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Die Erscheinung des radioaktiven Riiekstosses
im Dienste von Diffusionsuntersuchungen.

Von
G. v. Hevesy und W. Seith.

Bei der Untersuchung der Diffusion zwischen zwei festen Me-
tallen wurden je nach dem untersuchten Metallpaar sehr verschiedene
Ergebnisse erzielt. Teilweise wurde keine Vermischung nachge-
wiesen, teilweise konnte man betrichtliche Diffusionsgeschwindig-
keiten feststellen., So fand ROBERT AUSTEN in seinen klassischen
Untersuchungen iiber die Diffusion des Goldes in festem Blei be-
reits bei 100° einen Diffusionskoetfizienten von 2.10—° cm? Tag—,
also eine Diffusionsgeschwindigkeit, deren Wert bereits das 1075-
fache der Golddiffusion in geschmolzenem Blei erreicht. Die zahl-
reichen Versuche, die iiber Diffusion in festen Metallen ausgetiihrt
worden sind, lieBen keine einfachen GesetzmiBigkeiten erkennen. In
der Hoffnung eher zu solchen zu gelangen, wenn man statt die Diffusion
zweier verschiedenen Metalle ineinander zu studieren — wo ja die
Diffusion meistens von einer chemischen Reaktion begleitet wird — den
Platzwechsel der Atome in einem metallischen Element untersucht,
wurden Untersuchungen iiber die Selbstdiffusion in Blei in Angriff ge-
nommen. Man kann in erster Anndherung die Atome der Bleiisotope
als vom Standpunkt der Diffusion identisch betrachten und es liefert
dann die Diffusionsgeschwindigkeit der radioaktiven Bleiatome in ge-
wohnlichem Blei die Selbstdiffusionsgeschwindigkeit im Blei. Bei den
ersten Versuchen ') hat man auf eine Bleistange im Vakuum Radio-
blei geschichtet und erhitzte das erhaltene System ein Jahr lang
bei etwa 280° Dann wurde die an das Radioblei grenzende, urspriing-

Y J. Grou und G. v. Hevesy, Ann. d. Phys. 65, 216, 1921.
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lich inaktive Bleischicht auf das Vorhandensein von RaD elektro-
skopisch untersucht. Das Resultat war negativ. Da die geschilderten
Versuche ergaben, dal die Selbstdiffusion im Blei jedenfalls eine
sehr langsame ist (kleiner als 10—* cm? Tag—! bei 280°), muBte
eine empfindlichere Methode in Anwendung gebracht werden. Zu
diesem Zwecke wurde folgendes Verfahren eingeschlagen?!): Eine
Radiobleifolie von etwa 1, mm Dicke, sowie eine gewdshnliche
Bleifolie derselben Dicke wurden im Vakuum zusammengepreBt, das
System erwirmt und untersucht, ob a-Strahlen auf der urspriinglich
inaktiven Seite nunmehr nachweisbar geworden sind. Da die
Reichweite der a-Teilchen in Blei nur etwa 2-10—3 cm betragt,
konnen a-Strahlen nur dann auf der inaktiven Bleiseite nachweisbar
sein, wenn aktive Bleiatome in die inaktive Folie diffundierten.
Bei diesen Versuchen wendete man statt dem RaD das leichter zu-
gingliche ThB als Indikator an, d.h. man untersucht die Diffusions-
geschwindigkeit des Bleiisotopen ThB in gewdhnlichem Blei. Die
-a-Strahlen weist man elektroskopisch, oder, um von den gleichfalls
vorhandenen B-Strahlen nicht gestért zu werden, durch Z#hlung
der Scintillitionen nach. Da die Diffusionskonstante dem Quadrat
der Schichtdicke proportional ist, lassen sich mit Hilfe der geschil-
derten Methode Dbereits wesentlich geringere Diffusionskonstante
bestimmen, als mit der zuerst beschriebenen. Die Methode wurde
in verschiedenen Variationen angewandt, die eine weitere Ver-
groBerung der Empfindlichkeit ermdglichten. Man maB z. B. die
Abnahme der Zahl der Scintillationen auf der aktiven Seite. Statt
eine aktive und eine inaktive Folie zusammenzupressen, sammelte
man einen unendlich diinnen Beschlag von ThB an der Bleiober-
fliche, zdhlte vor und nach dem Erwirmen die Anzahl der Scintilla-
tionen und berechnet aus der Grofe der Abnahme die Diffusions-
geschwindigkeit. Die geschilderte Methode ermdglichte. noch den
Nachweis einer der Konstante von 10~8 ¢m? Tag—! entsprechende
auBerordentlich langsamen Diffusion. Mit Hilfe dieser Methode
konnte bei 280° in Bleifolien eine D.K. von 1,5.10—% bei 326° (2°
unterhalb des Schmelzpunktes) eine von 1,4.10—* nachgewiesen
werden. Dieselbe Untersuchung an einem Bleieinkristall ausgefiihrt
ergab dagegen, daf die D.K. kleiner als 107® ist. In einem
Einkristall des Bleis kommen die Gitterkrifte, wenn auch nicht in
solchem MafBe wie in einem ,Idealkristall, doch geniigend stark

1) G. v. Hevesy und A. OBrurscHEwa, Nature, 115, 674, 1925.
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zur Geltung, um den im fliissigen Zustand sehr regen. Platzwechsel
(D.K. = 2 cm? Tag—') auf einen auflerordentlich - geringen Wert
herunterzudriicken. In einem kristallinen Metall, wo zahlreiche
mehr oder minder durchgreifende Gitterstérungen vorhanden sind,
kommen dagegen die beweglichkeitshemmenden Gitterkrifte nur,
je nach dem Ausmal der Storungen, zum Teil zur Geltung.

Nachdem auch nach der oben beschriebenen sehr empfindlichen
Methode keine Diffusion im Bleieinkristall nachgewiesen werden
konnte, sind wir zu einer noch empfindlicheren iibergegangen, die
gestattet, Vorginge in den obersten 100 Atomschichten einer Metall-
oberfliche zu beobachten und die wir in dem Folgenden beschreiben
wollen.

Die radioaktive RiickstoB.

Wir sammeln auf der Oberfliche einer Bleifolie ThB-Atome
(Bleiisotop). Diese kommen nach einigen Stunden ins Gleichgewicht
mit ihrem Zerfallsprodukte, dem ThC. Das ThC sendet a-Strahlen
aus und die ThC-Atome erleiden nach dem Aussenden eines a-Ge-
schosses einen RiickstoB. Die RiickstoBatome, die nunmehr im ThC
umgewandelt worden sind und eine positive Ladung tragen, kdnnen
auf einer negativ geladenen Flache gesammelt werden. Sie senden
u. a. y-Strablen aus, und durch Vergleich der p-Strahlung, welche
die aktive Bleifliche aussendet, mit der y -Strahlung der durch
RiickstoB abgeschleuderten ThC-Menge ermittelt man die Ausbeute
des RiickstoBes. FErwirmen wir jetzt die Bleifolie und diffundiert
das ThB in eine Tiefe von etwa 100 Atomen, so kdnnen die Riick-
stoBatome aus der Folie nicht mehr entweichen, denn wie die
Reichweitebestimmung zeigt, betrigt die Reichweite der RiickstoB-
atome in Blei nur gegen 2.107% e¢m, also die Dicke von rund
100 Atomschichten. Wahrend wir in der Lage waren, mit der
Hilfe der friiher geschilderten a-Reichweitemethode einen Diffusions-
koeffizienten von 10-8 ¢cm? Tag—! nachzuweisen, soll die Riickstof-

reichweitemethode den Nachweis von 10-8, also 10— er-

1
(1000)%"
moglichen, da ja die RiickstoBreichweite rund 1000mal kleiner ist,
als die «-Strahlenreichweiten. Unser Verfahren besteht demnach
darin, daB wir die RiicksoBausbeute vor und nach der Erwérmung er-
nmitteln; die Abnahme der letzteren zeigt die stattgefundene Diffu-
sion an. Will man die Empfindlichkeit der Methode weiter erhohen,
so stellt man die Versuche mit Bleioberflichen an, in die das ThB
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bereits zum Teil innerhalb der Reichweite eingedrungen ist. Das
148t sich z. B. durch Sammeln des aktiven Thoriumniederschlages
im elektrischen Felde erreichen, wobei ein Teil der ThB-Atome
durch Riicksto8 (der ThA-Atome) unter die Oberfliche gelangt,
oder durch Verminderung des auflerhalb der Folie liegenden Reich-
weiteanteils etwas durch Sammeln der RiickstoBprodukte bei er-
hohtem Drucke.

Anderung der RiickstoBausbeute mit der Temperatur.
Im folgenden seien einige Versuche angefiihrt, um die Brauch-
barkeit der Methode zu zeigen. ThB wurde in der Form eines
»aktiven Niederschlages“ auf einer Bleifolie gesammelt und die
RiickstoBausbeute vor und nach dem Erhitzen gemessen.

Zeit des Erhitzens RiickstoBausbeute

Temp. in C° in Stunden %
20 24 100
95 5 85
135 5 76
165 5 34
180 2,5 26
240 5 8
320 5 An der Grenze der Nach-
weisbarkeit.

Bei 95° befinden sich demnach die Bleiatome an der Oberfliche
einer Bleifolie bereits in beweglichem Zustande und bei 320° ist
die Beweglichkeit der Bleiatome in den obersten Atomschichten
eine so groBe geworden, daB innerhalb der 100 obersten Atom-
schichten nach 5 Stunden praktisch keine mehr von denen nach-
weisbar sind, die urspriinglich dort vorhanden waren. In roher
Anndherung 138t sich die Diffusionskonstante aus der Riickstofi-

R2
A’RZ
berechnen, wo R = Reichweite, A = RiickstoBausbeute und Z = Zeit
bedeutet. Es ergibt sich dann bei 165° wo R=2-10% cm, Z=
0,2 Tage und A = 0,34 betrigt, D =16.10—" cm? Tag~L.

Wie bereits erwihnt, dringt ein Teil der gesammelten ThB-
Menge, die aus ThA auf der Bleifliche entstanden ist, in die Blei-
folie ein. Dieser Teil braucht keine 2-10—% cm zu diffundieren um
der RiickstoBausbeute entzogen zu werden, vielmehr geniigt dazu
eine viel kiirzere Strecke, also eine noch kleinere D.G. wie die

ausbeute, falls die £ 50 %, betragt, nach der Formel D =
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oben angegebene. Um genauere Werte der D.G. zu erhalten, ist
es erforderlich, das ThB durch Destillation des auf einer Platin-
fliche gesammelten aktiven Niederschlags zu gewinnen, d. h. den
ThB-Dampf auf der Bleifliche zu kondensieren.

Wir haben ferner ThB auf Platin, Silber und Nickel gesammelt
und die RiickstoBausbeute nach erfolgtem Erhitzen bis zu 400° er-
mittelt, ohne jedoch eine Abnahme der RiickstoBausbeute feststellen
zu konnen; wogegen Cadmium ungefihr dasselbe Verhalten zeigte
wie Blei. Im Gegensatze zu denen der erstgenannten hoch schmel-
zenden Metalle befinden sich die an der Oberfliche des leicht
schmelzbaren Bleis und Cadmiums liegenden Atome in einem ge-
niigend beweglichen Zustande um ein Hineindiffundieren der ThB-
Atome zu ermoglichen.

Bei den besprochenen Versuchen haben wir sorgfiltig darauf
geachtet, daB die Bleioberfliche sich oberflichlich nicht oxydiert
und dem Einwand zu entgehen, dal wir nicht etwa den Austausch
zwischen Bleiatomen, sondern das Verhalten von Bleioxyd an einer
Bleifliche verfolgten. Diesem Einwand entgeht nun am besten durch
weitgehende Variation der Versuchsbedingungen. Wéahrend wir
einerseits diesen Weg einschlugen und uns weiter mit den Vor-
gingen an einer Bleifliche beschiftigen, gingen wir gleichzeitig
dazu iiber, die Vorginge an der Oberfliche von Bleiverbindungen
zu untersuchen, in erster Linie auf der von Bleioxyd.?)

Auf der Oberfliche einer geprefBten gelben PbO-Pastille sammelten
wir ThBO und untersuchten die Ausbeute nach erfolgter Erwirmung.
Die Pastillen wurden, bevor das PbO an ihrer Oberfliche gesam-
melt wurde, mehrere Stunden lang bei 500° getempert. Die Er-
gebnisse der zweistiindigen Versuche zeigen die folgenden Zahlen:

Temp. in C° RiickstoBausbeute ?/,
300 88
325 73
375 69
410 55

Bei 300° ist demnach bereits an der Oberfliche der PbO-Pastille
eine unmittelbar nachweisbare Beweglichkeit vorhanden. Als die
Temperatur, bei welcher PbO-Pulver sich zusammenballt, haben

1) Die Pastillen firbten sich beim Pressen mit 4000 kg cm? leicht
orangerot; ferner mufls bemerkt werden, dals die Riickstofsausbeute stark
von der Vorbehandlung der Pastille abhingt.
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G. TaMMANN und MANSURI ) 410° festgestellt und daraus geschlossen,
daB bei dieser Temperatur Atome des PbO eine so groBe Beweglich-
keit erlangt haben, dafl ein Zusammenballen des Pulvers nunmehr
erfolgen kann. Mit der Hilfe der sehr empfindlichen Riickstof-
methode 1468t sich schon bei 300° ein deutlicher Platzwechsel der
Bleiionen an der Oberfliche des Pulvers nachweisen. Wir hoffen
demnéchst iiber einen weiteren Ausbau der beschriebenen Methode
berichten zu konnen.

Der Freiburger Wissenschaftlichen Gesellschaft sei fiir die
Unterstiitzung dieser Untersuchung bestens gedankt.

Freiburg i. Br.,, April 1928.

1) G. Tammaxy und Q. A, Mansuri, Z. Anorg. 126, 121, 1923,

Lippert & Co. G.m. b. H., Naumburg a. S.
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