Strahlenbiindels nicht zu erwarten.

Ra(B+C)

Znu

1 2 3 4 5 6 cn Blei
Absorberdicke

Fig. 12.
Absorption der y-Strahlung von Zn®3 und Radium in Blei. (Messingzéhlrohr.)

Durch Vergleich der Zahlrohrstosszahlen der beiden y- Quellen
ergibt sich fiir die Zn®3-Priparatstirke

Z (Zn“3) 2 (Ra) f( ) Z (Zn‘“”)
Z([Ra) X (Zn®?) " Z (Ra)

S(Zn*3) =

Die Genauigkeit ist durch die angefithrten Unsicherheitsfaktoren
beschréinkt und nicht héher als 209, zu bewerten. Der Vergleichs- .
33
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faktor f(x) wurde fiir grossere Bleifilterdicken « aus den bet gleicher
geometrischer Anordnung (siehe Fig. 4) experimentell bestimmten
Absorptionskurven der Radium- und der Zn®3-y-Strahlung (Fig. 12)
ermittelt. Der Intensitdtsvergleich liefert unter Berticksichtigung
des Wertes f(1 cm) = 3,6 die f(x)-Werte bel grosserer Filterdicke
(siehe Fig. 13).

fix)

15
101 63)=f () 2Zn")
S(Zn%)=f(x) 7 (Ra) S(Ra)
S Praparatstirke
(Zerfallende Kernelsec)

5 Z  Zihirohrstosszahl | sec
B

'

i

]

:

y

2 3 & 5§ & cmBli

Fig. 13.
Vergleich der Zahlrohrstosszahlen von Zn®3- und Radium-Praparaten.
(Messingzéahlrohre.)

IX. Sekundir-y-Strahlung des Zn6é3.

Bei der Zerlegung der Absorptionskurve der Zn®3-y-Strahlung
in die Komponenten der drei intensivsten y-Linien hatten wir die
Annahme gemacht, dass der gesamte Intensitétsanteil den Kern-y-
Linien zuzuschreiben sei. Wie die im folgenden beschriebenen Ex-
perimente zeigen, liegt der Intensitdtsanteil energiereicher Se-
kundérstrahlung innerhalb der Fehlergrenzen, die durch die Zer-
legung in Komponenten auftreten.

Fir die Erzeugung von Sekundir y-Strahlung neben den Comp-
tonkomponenten fallen zwei Prozesse in Betracht. Erstens wird beil
der ,,innern‘‘ und ,,dusseren‘ Bremsung der Positronen im Coulomb-
feld des Zerfallkernes beziehungsweise im Absorber ein konti-
nuierliches y-Spektrum emittiert. Zweitens lasst die Dirac’sche
Theorie des Elektrons erwarten, dass bei der Annihilation der Posi-
tronen ausser der 0,51 MeV y-Strahlung eine schwichere, hértere
y-Strahlung mit kontinuierlicher Spektralverteilung auftritt. Diese
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sollte bei der Annihilation bewegter, noch nicht abgebremster Posi-
tronen entstehen und zum Teil als Einquantenstrahlung mit der
Energie grosser als 2mc? — der gesamten Ruhmasse des Positron-
Elektron-Paares zuztiglich der kinetischen Energie des Positrons —
emittiert werden. Die Bremsstrahlung von f—-Strahlern ist zuerst
von AsToN!?) beim RaE nachgewiesen worden und auch bel an-
deren f~-Strahlern von StamEL und Krprer13), Wu3) u. a. unter-
sucht worden. Die harte Anmhﬂatlonsstrahlung 1st dagegen direkt
noch nicht beobachtet worden.

Bei Positronenstrahlern wird der Nachweils einer wenig intensiven
Sekundérstrahlung durch den starken Untergrund der 0,51 MeV
Annihilationsstrahlung erschwert. Es schien uns trotzdem mdoglich,
zum mindesten den hiirteren Teil des Sekundérspektrums zu
messen.

Absorptionsmessungen der Zn®3-p-Strahlung in Blei ergaben
keinen emdeutigen Unterschied der Absorptionskurven, wenn die
Absorption der Positronen in Al, bzw. in Pb stattfand. Im letzteren
Falle sollte die Sekundérstrahlung verstdrkt auftreten. Dagegen
konnte eine harte Sekundérstrahlung beim Zn®* durch Ausmessen
der Comptonelektronen mit der Borar’schen Koinzidenzanordnung
beobachtet werden. Die Messanordnung war die folgende: Das
Zn**-Priparat befindet sich in einer diinnen Zellophanhiille ein-
geschlossen in fest fixierter Lage zwischen den zwel Absorbern a
(siehe Fig. 14). Diese bestehen aus 5 mm dicken Aluminiumplatten,
auf denen einseitig 1,5 mm dicke Bleifolien aufgeschraubt sind. Die
Absorber kénnen gedreht werden, so dass die Annihilation der Posi-
tronen abwechslungsweise in Aluminium oder Blei stattfindet. Eine
zusitzliche 3 em dicke Bleiplatte schwicht die 0,51 MeV-y-Strah-
lung um einen Faktor 200. Zuerst wurde mit dieser Anordnung die
Absorption der Comptonelektronen gemessen. Die Aluminiumseiten
der Absorber & waren dem Priparat zugekehrt. Kurve Ia der
Iig. 14 zeigt die Zahl der Koinzidenzen in Funktion der Dicke d
der zwischen die Zihlrohre eingeschobenen Aluminiumabsorber.
Die Kurve lisst sich zerlegen in die Anteile der Comptonelektronen
der vier y-Linien; 609%, der bei d = 0 e¢m registrierten Koinzidenzen
rithren von der 1,89 MeV y-Lanie her.

Nun wurde untersucht, ob sich ein Unterschied in der Koinzidenz-
zahl feststellen ldsst; je nachdem die Annihilation der Positronen
in Aluminium oder in Blei erfolgt. Mit den Aluminiumabsorbern d =
0,5 mm spricht die Messanordnung nur auf Comptonelektronen
einer y-Strahlung, die energiereicher als 0,8 MeV ist, mit d = 0,8 mm
nur auf solche tiber 1 MeV an. Die Differenzmessungen ergaben eine
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Erhohung der Koinzidenzzahlen bei allen Al-Absorbern der Dicke
d =0 mm bis d = 0,8 mm um 5 bis 2,59, wenn die Pb-Seiten der
Absorber @ dem Praparat zugewandt waren. (I'ig. 14, Kurve 1la).
Sie zeigen also eindeutig eine Sekundér-y-Strahlung an.

Um zu entscheiden, ob der beobachtete Effekt der &usseren
Bremsstrahlung oder der harten Annihilationsstrahlung zuzuschrei-
ben 1st, haben wir die beobachteten Differenzkurven mit den fiir
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Absorption der Comptonelektronen der y-Strahlung des Zn®2 und UX,.

beide angefiihrten Prozesse berechneten verglichen. Die Intensitét
und spektrale Verteilung der Bremsstrahlung wurde nach den
Formeln von HeirLer1%) berechnet unter Annahme einheitlicher
Energieverluste der Positronen im Absorber. Pro Zn®3-Positronen-
zerfall sind 0,03 Bremsquanten mit Energien tiber 1 mc? zu er-
warten (Fig. 15, Kurve Ila). Der Berechnung der Spektren der
harten Ein- und Zweiquantenannihilationsstrahlung wurden die von
BereE®) berechneten Wirkungsquerschnitte zugrunde gelegt.

Vergleichsweise wurde das Bremsspektrum auch fiir den g~ -
Strahler UX, berechnet, dessen Maximalenergie und spektrale
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Verteilung bei hohen Energien nur wenig verschieden sind von
denjenigen des Positronenstrahlers Zn?®3,

Aus den berechneten Sekundir-y-Spektren lasst sich die Diffe-
renz der Absorptionskurven der Comptonelektronen bei Absorption
der Positronen in Blei bezichungsweise in Aluminium ableiten, da
der Verlauf der Absorptionskurve von Comptonelektronen fiir mono-
chromatische y-Strahlung verschiedener Energie aus Eichmessun-
gen und auch die relative Sensibilitdt der Anordnung bekannt ist.
(Siehe z. B. BLeuLEr und ZoNT1l7)).

N zns.! N
Ia IIa %
ﬂ‘f‘ ﬂ-
2 3 4 S W 2 3 4 5 W
me? mc?
Nik) Nik)
3
0t an 102 “
o Bremsstrahlung 5 Bremsstrahlung
Ia
41 g
2-Qu. Annihilations-
3 shahlung 3
2 Ma 2'
11 +Qu.Ann. Sir 1 Ib
* N K
2 3 4 5 ‘mc‘ 2 3 4 5 me

Kig. 15.
Sekundéar-y-Strahlung des Zn®2 und UX,.

Im Falle des UX, stimmt der Verlauf der berechneten Absorp-
tionskurve (Fig. 14, Kurve I1Ib) gut mit dem gemessenen iiberein.
Bei der Absorberdicke d = 0 mm wurde die berechnete Kurve an
- die gemessene angeschlossen, da der Raumwinkel der Anordnung
unbekannt 1st. Der selbe geometrische Faktor wurde bentitzt, um
beim Zn®® die berechneten Differenzkurven an die bekannte Inten-
sitdt der Kern-y-Strahlung anzuschliessen. Wird bei der Zn®3-y-
Strahlung nur das Bremsspektrum beriicksichtigt, so liegt die theo-
retische Kurve (Fig. 14, IITa) wesentlich unter der experimentell
bestimmten. Man erhilt dagegen gute Ubereinstimmung, wenn man
die Spektren der harten Annihilationsstrahlungen mitberticksichtigt.
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Mit einem lichtstarken Spektrographen sollte es moglich sein,
die Sekundérelektronen der harten Annihilationsstrahlung direkt
auszumessen und den Effekt quantitativer, als es hier geschehen ist,
zu untersuchen.

Herrn Prof. Dr. P. ScuerrER sprechen wir unseren besten Dank
aus fiir sein Interesse an dieser Arbeit.

Ziirich, Physikalisches Institut der E. T. H.
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