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Im folgenden soll versucht werden, einen mathematischen,
physikalisch deutbaren Ansatz flir den Verfirbungsvorgang auf-
zustellen, der die in der vorhergehenden Arbeit mitgeteilten
Messungen von M. Bélaf! an Steinsalz wiederzugeben geeignet ist.
Die ersten Schritte in dieser Richtung sind schon in einer fritheren
Arbeit M. Bélai’s? getan, sie lassen sich aber auf Grund des jetzt
vorliegenden reichlicheren Beobachtungsmaterials wesentlich weiter-
fithren.

Vorausgesetzt wird zunédchst, dal der gemessene Absorptions-
koeffizient (Absorptionskonstante) der Anzahl der gefdarbten Teilchen
(Farbzentren) » proportional ist, so dal die von M. Bélal erhaltenen
Kurven die zeitliche Anderung dieser Farbzentrenzahl geben.

Der erste Blick auf die Kurven legt den Versuch nahe, sie
durch die Formel

"= teo (1— 8 (1)

darzustellen. Dafi dies in erster grober Anndherung moglich ist,
hatte M. Bélatr schon festgestellt. Es friagt sich nun, wie dieser
Ausdruck physikalich zu deuten ist. Ganz verschiedene Differential-
ansdtze fiihren auf jenen Integralausdruck. Es kann aber gezeigt
werden, dafl insbesondere die experimentell gefundene Abhidngigkeit
des Sattwertes 7, der Verfdrbung von der Bestrahlungsintensitit J
eine Reihe von Ansdtzen -auszuschlieffen gestattet.

Ansatz I. Die Erreichung eines Sattwertes ist dadurch bedingt,
dafl nicht die Gesamtheit der von der Strahlung getroffenen Teilchen
des Korpers, sondern nur ein relativ kleiner Teil #, derselben,
etwa die Molekel einer Verunreinigung, gefdrbt werden kann. Dieser

Ansatz

d’: = B (n,— n) liefert ohne weiteres obigen Ausdruck (1);

1 M. Béla¥, Mitteilungen aus dem Institut fiir Radiumforschung, Nr. 186.
2 M. Bélat, Wiener Ber. (Ila) 132, 45, 1923.
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allein #o ist dann gleich #, der Zahl der liberhaupt verfdrbbaren
Teilchen, und daher von der Bestrahlungsintensitdt unabhédngig,
was der Erfahrung widerspricht.

Ansatz II. Der Sattwert wird dadurch erreicht, daf§ aufier der
Verfirbung auch eine Entfirbung stattfindet. Die Zahl der im Zeit-
element d¢ entfirbten Teilchen kann der Zahl # der Farbteilchen
proportional gesetzt werden. Die Differentialgleichung lautet, wenn
die Zahl der gefdrbten Teilchen immer klein ist gegen die Gesamt-
zahl der Teilchen?

an
ihr Integral
A
B

Es sind hier mehrere Félle zu unterscheiden. Zuné&chst
werde A der Bestrahlungsintensitdt proportional gesetzt; 4 =oaJ,
eine Annahme, die wohl stets zuldssig sein wird. Uber B k6nnen
aber verschiedene Annahmen gemacht werden.

n

(1—e2), ®3)

aJ
"B’
proportional der Intensitdt, was nicht zutrifft. Auch folgt aus diesem
Ansatze, dafi die Substanz sich bei Abwesenheit von Strahlung
entfirben mufi nach der Gleichung » = n, e~ 8¢ (Dunkelreaktion),
was bei dem untersuchten Steinsalz nur in sehr geringem Mafie
der Fall ist.

Ansatz IIb.2 Auch B ist J proportional, B = @, J. Dann wird

Ansatz Ila. B sei von J unabhiangig. Dann ist #, =

Moo = i, also wieder von der Intensitit unabhédngig, im Wider-
1
spruch mit der Erfahrung. Wie schon in der ersten Arbeit von
M. Bélat hervorgehoben worden war, missen A und B ver-
schiedene Funktionen von J sein.
Ansatz IIc. Es findet sowohl eine J proportionale Entfarbung
wie auch eine Dunkelreaktion statt:

dn
W = dJ'——'%(B,J"l‘ 6), \
B . 3 “)
Moo =BT x5

1 Will man diese Beschrinkung fallen lassen, so sind die folgenden Ansitze
mit Ansatz I zu kombinieren, was weiter keine Schwierigkeiten macht.
2 Die entfirbende Wirkung der verfirbenden Strahlung selbst hat zuerst
B. Gudden beriicksichtigt in einer Untersuchung iiber die pleochroitischen Hofe
(Zeitschr. f. Krystall. 56, 422. 1921).
3 Zu demselben Ausdruck fiihrt die Kombination der Ansdtze I und Ila:
aJng

Noo =— —
aJ—+3
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Letztere Gleichung kann in der Form geschrieben werden:

Noo a 0.

Diese Beziehung ist bei Steinsalz nicht erfiillt: wird%i als Funk-
(=<

tion von J aufgetragen, so ergibt sich keine Gerade und die

Kurve (Fig. 1) geht sehr nahe an den Nullpunkt heran, d. h. 3 ist

pei den groflen Intensitidten zu vernachldssigen.

2.=480 Y3
004t
003
002}
001
8

]IS

.- 1 1 . | 1 1 1 1 1 1
J> 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
Fig. 1.

Trdagt man 7y, beziehungsweise

als Funktion von J auf
oo

so findet man fiir die grofleren Intensititen in erster grober An-
ndherung eine lineare Beziehung (Fig. 2):!

Moo = ¢, (14+7J) ©)

A=‘/-80/z/u

20+ 2
T

ol /"

18

1 1 1 1 1 1 1 1 A —
J>=01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
Fig. 2.

und, in besserer Anndherung (siehe die Aufwirtskrimmung der
foo-J-Kurven, die aber im Hinblick auf die Unsicherheit gerade

1 Daff auf Fig. 3 der vorhergehenden Mitteilung von M. Bélaf der hochste
Punkt (J =1, A =440 pp) wesentlich tiefer liegt, als aus dem Verlaufe der anderen
Kurven zu erwarten wire, ist vielleicht nur auf die Schwierigkeit seiner Bestimmung
zurlickzufithren: die Messung solch’ hoher Absorptionen, besonders im licht-
schwachen Violett, ist mit dem Glan’schen Spektrophotometer nicht leicht.
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der stdrksten Intensitdt vielleicht nicht reell ist,

_hl: =, (1—1J). )

Letzterer Ausdruck folgt aus folgendem

Ansatz IId. % =aJ—B, J(1—7JI)n, (8)

o,

"o = R

Der Ansatz bedeutet, in Worten ausgedriickt, folgendes: von den
Farbteilchen werden nicht alle durch die Strahlung entfirbt, sondern
ein der Bestrahlungsintensitdt J proportionaler Bruchteil bleibt von
der Entfirbung verschont.?

Der Ansatz IId kann, falls 7 eine Konstante sein soll, nur
eine Anndherung fiir kleine Werte von 7J sein und muf fiir

2

(9)

o

—
oo

.

Inn

J> 07 02 03 0% 05 06 07 08 09 10
Fig. 3.

groflere Werte versagen, da er fiir vJ =1, #n, = oo ergeben
wirde. Es liegt nahe als weitere Anndherung statt 1—+J den
Ausdruck e~/ einzufiihren:

Ansatz Ile.
‘ji’t’ —o0J—B,Je 1 n; (10)
w—— e’ (1— e—ﬂ'”_TJJ”); (11)
) .
Moo = -g— e/ oder Moy = I —— 4 J. (12)
1 1

Letztere Beziehung ist bis auf die zwei kleinsten Intensititen gut
erflillt (Fig. 3). Der Ansatz Ile 148t aber noch eine weitere Priifung zu.

1 Auffallend an diesem und den folgenden Ansitzen ist der Umstand, dafi
der Bruchteil der Farbteilchen, der entfdrbt wird, eine Funktion der Intensitit J
und nicht der Dosis J¢ ist. Es ld8t sich zeigen, daffi die naheliegendsten Ansitze,
welche die Zahl der stabilisierten Zentren mit der Dosis in Zusammenhang bringen,
nicht zum Ziele fiihren.
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Nach Ansatz Ile ist der fir den Anstieg der Verfirbung maf-
B

gebende Exponent § = @, e~V J, oder In 5 = InB,—1J.

Nun konnten grob angenédherte Werte von B aus den Messungs-
ergebnissen M. Bélal's berechnet werden. Diese Werte von £ (in
Fig. 4 mit « bezeichnet) wurden benutzt um ihnen naheliegende
Werte zu bestimmen (® Fig. 4), die obiger linearen Beziehung

zwischen In —‘9— und J geniigen, wobei die Neigung der Geraden ¢

denselben Wert haben mufl wie bei Imny,. Mit diesen neuen
g-Werten und den gemessenen Werten flir #, wurden die Anstiegs-
kurven berechnet. Sie sind in den Figuren 1 und 2 der Arbeit

=7
RIEN \

1 1 1 1 1 1 1 1 1 ]
J—>=01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
Fig. 4.

M.Bélat’s punktiert eingezeichnet, wobei aber schon die im folgenden
Ansatze IIf eingefiihrte Dunkelreaktion beriicksichtigt ist, und geben
den Verlauf der gemessenen Werte (mit Ausnahme des ersten
Anstieges) hinreichend wieder.

Die Werte der Konstanten sind:

A pp. T By o
440 055 0-078 1-45
480 08 0+082 1+00
500 08 0-081 0+57
560 0-66 0:048 0-21
600 08 0-047 0-13
870 07 0045 0-079

Zeiteinheit ist hiebei der Tag; die Intensitdt ist in relativem
Mafi gegeben, wobei die Einheit 10-4 % entspricht. # ist
gemessen durch den Absorptionskoeffizienten p. (4 = 4, e~#4), d in cm.
Wihrend B, und o einen charakteristischen Gang mit der Wellen-
linge zeigen, ist dies bei 4 nicht der Fall. Moglicherweise sollte
7 von ) unabhingig sein und wiren die Schwankungen nur auf
die Mefifehler und Unsicherheiten der Berechnung zu schieben.
In der Abnahme von B mit wachsendem A driickt sich die Tatsache
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aus, daf der Sattwert flir langwelliges Licht langsamer erreicht
wird als fiir kurzwelliges, so daffi die Absorptionsmaxima mit
zunehmender Verfirbung breiter werden.

Ansatz IIf. Der Ansatz Ile 148t sich mit IIc vereinigen unter
Beriicksichtigung einer Dunkelreaktion:

. aJ
Moo = T ¥ 8
oder (13)
1¢CEL______§_ _ /.
l (——U J) = Inp 7 J

Die Annahme einer, wenn auch sehr langsam verlaufenden
Dunkelreaktion bei dem untersuchten Steinsalz erkldart das Ver-
sagen des Ansatzes bei den schwichsten Intensitdten. Setzt man
3 = 0+002, was einer Halbierungszeit der Dunkelreaktion von
rund einem Jahr entspricht, so ist, wie Fig. 4 (die mit * be-
zeichneten Punkte) zeigt, die lineare Beziehung durchwegs hin-
reichend erfillt. Mit diesem Wert von & und den frither an-
gegebenen Konstanten ergeben sich die folgenden, in Fig. 2 mit0O
eingezeichneten Sattwerte der Verfirbung flir A = 480 pp.:

J 7100 ber. #oo beob.
1 28°3 270
0-52 189 20°0
0-31 15°6 17:0
0-137 12°6 135
0024 72 65
0-012 517 42

Hiebei ist schon die im Ansatz Ilg behandelte Korrektur wegen
des raschen Anfangsanstieges eingefiihrt, die bei der Berechnung
des Sattwertes nicht viel ausmacht. Wie man sieht, wird die Ab-
hdngigkeit des Sattwertes von der Intensitdt im ganzen Beob-
achtungsgebiete recht gut wiedergegeben. Durch entsprechende
Wahl der Konstanten wire noch bessere Ubereinstimmung zu
erzielen, doch lohnt ein Kkompliziertes Ausgleichsverfahren im
Hinblick auf die geringe Genauigkeit der Messungen wohl kaum
die Mihe.

In der Tat haben nun die Beobachtungen von M. Bé&lar
eine Dunkelreaktion des Steinsalzes ergeben, die fiir die hier be-
trachtete Wellenldnge 480 pp und mit Ausschluf der stdrksten
Intensitét, bei der eine merkliche Abnahme der Verfarbung wihrend
dreier Monate nicht festzustellen war, im Mittel ein 8 von 0-0024
liefert; anscheinend verlduft sie bei den Kleineren Intensitdten
rascher als bei den grofieren (Stabilisierung!).

Es wurde schon antangs bemerkt, daf der Anstieg der
Verfirbung nicht streng durch eine einzige e-Potenz darstellbar ist.
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Der Anfangsanstieg erfolgt durchwegs rascher als einer einfachen
¢.-Potenz entsprdche. Auch die Messungen F. Urbach’s?! an Sylvin
zeigen, daBl Zentren sehr verschiedener Dauer gleichzeitig vor-
handen sind. Der ndchste Schritt mufl sein, zwei Zentrenarten mit
verschiedenen Konstanten einzufiihren, also zu setzen:

Ansatz Ilg.
-0 & £}
n_—:%— end (1— e=5ie ! Tty 4 °J'2 el (1—e=te ' JJt>' (14)
1 2

Die Betrachtung der Mefresultate M. Bélaf’s legt nun die
Annahme nahe, dafi bei Steinsalz ein Teil, und zwar ein Kkleiner
Teil der Zentren sich sehr rasch verfdrbt, so rasch, daff die Ver-
farbung, im Mafistabe der Figuren betrachtet, so gut wie momentan
erfolgt. Es wurde deshalb versucht, die Kurven so darzustellen,
daB fiir die raschverdnderlichen Zentren der Sattwert sofort erreicht
wird, wihrend fiir die langsamen Zentren die frither berechneten
Konstanten B, und 7 gelten sollen. Es wurde weiter angenommen,
daB auch der Sattwert der raschen Zentren in seiner Abhidngigkeit
von der Intensitdt durch einen Ausdruck Cer’/ gegeben ist, wobei 7
denselben Wert hat, wie fiir die langsamen Zentren. Es wird also:

—J
Ansatz lIg. n= Ce’/ + e (1—e=he Ty, (15)

1
Es wurde zunidchst der Sattwert der Kkurzlebigen Zentren fiir
Intensitdt 1 und A = 480 pp gleich 2-5 angenommen und fiir die
anderen Intensititen aus der Beziehung #;. — Ce'’/ berechnet.
Diese #;, wurden vom Gesamtsattwert #,, abgezogen; die n-Werte
wurden mit den frither gefundenen § berechnet und hiezu die ent-
sprechenden Konstanten ;o addiert. Wie die Figur 2 in der Arbeit
von M. Bélat (ausgezogene Kurve) zeigt, ergibt sich so eine
befriedigende Darstellung des Verlaufes; auch bei den zwei
schwichsten Intensititen ist die Ubereinstimmung wesentlich ge-
bessert, doch gewinnt man den Eindruck, dafl hier noch eine oder
mehrere mittlere Zentrenarten eingefiihrt werden mifiten. Bei den
zwei Kleinsten Intensitdten ist hier auch der Einfluf der Dunkel-
reaktion berlicksichtigt.? Im Falle der ldngeren Wellen ist die Ein-
filhrung Kkurzlebiger Zentren unnodtig — siehe die Fig. 1 in der
Arbeit von M. Bélat, in der die Kurven ohne diese Korrektur
eingezeichnet sind und flir die ldngeren Wellen von Anfang an
gut passen. Es stimmt dies mit der weiter unten gemachten

1 F. Urbach, Mittcilungen aus dem Institut fiir Radiumforschung Nr. 185.
2 Welche Schliisse aus dieser Theorie in bezug auf die in der Natur vor-
kommenden radioaktiven Verfirbungen zu ziehen sind, soll in einer spiteren
Mitteilung erortert werden. Hier sei nur darauf hingewiesen, da8 im Falle des
Fehlens einer Dunkelreaktion #c0, der Sattwert der Verfirbung, bei auf Null ab-

1

nehmender Bestrahlungsintensitit J endlich bleibt, gleich

Sitzungsberichte d. mathem.-naturw. K1., Abt. IIa, 135. Bd. 17
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Bemerkung tUberein, dafi kurzlebige Zentren weniger langwelliges
Licht absorbieren als langlebige.

Es muff noch bemerkt werden, dal die Art, wie die kurz-
lebigen Zentren hier eingefiihrt werden, rein provisorisch ist, da
das Beobachtungsmaterial zu einer genaueren Berechnung nicht
hinreicht.

Voraussetzung fiir den Vergleich mit dem Experiment ist die
naheliegende Annahme, daff der Absorptionskoeffizient proportional
ist der Anzahl % der Farbteilchen (Zentren), was jedoch nicht
zutreffen mufl, da eine Verdnderung der Zentren eintreten konnte.
Dies ist eine weitere Quelle der Unsicherheit. Insbesondere der
Umstand, da8 der Anstieg der Absorption fiir verschiedene Wellen-
langen verschieden ist, kénnte auf zweierlei Arten gedeutet werden.
Da unsere Koeffizienten § nur als beildufige Durchschnittswerte
eingefiihrt wurden, und man Uberdies in manchen Féllen zur
Annahme verschieden rasch verwandelbarer Zentren gezwungen ist,
so kénnte angenommen werden, dafl diese verschiedenen Zentren
verschiedene Absorptionsspektren besitzen, dafi insbesondere die
langsamen Zentren mehr gelb und rot absorbieren als die rascheren.
Damit steht in Ubereinstimmung, daf nach Beendigung der Radium-
bestrahlung beim Belichten die Farbe des gelb verfirbten Stein-
salzes sich gegen grau verschiebt,! da die am langsamsten sich
verdndernden Zentren Ubrigbleiben, die keine so grofle Abhdngigkeit
der Absorption von der Wellenldnge aufweisen wie die rascher
verwandelten. Freilich ist damit nicht alles erkldrt, da ja beim
Belichten des stark verfiarbten Salzes eine absolute, nicht nur eine
relative Zunahme der Absorption in Gelb und Rot eintritt.2 Dies
kdnnte gedeutet werden als eine Umwandlung der labileren Zentren
in stabilere durch Belichtung (wie auch durch Erwirmen), die
nach der eben erOrterten Annahme die langen Wellen stérker ab-
sorbieren.

Es besteht aber noch eine zweite Mdglichkeit, die stdrkere
Zunahme der Absorption ldngerer Wellen mit zunehmender Dosis
und das Grauwerden im Lichte zu erkldren:

Nach Gyulai® nimmt bei der lichtelektrischen Erregung des
verfiarbten Steinsalzes die Absorption fiir die lingeren Wellen zu,
fir die kiirzeren ab. Das allmihliche Nachriicken der Absorption
im langwelligen Gebiet bei zunehmender Strahlendosis kénnte ge-
deutet werden als zunehmende »Erregung« der durch die Radium-
bestrahlung gebildeten Zentren infolge dieser Bestrahlung und die
Graufdrbung im Licht ebenfalls als zunehmende Erregung, in diesem
Falle durch das Licht. Der frither erwdhnte Umstand, dafl im Licht
eine absolute Zunahme der Absorption in Rot und Gelb stattfindet,

1 Schon von E. Goldstein. Berl. Ber. 1894, 987, Wied. Aunn. 60, 495,
1895, an dem mit Kathodenstrahlen verfirbten NaCl festgestellt.

2 K. Przibram und M. Bélai, Wiener Ber. (Ila) 732, 266, 1924.

3 Z. Gyulai, Zeitschr. f. Phys. 33, 251, 1925, vgl. auch B. Gudden und

R. Pohl, ebenda 34, 249, 1925.
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it diese Deutung sogar als die einfachere erscheinen. Auch haben
neuere Beobachtungen ergeben, dal das am Lichte grau gewordene
Gteinsalz beim Erwédrmen unter Lichtemission wieder gelb wird.
|ndessen bleibt das durch Erwirmen des graugewordenen Salzes
gewonnene Gelb deutlich von dem rotlicheren des frisch verfiarbten
Galzes verschieden. Auch zeigen eigene Versuche, daff von zwei
gleich bestrahlten Stiicken, von denen eines im Dunkeln, das
andere bis zum Grédulichwerden im Licht gehalten wird, beim
jangsamen Heizen wohl das erstere, nicht aber das letztere
ein den erregten Zentren zuschreibbares, rasch verloschendes
Anfangsleuchten zeigt, das vom Entfirbungsleuchten deutlich ge-
trennt ist. Daflir, dafi vielleicht beide Deutungen gleichzeitig richtig
cind, spricht der Umstand, daf§ das gelbverfiarbte Steinsalz bei sehr
langem Liegen auch im Dunkeln mehr grau zu werden scheint,
was sich auch in den Messungen M. Bélatr ausdriickt. Die Zu-
nahme der Absorption in Rot und Gelb im Dunkeln wire als
spontane Bildung von Na-Atomkomplexen zu deuten.

In einer Reihe von anderen Fillen zeigt sich deutlich das
Ubrigbleiben stabiler Farbzentren bei der Entfirbung, sei es im
Licht oder im Dunkeln: die Entfirbung im Licht kann nur am
Anfang annédhernd durch eine einfache e-Potenz dargestellt werden,
die Absorption erreicht bald einen Wert, der sich nur sehr langsam
andert.!

Das Auftreten von Zentren mit verschiedenen Absorptions-
spektren und mit verschiedener Lebensdauer macht die theoretische
Behandlung des Falles notwendig, dafl eine Zentrenart (%) sich in
eine andere (n,) mit anderen Eigenschaften verwandelt. Aus den
Differentialgleichungen

Ansatz ill.

dn,

iy = A— B n; (16)
dn, | . '
i = Cyity — By ny; (17)
fulgt
0 = ;1 _____ (1— o5 (18)
1
R / 1 —B I __
112_(2_4KBI(BI_BO) e
I , L)

e Pt 4 - (19
B, (B, — B,) BB, | :

1 Qualitativ hat dies bereits Doelter (Wiener Ber. [1] 729, 24, 1920) fir
verschiedene Mineralien gefunden. Messungen siehe bei M. Bélaf (Fluorit) und
F. Urbach (Sylvin). Uber das hieher geh&rige Verhalten des madagassischen
Kunzits siehe St. Meyer und K. Przibram, Wiener Ber. (Ila) 737, 429, 1922.
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n= 1 + i, = ——(1 + —C'—z\———,—(l + 5T g )e—B"+

1¢°°:Bi<l+ gz ) (21)
1 2

Bl

Der Ansatz 146t sich unschwer auf beliebig viele Zentrenarten
verallgemeinern.

Wie zuerst Herr F. Urbach bemerkt hat, gibt der aus
Ansatz III folgende Ausdruck (21) fiir #, eine Deutung der durch
das Experiment mit gewisser Anndherung gegebenen Beziehung (6):
o = C, (1 +7J). Es ist nur erforderlich C, der Intensitit
proportional und B, von ihr unabhidngig anzunehmen, also die
Entfirbung der zweiten Zentrensorte nur durch Dunkelreaktion
erfolgen zu lassen (B, = 3,), so daf$l

Fir C,<B, wird wieder 11 —

» wie bei Ansatz IL

Man miifite also annehmen, die Farbteilchen wiirden durch
die weitere Bestrahlung teils entfiarbt, teils in einem anderen
Zustand tUbergefiihrt, aus welchem sie nicht durch Bestrahlung,
wohl aber spontan wieder in den farblosen Zustand zuriickkehren.
Eine Ubereinstimmung mit den beobachteten Anstiegskurven wire
bei der grofien Zahl der Konstanten wohl zu erzielen, erforderte
aber eine mithsame Berechnung, die im Hinblick auf die Unsicher-
heit der Grundlagen noch kaum gerechtfertigt erscheint. Es sei
nur auf die Moglichkeit hingewiesen, dafl auf diesem Wege die
Annahme einer besonderen Art kurzlebiger Zentren vielleicht {iber-
fliissig werden konnte.

Im Ansatz III ist noch nicht berlicksichtigt, daf die Zentren 2
wieder in Zentren 1 zurlckverwandelt werden konnten. Dieser
Vorgang wird gerecht der

Ansatz IV:
Ay A— B, n, + Cyny; (22)
at
dn
dt2 = C,n, — B, n,. (23)

Dies liefert:
n, =K, + K e n!—K,e "} (24)
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1
= c (K, By —N)eh!—K, (B, — ) e*!+
1
+ K, B, — Al; (25)
1 . !
floo = Mjoo + llyoo = 1{0 -+ - [}\o Bl - “”y (26)
“1
Y . A / B, \ .. N
WO I(O - #2—‘, ]&'1 pr— ) “)‘— { 1'— \—"“—), ]&2 pra— ]i“ -+ Kl’ (27)
e o T M '

1 _ :
hy = 9 [‘Bl + Bz"‘\/(b)l + [))2)2—“‘“(‘1 (2_51 By)l,  (28)

1
Ty

I [B, + B, —\/(B; + B,)! —4((, C —B, B,)| (29

Es wire verlockend, dic Gleichung (25) fiir », zur Wieder-
gabe der Radiolumineszenzhelligkeit zu verwenden (Helligkeit
prop. Cym,), da sie an die frither! angegebene Gleichung fir die
Radiolumineszenz des Fluorits erinnert. Allein es ldBt sich leicht
zeigen, dafl die Gleichung Kkein Maximum bei endlichem ¢ ergibt,
wie der Verlauf der Lumineszenz erfordert. Wohl aber ist im
Auge zu behalten, daff die Gleichung (24) flir 7; ein Maximum
moglich erscheinen ldfit. Man gelangt so zu folgender Vorstellung:
der mit (2) bezeichnete Zustand ist nicht der erregte, der zur
Lichtemission fiihrt, sondern ein anderer, aus dem entweder Ent-
firbung oder Riickkehr in den Zustand 1 stattfindet. Die zur
Lichtemission fiihrende Erregung ist stets der Zahl u, proportional.
Beim Steinsalz wiirden hieflir nicht so sehr die langsamen als die
rasch verinderlichen Teilchen in Betracht kommen, die den Anfangs-
anstieg der Verfarbung bewirken: rascher Anstieg der Helligkeit
und rasche Ermiidung.?

Hiemit diirften die wichtigsten einfacheren Ansétze, die flir dieVer-
firbung in Betracht kommen, erledigt sein. Es sei jetzt noch — mit allem
Vorbehalt —- auf eine Moglichkeit hingewiesen, den Ansatz Ile, ndmlich
B =@, Je~17/, physikalisch zu deuten. Man betrachte ein Na-lon mit
seinen benachbarten Cl-Ionen. Wird ein Cl-Ion von einem hinreichend
groflen Quant getroffen, so geht sein Elektron auf das Na-lon
liber: Férbung. Wird das Na-Atom (Farbteilchen) von einem Quant
getroffen, so wird das Elektron wieder abgespalten und geht zum
Cl-Atom und das Spiel kann von neuem beginnen. Wenn die Zeit,

1 K. Przibram und E. Kara-Michailova. \Viener Ber. (I[a) 132, 285, 1923.

2 K. Przibram, Phys. Zeitschr. 25, 640, 1924, Wiener Ber. (1a) 7.34. 245,
1925. Bei dieser Gelegenheit sci noch dic Frage aufgeworfen, ob die Lirmiidung
der Lumineszenz mit Zunahme der Zahl der Farbzentren nicht zum ‘Leil in Be-
ziehung zu bringen ist mit der Abnahme der Lumineszenzhelligkeit der Phosphorc
beim Uberschreiten einer optimalen Menge aktiven Metalles und der fluoreszierenden
Lisungen bei wachsender Konzentration.
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die zur Entfarbung, d. h. zur Abspaltung des Elektrons vom
Na-Atom notwendig ist, unendlich klein ist, so wird nie eines
der Nachbar-Chlorionen frither von einem zweiten Quant getroffen,
ehe das Na-Atom entfirbt ist. Erfordert aber die Entfarbung eine
endliche Zeit, so kann der Fall eintreten, dafl noch vor das Elektron
durch einen Quantentreffer vom Na-Atom ganz abgespalten ist, ein
Chloratom wieder getroffen wird, dessen Elektron dann zum
Na-Teilchen gelangt, das noch nicht ganz seines Elektrons beraubt
ist. Ist dieses Elektron schliellich ganz abgegeben worden, so ist
unterdessen das neue Elektron schon an seine Stelle getreten, das
Na-Teilchen geht nicht durch den farblosen Ionenzustand hindurch,
figuriert daher in unserer Differentialgleichung als nicht entfarbt
Entfarbt wird nur ein Bruchteil der vorhandenen Farbteilchen, der
proportional ist der Wahrscheinlichkeit, daf der Komplex Na-Atom
samt den umgebenden Chlorionen von einem Quant einmal und
nur einmal innerhalb jener Zeit A ¢ getroffen wlrd die zur Ent-
firbung, d. h. zur vollstindigen Entfernung des Elekttons vom
Na-Atom erforderlich ist. Diese Wahrscheinlichkeit ist nach M. Blau
und Altenburger! prop. JAte #7734 Ist nun Af so klein, daB
sich wihrend dieser Zeit die {ibrigen Grofen unserer Gleichung
nicht dndern, so kann diese wie frither behandelt werden, d. n.
At kann zu den zeitunabhingigen Koeffizienten 3, und v hinzu-
genommen werden, womit obiges Resultat erhalten wird. Das Unter-
bleiben der Entfarbung bei zwei Quantentreffern innerhalb A ¢ kann
auch so gedeudet werden, dafi das durch den ersten Treffer
»angeregte« Atom seine Energie an das durch den zweiten Treffer
mit ihm in Berlihrung kommende Elektron abgibt und so in
den Normalzustand zurlickkehrt, ohne sein Valenzelektron zu
emittieren.

Wie dem auch sei, jedenfalls setzt das Heranzichen der ent-
farbenden Wirkung der Becquerelstrahlen selbst zur Erklirung des
Verfarbungsverlaufes ein zweimaliges Getroffenwerden eines Farb-
zentrums durch ein Strahlenquant voraus, und so wird eine Ab-
schidtzung der Wahrscheinlichkeit cines derartigen Doppeltreffers
notig, die sich leider nicht exakt ermitteln 146t. Zieht man nur dic
hérteren B-Strahlen als firbend in Betracht und nimmt man an,
dafi sie in 0-2c¢m Salz vollstindig absorbiert werden, so kann man
den Bruchteil der von einem primdren B-Teilchen getroffenen Tonen
der einen Art auf folgende Weise abschétzen:?

" I M. Blau und K. Altenburger, Zeitschr. f. Phys. 72, 315. 1923. Dic
Anwendung der Dessauer-Blau-Altenburger’'schen \Wahrscheinlichkeitshetrachtungen
auf den Verfirbungsprozefl des Steinsalzes ergibt dasselbe Resultat wic Ansatz I.
geniigt also nicht, doch konnen sic mit Ansatz [la vercinigt werden; cs ergibt

o'
sich 7700 =——0—————, "1y =10 gesetzt werden kann. Der Ausdruck
' —yJ
73 —I—B1 4
unterscheidet sich nur durch die unwesentliche additive Konstante ¢' im Nenner
von dem friiher abgeleiteten, Gleichung (12).
2 Vgl. auch die erste Schiatzung bei St. Meyer und K. Przibram, Wicner
Ber. (Ila) 723, 662, 1914.
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Die Zahl der von 1g Ra ausgesandten harten @-Strahlen ist

yon der Gréfienordnung 10'° pro sek. Im Abstand von 1 cm

1
13 also grdfienordnungs-
mifig 10° pro sek oder rund 101 pro Tag. Da aber zur Ver-
farbung erfahrungsgemdfl ein viel Kkleineres Quant (Ultraviolett,
sirka 200 ~ 6 Volt) als das der B-Strahlen (zirka 106 Volt)
geniigt, so vermag ein priméres 8-Teilchen durch Sekundéarstrahlung

sehen durch 1 cm® von diesen rund
o

. . " .1 B-Quant
eine ganze Reihe von Teilchen zu farben, ndmlich W
G
oder schitzungsweise —lg——~ = 0-17.10% Im Tag koénnen daher

0+17 1020 Teilchen gefiarbt werden. In der 1c¢m?® breiten Schichte
von 0°2 ¢m Dicke, in der die B-Strahlen génzlich absorbiert
werden, sind 4-4.10* Jonen eines Vorzeichens vorhanden; es

0-17 102
44 1020

Zur Entfarbung stehen aber mehr Quanten (etwa dreimal so viel)
zur Verfligung, da hiezu ein kleineres Quant (sichtbares Licht)
geniigt als zur Fédrbung, in einem Tag also hinreichend um 1-2%/,
aller Teilchen einer Art zu treffen. Diese Quanten werden sich
rein zuféllig {iber die schon getroffenen (gefdrbten) und nicht
getroffenen Teilchen verteilen, so dafl von ersteren in einem Tag
ebenfalls rund 1°/, nocheinmal, entfirbend, getroffen werden. Die
Zahlen erniedrigen sich ein wenig, wenn die nicht vollstindige
Raumerfillung durch die Ionen in Betracht gezogen wird. Dagegen
ist die +-Strahlenwirkung hier noch gar nicht beriicksichtigt. Es
sei noch bemerkt, dafl man zu einer &hnlichen Schitzung der
Doppeltrefferwahrscheinlichkeit gelangt, wenn man die Gesamt-
energie der f-Strahlen von 1 ¢ Ra zu etwa

werden daher von diesen verfirbt, das sind rund 0-49;,.

1
5.8 058,10 L8
tunde sek
. . . . Erg
annimmt. In 1 ¢ Abstand ergibt dies 5.103 ok auf das Quadrat-

zentimenter, entsprechend 1°5.10!® Quanten roten Lichtes. Nimmt
man an, dafl etwa die Hilfte der B-Strahlung im Pridparat und
seiner Glashiille absorbiert wird, so bleiben 7-10'* Quanten pro sek
zur Entfarbung verfigbar oder 6.10' pro Tag, gegeniiber
3.1°7 101 = 5-1.10" nach der vorhergehenden Schitzung.

Man sieht jedenfalls, dafi bei Verfirbungsprozessen, die sich
unter beildufig den hier angenommenen Verhiltnissen erst nach
Monaten einen Sattwert der Verfirbung nahern, die Doppeltreffer

1 Siehe St. Meyer und Schweidler, Radioaktivitit, 1916, p. 171.
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einen betridchtlichen Einfluf haben konnten,! wihrend dies bei
raschen Verfirbungen, die innerhalb weniger Tage den Sattwery
erreichen, nicht zu erwarten ist. Zeigt es sich nun, dafi zur
Deutung der Intensitidtsabhingigkeit der Sattfdrbung bei Substanzen,
die den Sattwert rasch erreichen, ebenfalls entfirbende Wirkung
durch die verfarbende Strahlung, also Doppeltreffer nétig sind, und
dies scheint nach noch nicht abgeschlossenen Versuchen von
Frl. Gréger bei Doppelspat der Fall zu sein, so wird man zur
Annahme gedridngt, es genlige die Absorption in einem gewissen
Abstand vom Farbteilchen zur Entfirbung und nicht erst ein
»Volltreffere, der absorbierende (entfirbende) Querschnitt des Farb-
zentrums wire also wesentlich grofier als der Atomquerschnitt.

Dafl auch der »firbende« Querschnitt wesentlich vergroSiert
sein konnte, dafiir spricht die von Goldstein? festgestellte Tatsache,
daB auBerordentlich geringe Beimischungen (107® bis 107%) einer
sich sonst nicht verfirbenden Substanz die Fahigkeit erteilen, sich
unter Bestrahlung zu verfarben. Zu diesen Substanzen gehort,
z. B. kdufliches Borax (Spuren von NaCl), das sich bei kriftiger
Radiumbestrahlung innerhalb eines Tages tief verfiarbt. Nach obiger
Uberschlagsrechnung wire dann hdchsens 19/, der Beimischung
von Quanten getroffen, was die starke Farbung noch unbegreiflicher
macht. Die Annahme, der wirksame Querschnitt des Verfarbungs-
zentrums sei wesentlich grofier als der Querschnitt der Molekel
der Beimischung beseitigt diese Schwierigkeit. Es muff auch noch
bemerkt werden, dafy in obiger Uberschlagsrechnung die theoretisch
zuldssige maximale Ausbeute an sekunddren Quanten eingesetzt
ist, die nach den sonstigen Erfahrungen uber Sekundéirstrahlen
wohl in Wirklichkeit kaum erreicht und eher durch eine etwa
10- bis 100mal Kleinere Zahl zu ersetzen sein dirfte. Dieser
Umstand macht eine Vergroflerung der wirksamen Querschnitte
auch im Steinsalz noch wahrscheinlicher.

1 Allerdings nur unter der hochst unplausiblen Annahme, dem Sattwerte
entspriche eine Firbung (Neutralisierung) eines wesentlichen Bruchteiles aller
iiberhaupt vorhandenen Na-Teilchen, denn nur dann wird die Zahl der neu-
gebildeten (einmal getroffenen) Farbteilchen vergleichbar mit der Zahl der in der-
selben Zeit nochmals getroffenen (entfirbten) Farbteilchen. Dies miifite aber zu
einer weitgehenden Zerstérung des Gitters fiihren, wdhrend Lind und Bardwell
(Journ. Franklin Inst. 1923, 377) nicht einmal eine Storung des Steinsalzgitters
durch die Verfirbung rontgenspektroskopisch nachweisen konnten.

2 E. Goldstein, Phys. Zeitschr. 3, 149, 1902, Nature, 94, 494, 1914.
Man ist versucht, die hier von Goldstein betonte auBerordentlich gesteigerte
Lichtabsorption in verfirbten Substanzen — verglichen mit der Absorption der
firbenden Substanz im reinen Zustand, z. B. Chlor in Salmiak — mit dieser Ver-
grofierung des absorbierenden Querschnittes in Zusammenhang zu bringen. Man
vergleiche hiemit auch die groSen, von Lenard (Heidelberger Ber. 1914,
13. Abh., p. 43) bei den Erdalkalisulfidphosphoren festgestellten absorbizrenden
Querschnitte.

3 Siehe P. Lenard, Quantitatives iiber Kathodenstrahlen, 2. Aufl., 1925,
143 u. f.
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Zusammenfassung.

Nach Diskussion einiger einfacher Ansidtze fiir die Ver-
irbung durch Becquerelstrahlen, die fiir den Fall des Steinsalzes
nicht zum Ziele fiihren, wird der folgende Ausdruck fiir die Zahl
der gefiarbten Teilchen als mit den Messungen M. Bélai's in
(Jbereinstimmung gefunden:

< —T .
1= Ce’ + — [l—e—(ﬁjff f +91],

pJe i/ + 38

wo J die Bestrahlungsintensitdit und ¢ die Bestrahlungsdauer ist.
Das erste Glied riihrt von rasch verédnderlichen, das zweite von
langsam verdnderlichen Zentren her, 98 entspricht einer Dunkel-
reaktion mit einer Halbierungszeit von etwa einem Jahr; der
Faktor e—77 gibt den Bruchteil der Farbzentren, die durch die
Bestrahlung selbst entfirbt werden konnen. Eine physikalische
Deutung hieflir wird versucht. Wahrscheinlichkeitsbetrachtungen
zwingen dazu, die Moglichkeit zu erwédgen, dafl der absorbierende
Querschnitt der Farbzentren wesentlich grofier sein konnte als der
Querschnitt eines Atoms.
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