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Den Anstoff zur vorliegenden Arbeit haben Beobachtungen
gegeben, die bei der Beniitzung von Polonium als a-Strahler fiir
die Versuche tiber Xkiinstliche Atomzertrimmerung in Wien! ge-
macht worden sind. Seitdem nachgewiesen ist?> daB «-Strahlen
dieser Energie zertrimmernd wirken konnen, werden zu den er-
wihnten Versuchen, soweit als angingig, Poloniumstrahlungsquellen
verwendet, die gegeniiber anderen den Vorteil besitzen, keine
storende B- oder y-Strahlung zu liefern und an Intensitdt wahrend
der in Betracht kommenden Zeit praktisch konstant zu bleiben. Ge-
wisse Erfahrungen mit sehr hochkonzentrierten Poloniumpriparaten
haben nun jedoch auf eine Verdnderung an Reichweite eines Teiles
der ausgesendeten o-Teilchen hingedeutet, ein Effekt, der dadurch
erklart werden kann, dafl das Polonium in die Metallunterlage, auf
der es meist elektrolytisch aufgetragen ist, eindringt. Ist diese Er-
scheinung allgemein, so wire damit das Arbeiten mit Polonium als
Strahlungsquelle einigermaflen kompliziert, da stets eine genaue Fest-
stellung der Reichweiteverteilung unter den ausgesandten a-Teilchen
den quantitativen Zertriimmerungsversuchen vorangehen miifite.
Eine solche Feststellung ist aber kaum in allen Féllen mit ge-
nigender Genauigkeit durchfiihrbar.

Es ist auflerdem zu erwédhnen, dafl die nicht unerheblichen
Schwankungen in der Bestimmung des Wertes der Zerfalls-
konstanten von Polonium ebenfalls zur Erwidgung Veranlassung ge-
geben haben, in einer verhdltnisméBig raschen Diffusion des ver-
wendeten Poloniums in seine metallischen Unterlagen flir diese
Tatsache eine Erkldrung zu suchen.? Auf die Untersuchungen von
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Stéphanie Maracineanu! werden wir spdter noch eingehend zu-
rickkommen miussen.

Zweck der vorliegenden Untersuchung war es, nachzuseisen,
in welchem Ausmafie und in welche Metallunterlagen eine solche
erhdohte Eindringung des Poloniums erfolgt, die fiir den erwdéhnten
storenden Effekt verantwortlich zu machen wire.

Die bekannte Erscheinung der Eindringung radioaktiver Sub-
stanzen in ihre Unterlage durch Riicksto, hervorgerufen durch den
Zerfall der Muttersubstanz oder (wie E. Dorn? nach Versuchen von
O. Demmler an Polonium nachwies) benachbarter Teilchen, kann
keine Rolle spielen. Wie die Untersuchungen von L. Wertenstein3
und von E. Rie#* gezeigt haben, betrdgt die mittlere Eindringungs-
tiefe in diesen Féllen nur etwa 10 bis 20 py, ein Wert, der zwei
bis drei Grofienordnungen unter dem hier in Betracht kommen-
den liegt.

Zur Frage der Diffusion des Poloniums in feste Metalle
liegen Versuche von J. Groh und G. v. Hevesy?® und G. v. He-
vesy und A. Obrutsheva® vor. Die erstgenannten Autoren gingen
so vor, daff in einem Rohrchen inaktives und mit Radium D ver-
setztes Blei in geschmolzenem Zustande libereinander gelagert und
die so zusammengesetzte Sdule im Vakuum durch 400 Tage
dauernd auf 280° C gehalten wurde. Die Priifung des vordem in-
aktiven Teiles der Sdule auf ein Vordringen der Aktivitdt fiel
negativ aus. Hevesy und Obrutsheva haben dann durch Szintil-
lationsbeobachtungen die Diffusion von Polonium selbst in Blei bei
‘hohen Temperaturen verfolgt und gelangten zur Feststellung einer
Diffusionskonstanten von 1-3 X 107%¢m?/Tag bei 310° C.

Versuchsanordnung.

Wir haben als Unterlagematerial fiir das Polonium moglichst
homogene Metallfolien von 2 bis 13 Stdarke gewihlt (nur im
Falle des Bleies betrug die Dicke der Folien 100 p). Untersucht
wurden die folgenden Metalle: Aluminium, Eisen, Nickel, Kupfer,
Silber, Gold und Blei. Wo solche zur Verfligung standen — im
Falle von Gold und Nickel — wurden Folien von C. Miiller,
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E. Rie, Mitt. a. d. Ra.-Inst. Nr. 141, diese Ber. 730, 283, 1921.
5J. Gréh und G. Hevesy, Ann. d. Phys. 65, 216, 1921.
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Berlin verwendet, die sich durch besondere Homogenitiit und Loch-
freiheit auszeichnen.

7Zum Nachweis der Eindringung des Poloniums in die Metall-
unterlagen wurde die Szintillationsmethode gewiihlt, die fiir diesen
7weck weitaus am empfindlichsten
erscheint.  Er geschah in der
Weise, dafl die Metallifolien mit
Polonium einseitig aktiviert und
nierauf die die Kolien durchdrin-
gende = - Strahlung  untersucht
wurde. Dabei mufite streng darauf
geachtet werden, daf3 die sorgfiltig
sereinigten Folien auf der zu ak-
tivierenden  Seite nicht -irgend-
welchen zerstdorenden Einfliissen
durch Séurewirkung und der-
sleichen ausgesetzt werden und
andererseits die Riickseite der
Folien vollig unverseucht von ra-
dioaktiven Substanzen erhalten
hleibt. Das Verfahren, welches zur
Herstellung derartiger Praparate am
veeignetsten erschien, ist das der
Destillation des [Poloniums. Wir
haben eine grofie Reihe von Ver-
suchen unternommen, um die Fak-
toren, die bei dieser Methode eine
Rolle spielen, genau zu unter-
suchen und sie quantitativ auszu-
gestalten. Uber diese Versuche
soll in einer besonderen Abhand- J
lung eingehend berichtet werden. )-
Hier moge nur an Hand der
Fig. 1 die fir den vorliegenden
lfall  gewdhlte Anordnung kurz R
skizziert werden.

S st gin .Doppelhohlkonus \\— .
aus Glas mit einer Gesamthohe
von 40mm und einer lichten
Weite an der engsten Stelle von
10mm. In diesen ist einerseits
ein Glasrohr R eingeschliffen, in
dem an der engsten Stelle, ebenfalls eingeschliffen, ein Rohr G
zentrisch sitzt. Platineinschmelzungen im Rohre R ermiglichen eine
leitende Verbindung mit den beiden Platinstiften P herzustellen, die
in G eingeschmolzen sind. In der oberen Offnung ist ein Metall-
konus M eingesetzt. Die Anbringung der zu aktivierenden Folien
zeigt die Detailskizze Fig. 2.

Iig. 1.
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Die Folien werden {iiber die Offnung der Kapsel K gespannt
und mit einem O3 mm starken Messingrdhmchen dicht festgekittet.
Die Kapsel besteht aus einer Schraubenmutter, die so ausgestattet
ist, dafi die sic ausfiillende Doppelschraube 4 1/ mm von der
oberen Miindung, also von der Folie entfernt bleibt. Mit dieser
Doppelschraube wird dann die Kapsel am Konus M befestigt. Auf
solche Weise ist es erstens moglich, auch die empfindlichen
Miillerfolien unbeschiddigt in den Apparat einzubringen und zweitens
die Riickseite der Folien vollig frei von Verseuchung mit Polonium
zu erhalten.

Das zu destillierende Polonium wird zunidchst elektrolytisch
auf einem O0°'04mm starken Platinfaden niedergeschlagen und
dieser sodann ein- bis zweimal zwischen den beiden Platinstiften
P festgeklemmt. Die Moglichkeit, das® Rohr G aus dem Schlilf
herauszuheben, erleichtert die Anbringung des Platinfadens und dic
Reinigung nach erfolgter Destillation. Der Abstand der Platinfiden

von der Folie betrug meist 2 mm. Die Fdden werden nach Mon-
tierung des Apparates einige Sekunden durch den elektrischen
Strom auf helle Rotglut erhitzt. In Fallen, fiir die, wie bei den
vorliegenden Versuchen, nur schwache Prédparate von 0-5 bis 2
elektrostatischen Einheiten erwiinscht sind, gentigt dieses Verfahren
vollkommen. Zur Herstellung von stirkeren Prédparaten auf diinne
Folien mit besserer Ausbeute ist die Rohrleitung R--G  vor-
gesehen, durch die wdhrend der Erhitzung ein langsamer Wasser-
stoffstrom geleitet wird, der durch Rillen im Kupferkonus M aus-
tretend, mit Polonium beladen an der Folie vorbeistreicht. Da in
diesem Falle auch eine linger dauernde Erhitzung notig wird, ist
in M eine Hohlung angebracht, die mit CO,-Schnee gefiillt, zur
Verbesserung der Kiihlung dient.

Nach erfolgter Destillation wird unter Ausblendung der
Messingteile die Aktivitdit der Folien im Plattenkondensator be-
stimmt und die Kapseln so aufbewahrt, dafi die beiden Seiten der
Folien sich in getrenntem Luftraume befinden.

Die zum Nachweis der Eindringung verwendete Meflanordnung

zeigt Fig. 3.
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Sie besteht aus einer flachen Messingdose, in deren rundem
3oden zentrisch Uliber einem 8 weiten Loch der ZnS-Schirm Z
[estgekittet sitzt. Uber diesen, durch Schliffe S mit Einschnapp-
corrichtungen bewegbar, spielen zwei Ficher F' aus Messingblech
mit Lochern, tiber welche je drei Glimmerblitter verschiedenen Ab-
sorptionsvermogens angebracht sind. Auflerdem ist in jedem Fédcher
cin Loch freigelassen. In dem aufschraubbaren Deckel der Dose
ist ein Rohrstliick R eingesetzt, auf das die Kapseln mit den akti-
vierten Folien geschraubt werden, so daf3 der inaktive Teil der-
celben gegen den Schirm gerichtet ist. Die Absorption im Wege
der Teilchen konnte durch die Glimmer in Stufen von 2 bis 4 nmm
Luftiquivalent in dem in Betracht kommenden Bereiche erhoht
werden. Eine sehr hohe Absorption ermoglichte Priifung auf

Tig. 3.

Schirmverseuchung. Seitlich ist an der Dose ein Gasrohr G an-
webracht, um den Apparat zur Verfeinerung der Absorptions-
messung evakuieren zu koénnen.

Die Folien wurden stets, beévor sie in Verwendung kamen,
mit einem a-Strahlenbiindel von Thorium C, an Zahl der aus-
gesandten Teilchen der spiter aufgetragenen Poloniummenge ver-
gleichbar, sorgfiltig aut Lochfreiheit und Homogenitéit gepriift und
ihr Absorptionsvermogen flir «-Teilchen bestimmt. Es betrug mit
Ausnahme des [Falles von Blei 0-6 bis 4-5 cm Luftiquivalent. Die
Priifung ergab eine zwar nicht vollstidndige, aber fiir unsere Zwecke
geniigende Gleichméfligkeit.

Die Prifung im Szintillationsapparat gleich nach erfolgter
Aktivierung ergab bei Al, Ni und Au, wo eine solche Feststellung
durch Polonium-z-Teilchen mdoglich war, genaue Ubereinstimmung
in der Reichweite der die Folien durchsetzenden Teilchen mit dem
Aichwerte. Die Zahl der Szintillationen, herrithrend von Ver-
seuchungsspuren und den wenigen Lochern in den Folien, betrug
in keinem Icalle mehr als fiinf bis sechs in der Minute, bei cinem
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Abstand Schirm-Folie von 16mn und einer Gesichtsfeldgrofie
von 11 #nun® Ein Wachsen der kleinen Zahl der Teilchen, welche
die sehr seltenen diinnen Stellen der Folien durchsetzen, sollte vor
allem im Falle der stdarkeren Folien als erstes Anzeichen eines
Vordringens des Poloniums wahrgenommen werden. Zur Be-
obachtung wurde das beste bei den Atomzertriimmerungsversuchen
beniitzte Mikroskop (Waltson II') verwendet, so dafl a-Teilchen
auch in den letzten Millimetern ihrer Reichweite gesehen werden
konnten. Die Messungen wurden anfangs alle flinf bis sieben Tage,
spiter in ldngeren Zeitintervallen vorgenommen und erstrecken sich
insgesamt {iber sieben Monate.

Dabei sind wir so vorgegangen, dal zundchst auf eine be-
stimmte Absorptionsstufe eingestellt und bei Steigerung der Ab-
sorption um wenige Millimeter von einem oder zwei gut adaptierten
Beobachtern auf das Anwachscen an Teilchenzahl hin beobachtet
wurde. Das Abbrechen der Hauptmenge der a-Teilchen war in
den in Betracht kommenden FIllen scharf beobachtbar. Bei den
stiarkeren Folien hétte sich, wie erwéhnt, eine Eindringung durch
Vermehrung der die spérlichen diinnen Stellen durchdringenden
Teilchen bemerkbar gemacht. Bei keinem der untersuchten Metalle
konnte aber ein Anzeichen fiir eine Vergrofierung der urspriing-
lichen Reichweite der a-Teilchen auch nur um wenige Millimeter
gefunden werden, bei den diinnen Folien um 1 bis 2 mm ent-
sprechend einer Schichtdicke der Metalle. von 1 bis 3 p.

Eine Poloniummenge von 107'%g ist mit unserer Mcthode
noch sicher nachweisbar. Wire diese Poloniummenge wihrend der
Beobachtungszeit um mehr als I von der aktivierten Fliche in
das Metall vorgedrungen, so wiirde dies bei Annahme gleichférmiger
Verteilung des Poloniums lber die aktivierte Fldche einen Diffusions-
koeffizienten D = 107'* cm*/Tag crgeben. Dieser Wert stellt die
obere Grenze fir den Diffusionskoeffizienten dar, wie er sich aus
unseren Versuchen crgibt.

Dieses Ergebnis zeigt also, daB bei keinem der von uns
untersuchten Metalle und unter den beobachteten Bedingungen
(Zimmertemperatur) eine Diffusion des Poloniums in das Metall
selbst mit einer Geschwindigkeit stattfindet, die das fiir die gegen-
seitige Diffusion von festen Korpern bisher festgestellte Mafl tber-
schreitct. Die anfangs erwihnten, hier gemachten FErfahrungen,
welche auf eine Reichweiteverdnderung der a-Strahlen von mit
Polonium bedeckten Metallscheibchen hinzudeuten schienen, ver-
langen also nach einer anderen Erkldrung. Diese dirfte darin
zu suchen sein, daB die erwidhnten Priaparate wegen ihrer vicl
hoheren Intensitdt (mehr als 500 elektrostatische Einheiten pro
Quadratmillimeter) und ihrer Darstellungsweise mit einer Oxyd-
schichte bedeckt sind, dic dem Polonium gilinstigere Bedingungen
zum Eindringen bietet als das blanke Metall. Daraus ergeben sich

1 L.
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die methodisch wichtigen Schlufifoligerungen, dafi erstens eine Dar-
stellungsweise der Poloniumpréparate vorteilhafter ist, welche die
Bildung einer Oxydschichte mdoglichst vermeidet, worauf wir
in einem anderen Zusammenhange zurlickkommen werden; zweitens,
daf Poloniumpréparate, die eine solche Oxydschichte zeigen, vor-
teilhaft von Zeit zu Zeit einer Umarbeitung zu unterwerfen sind.

Bemerkungen tber das Verhalten von Polonium auf Blei
im Zusammenhang mit den Untersuchungen von Stéphanie
Maracineanu.

Das Resultat des Versuches mit Blei ist von besonderem In-
teresse. Die eingangs zitierten Arbeiten von Gréh, Hevesy und
Obrutsheval verfolgen allerdings nur die Diffusion bei Tem-
peraturen um 300° C. Der hiebei gefundene sehr kleine Wert fiir
die Diffusionskonstante steht jedoch in guter Ubereinstimmung mit
dem Verhalten des Poloniums gegeniiber Blei in den von uns' ge-
machten Beobachtungen. Dagegen haben die ebenfalls schon er-
wihnten Versuche von Stéphanie Maracineanu? nach deren Auf-
fassung zu ganz eigenartigen Ergebnissen gefiihrt. Der von der
Verfasserin beobachtete Vorgang ist folgender: ca. 10 bis 12 cm?
grofle Stiicke von /iy bis %/igmumn starkem Bleiblech werden auf
Strahlungsfreibeit gepriift, hierauf wird in der Mitte der Folien je
ein Tropfen einer salzsauren Poloniumldsung angebracht, einige
Minuten stehen gelassen und sodann abgesaugt. Es bleibt eine
Poloniummenge von wenigen elektrostatischen Einheiten zuriick.
Die Folien werden nun auf etwas gréfiere inaktive Bleifolien der-
selben Art mit der aktivierten Seite nach unten. aufgelegt und die
iberragenden Rénder der inaktiven Folien um die aktivierte herum-
gefaitet. Dieses Bleipaket wird nun in ein Szilard’sches Elektro-
meter eingebracht. Dabei zeigte sich schon einige Minuten nach
Fertigstellung der Prdparate ein stets wachsender Ionisationseffekt,
der durch mehrere Monate anfangs schnell, spdter langsam anstieg;
wurde das Bleipaket zuvor einer Erhitzung auf itiber 100° C aus-
gesetzt, so erfolgte der Anstieg der lonisationswirkung bedeutend
rascher.

Die Verfasserin schlo zundchst auf eine schnelle Diffusion
des Poloniums in Blei, gelangte aber nach weiteren Versuchen zu
der Annahme, daB es sich um eine Anregung (excitation) des
Bleies unter eo-Strahlenwirkung handle.® Durch diese soll im Blei
Radium D gebildet werden, dessen Folgeprodukt RaE der Ionisations-
effekt zu verdanken ist. Wiahrend die nach der Szintillationsmethode

L.
L. c.
Nach miindlichen Mitteilungen der Verfasserin.
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beobachtete a-Strahlung dem nachgebildeten Polonium entstammen
sollte.?

Wir haben mit dem gleichen Bleimaterial, das der einen von
uns freundlichst zur Verfligung gestellt worden war, diese Ver-
suche unter Einhaltung des gleichen Vorganges wiederholt. Die
Bleipakete zeigten vor der Aktivierung keine o-Aktivitdt, mit dem
Szintillationsschirm sorgfiltig untersucht, wéihrend eine etwa vor-
handene von B-Strahlung herriihrende lonisation 107 elektrostati-
sche Einheiten nicht iibersteigen konnte. Nach erfolgter Aktivierung
war tatsdchlich sofort ein ansteigender lonisationseffekt mefibar, der
von der Menge des aufgetragenen Poloniums abhing und im Falle
eines durch 30 Minuten auf 120° C gehaltenen Bleipaketes das
Zehnfache betrug (nach zweiTagen 1072 elektrostatische Einheiten).
Die Priffung der Aktivitdt erfolgte dabei nach der Szintillations-
methode und durch Messung in einem Wulfelektrometer mit Topf-
anordnung, wo auch die von B-Strahlung herrithrende Ionisation
nach Absorption der a-Strahlung gemessen wurde. Sie zeigte, daf
gleich zu Beginn der Hauptteil der Ionisation der a-Wirkung zu
verdanken ist. Nur ein geringer Bruchteil rithrt von B-Strahlung
her und steigt in kontinuierlichem Verhéltnis mit wachsender
a-Wirkung an. Das Konstantbleiben dieses Verhdltnisses macht die
letzte Deutung, die Maracineanu ihren Versuchen gab, wenig
wahrscheinlich. Darnach wire erst eine allméahliche Herstellung des
Gleichgewichtes zwischen den radioaktiven Substanzen auf der
Riickseite der Folien zu erwarten. Es scheint vielmehr ein kon-
tinuierliches Wandern des Poloniums auf die nichtaktivierte Seite
der Folie stattzufinden. Die B-Wirkung erklart sich dabei in unserem
Falle durch eine geringe Beimengung von Radium D zu dem
verwendeten Polonium.

Wie beschriében, hat der Versuch mit dem nach der Destil-
lationsmethode aktivierten Blei, das aus derselben Folie bestand,
in der Anordnung Fig. 3 bei gleicher Stdarke des Poloniumpridparates
keinen derartigen Effekt gezeigt. Es schien damit die Ansicht von
einer Erregung des Bleies vollig hinfillig und wir schlossen, dafi
wohl eine Einwirkung des Sduregehaltes des Tropfens, mit dem
aktiviert wird, auf die Folie die ganze Erscheinung hervorruft, so
zwar, dafi eine teilweise Perforierung der Folie eintritt, die dem
Polonium das Vordringen im Blei ermdglicht. Wir haben deshalb
eine zweite Kapsel mit derselben Bleifolie versehen, die Aktivierung
diesmal aber nach der Tropfmethode vorgenommen. Die Oberfliche
des Bleis zeigt sich zwar angegriffen, doch konnte auch nach
mehreren Wochen keine Spur einer Aktivitdit auf der Riickseite
nachgewiesen werden. Die von St. Maracineanu beobachtete
Erscheinung beruht daher unseres Erachtens im Falle des Poloniums

1 Untersuchungen mit Sonnenbestrahlung scheinen in jiingster Zeit weiterhin
die Verfasserin der Annahme ciner Riickbildung von Radium £ aus Radium F ge-
neigt zu machen.
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auf einem oberfldchlichen Uberkriechen desselben, das durch Kitt-
{lichen, wie sie bei unserer Anordnung das Priparat ringformig
umschliefien, unterbunden wird. Die Versuche der Verfasserin, den
Einwand des Uberkriechens zu entkréften, scheinen nicht stich-
nhaltig, da die verwendete photographische Methode viel zu un-
empfindlich ist. Dagegen sprechen die Resultate, welche die Ver-
fasserin mit Glas, Gold und anderen Metalloberflichen erhielt und
die quantitativ eine weitgehende Ahnlichkeit mit den Bleiversuchen
aufwiesen, gegen eine Sonderstellung des Bleies und sehr fiir
unsere Auffassung. Moglicherweise handelt es sich hier um eine
hesondere Loslichkeit des Poloniums in der Bleioberfliche, wie
cine solche fiir andere Stoffe an Fliissigkeitsoberflichen beobachtet
wurde. Eine Untersuchung der Poloniumausbreitung auf anderen
Metalloberflachen ist geplant.

Zusammenfassung.

Zur Aufkldrung von in Wien gemachten Beobachtungen an
starken Poloniumpraparaten werden Versuche zur Feststellung einer
erhdhten Diffusion von Polonium in metallischen Unterlagen an-
gestellt.

Eine Methode zur einseitigen Aktivierung der verwendeten
dilnnen Metallfolien wird beschrieben.

Zur Aufsuchung eines Eindringungseffektes wird die Szintil-
lationsmethode angewendet.

Die Versuche zeigen, dafli bei keinem der untersuchten
Metalle, ndmlich Aluminium, Eisen, Nickel, Kupfer, Silber, Gold und
Blei innerhalb der Versuchsfehler eine abnorm hohe Diffusions-
geschwindigkeit auftritt.

Die Beobachtungen iiber das Verhalten von Polonium auf
Blei widersprechen dem von St. Maracineanu in den letzten
Jahren auf Grund ihrer Versuche gemachten Annahmen und fiithren
zu der Auffassung, dafl durch ein Wandern des Poloniums auf der
Bleioberfliche die gesamten gemachten Beobachtungen zu er-
kldren sind.
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