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CAST FYSIKALNL

Zur Theorie der Diffusion radioaktiver Stoffe.
Reinhold Fiirth, Prag.

Aus dem physikalischen Institut der deutschen Universitdt in Prag.
(Eingegangen am 1. Dezember 1936.)

Bringt man eine diinne Schicht einer radioaktiven, «-strahlenden
Substanz 4 auf die Oberfliche einer Platte aus einer inaktiven, festen
Substanz B, dann kann die Diffusion von 4 in B durch die Messung der
zeitlichen Abnahme der Intensitét der «-Strahlung iiber der Platte mittels
einer Zihlvorrichtung fiir x-Teilchen oder mittels einer Ionisationskammer
untersucht werden. Die Theorie dieser von Hevesy urid seinen Mitarbeitern
angewendeten Methode wird entwickelt. Eine zweite Methode beruht da-
rauf, daB in der Platte B eine langlebige, radioaktive Substanz C gleich-
miBig verteilt ist, die ein kurzlebiges aktives Zerfallsprodukt A liefert;
die Menge des aus der Plattenoberflache ins Vakuum diffudierenden Sub-
stanz A wird gemessen. Auch fiir diese Versuchsanordnung wird die Theorie
entwickelt, soda8 man aus den erwihnten Messungen den Diffusions-
koeffizienten von A in B berechnen kann. ‘

1.

Der Untersuchung der Diffusion radioaktiver in nicht aktive
Stoffe kommt deshalb eine groBe Bedeutung zu, weil die Messung
der Strahlungsintensitdt ein sehr bequemes und einfaches Hilfs-
mittel zur genauen Bestimmung sehr kleiner Konzentrationen der
diffundierenden Substanz darstellt. Es kann daher insbesondere
dann Verwendung finden, wenn die Diffusion sehr langsam erfolgt,
sodaB in solchen Entfernungen von der Ausgangsschicht, die der
Messung zuginglich sind, in Diffusionszeiten brauchbarer Lénge
die Konzentration der diffundierenden Substanz viel zu klein wire,
als daB sie mit den sonst in der Diffusionsmesstechnik iiblichen
Methoden gemessen werden konnte. Dieser Fall liegt bei der Diffu-
sion in festen Korpern bei normalen Temperaturen vor. Gerade
hier ist nun die experimentelle Bestimmung von Diffusionskoeffizi-
enten und ihrer Abhéingigkeit von der Temperatur von groBer
Bedeutung, da sich hieraus auf die Bindungsverhéltnisse der
Atombausteine im Krystallgitter des Festkorpers schlieBen laBt.
Daher ist die Diffusion in festen Korpern in neuerer Zeit sehr
héufig von verschiedenen Forschern untersucht worden. Hevesy
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und seine Mitarbeiter!) haben mit groBem Erfolg solche Unter-
* suchungen mit radioaktiven Korpern als diffundierenden Substan-
zen ausgefithrt. Dabei hat man auch noch den Vorteil durch Ver-
wendung eines radioaktiven Isotops des inaktiven Festkorpers als
diffundierende Substanz den Koeffizienten der ,,Selbstdiffusion‘
seiner Atome messen zu konnen.

Auf Ersuchen von Herrn Hevesy und seiner Mitarbeiter habe
ich zum Teil bereits vor einigen Jahren, zum Teil in neuerer Zeit
die Theorie fiir verschiedene MeBanordnungen ausgebaut, die zur
Messung des Diffusionskoeffizienten bei den erwihnten Versuchen
dienen konnen und sich zum Teil auch schon sehr gut bewihrt
haben. Sie mogen im Folgenden kurz mitgeteilt werden.

2.

Die radioaktivite «-strahlende Substanz A werde in einer
sehr diinnen Schicht auf die Oberfliche einer Platte aus der zu .
untersuchenden inaktiven Substanz B gebracht. Die Reichweite
der «-Strahlen von 4 in B sei gleich a. Mit einer geeigneten Szintil-
lations- oder Zahlrohrvorrichtung 1afit sich die Anzahl » der
«-Teilchen zéhlen, die pro Zeiteinheit aus der Flacheneinheit der
Platte nach oben.austreten. Da die radioaktiven Atome durch
Diffusion allmihlich in die Platte eindringen, wird n im Laufe
der Zeit abnehmen, da dle]emgen «-Teilchen vom Zahler nicht
registriert werden, die in B eine groBere Strecke als a zuriicklegen
miissten. Wir wollen die Funktion n(f) ermitteln.

Befindet sich ein Atom von 4 zur Zeit seines Zerfalles in einer
Tiefe 2 unter der Plattenoberfliche, dann wird das von ihm aus-
geschleuderte x-Teilchen offenbar nur dann die Plattenoberfliche
verlaBen kénnen, wenn die beiden Ungleichungen

z< a, cosp < z/a (1)
erfiillt sind, worin ¢ den Winkel zwischen der «-Strahlrichtung
und der Plattennormalen bedeutet. Da die Strahlung, die von
einem kleinen Volumenelement d ¥ ausgeht, nach allen Richtungen

gleich stark ist, bedeutet die zweite der obigen Ungleichungen, dagl
von der Gesamtstrahlung aus dV nur der Bruchteil

2na(@a—a) 1 z ‘
= T 4nat 2 (1 o _E) (2)
in die Zahlvorrichtung gelangt. Fiir ein Volumenelement an der

Pla,ttenoberflache gllt
& = ¥ ' . (21)
Auf Grund einer bekannten Formel der Diffusionstheorie
ist die Menge ¢(z, t).dz von 4, die in einer Schicht von der Flache
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Eins und der Dicke dz in der Tiefe & unter der Plattenoberflache
zur Zeit ¢ enthalten ist, bezogen auf die Substanzmenge auf der
Flacheneinheit der Oberfliche zur Zeit Null gleich
=
ez, t)de = ———e *Pidaz, 3
(2, 1) VD (3)
worin D den Diffusionskoeffizienten von 4 in B bedeutet. Hiebei
ist schon beriicksichtigt, daB die Diffusion aus der Oberflichen-
schicht nur einseitig nach unten aber nicht nach.oben erfolgen kann.
Da die Gesamtstrahlung aus dem Volumenelement dV der
Grofe ¢ proportional ist, folgt wegen (1), (2), (2) und (3)

‘

a a

() =% =—§;fs.c(x,t)dx=v—$ﬁ (1——2)e—mdx. 4)
0 0 '

Fiihrt man die GroBe
_a
= ﬂ/—ﬁi
ein, sowie die GauBche Fehlerfunktion

2 [ . : '
0 .

dann erhélt man nach einfacher Rechnung aus (4)
f=v()— == V— (1—e*). - ™

Nach (7) kann f als Funktion von & graphisch oder tabellarisch
_dargestellt werden. Ist dann f durch Messung bekannt, dann kann
hieraus & und damit nach (5) bei bekanntem a das gesuchte D
bestimmt werden.

Die Theorie kann offensichtlich auch dann angewendet werden,
wenn nach Hevesy statt der «-Strahlung die ,,RiickstoBstrahlung*
von A gemessen wird, indem die aus der Plattenoberfliche austre-
tenden RuckstoBatome durch ein elektrisches Feld gesammelt
werden und ihre Menge durch die von ihnen ausgehende &- oder
B-Strahlung ermittelt wird.

(3)

3.

Wir wollen nun annehmen, daf die aus der Platte austretenden
o-Teilchen nicht einzeln gezahlt, sondern die Ionisation gemessen
wird, die sie in dem Gasraum oberhalb der Platte hervorrufen.
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Wir miissen dann zunichst berechnen, wieviele Ionen durch einen
«-Strahl gebildet werden, der aus der Tiefe x unter der Platten-
oberfliche unter dem Winkel ¢ gegen die Plattennormale abge-
schossen wurde.

Es sei »(z) dz die Ionenzahl, die auf der Strecke zwischen z
und z 4+ dz vom Beginn der «-Strahlbahn gerechnet, erzeugt
wird. Dabei soll das Stiick der x-Strahlbahn, das im Gasraum ver-
lauft, auf eine aequivalente Strecke in der Substanz B umgerech-
net sein (durch Multiplikation mit dem Verhaltnis der entsprechen-
den Reichweiten). Da die in B zuriickgelegte Strecke gleich ist
z/cos ¢, so ist die gesuchte Ionenzahl gleich

cos ¢

f »z) dz = F(a) —F( m )’ (8)
z/cosp )
worin zur Abkiirzung die Funktion
v .
F(y) = f We)de (9)
0
eingefiihrt ist.

Da wieder die Bedingung (1) in Geltung ist, folgt mit Beniit-
zung von (8) an Stelle von (2)

x
arcos —
a

e(z) =2 | sin q)'[F(a) —F(—x—) dp : 4% . F(a) =
J c ] |
1

wahrend (2" na.turhch in Geltung blelbt An Stelle von (4) folgt
daher

(10)

=—fe(z) c(z, t) dx = e &(x )e ,,:5 dz, (11)
Vn0

worin fiir ¢ aus (10) einzusetzen 1st

- Ist die Funktion »(z) bekannt, dann 148t sich zunéchst' aus (9)
die Funktion F(y) und daraus weiter nach (10) die Funktion &(x)
auf numerischem oder graphischem Wege ermitteln. Aus (11)
1aBt sich dann schlieSlich die Funktion f(£) auf die gleiche Weise
berechnen und graphisch oder tabellarisch darstellen. Der weitere
Vorga.ng 1st dann der gleiche wie oben unter 2.
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Eine besondere Vereinfachung der Formel (11) ergibt sich,
wenn v von 2z unabhiingig ist (was im allgemeinen allerdings nicht
der Fall sein wird). Aus (9) wird dann

Fly)=v.y (9"
und aus (10) . :

a

e(z) = }(1 —ﬁ) + g—z log%, | (10)
sodaB an Stelle von (11) gilt
f= 'P(E)—T [(I—e*) 1+ 108 & —o(8)], (12)

worin ¢ die transzendente Funktion

e.
<p(§)=§flogu.e—"du (13)
0

bedeutet.
4.

Um die Rechenarbeit- zu vermeiden, die mit der Auswertung
der Resultate mittels der unter 3. entwickelten Formeln verbunden
ist, kann der Versuch so abgeindert werden, daBl durch ein geeigne-
tes Blendensystem von allen aus der Platte austretenden Strahlen
nur die in die Ionisationskammer eintreten kénnen, die die Platte
nahezu normal zu ihr verlaen haben. Die Eintrittsblende in die
Kammer habe die Entfernung b von der Platte (wiederum in aequi-
valentem MaB gemessen). -

An Stelle von (10) gilt dann einfacher

-&(z) _ F(a) —F(z 4 b)
&  Fl@a)— F@b)
sodaB statt (11) die folgende Beziehung herauskommt

F=F@— : F(b){ (@) . (&) — V“ Bt byo 'dx}, (15)

die eine leichtere Auswertung ermoglicht.

~

5.

Wihrend bei den im Vorhergehenden behandelten Fillen die
Diffusion einer radioaktiven Substanz aus einer Oberflichen-
schicht ins Innere eines inaktiven Festkorpers untersucht wurde,
soll nun die Diffusion einer radioaktiven Substanz aus dem Fest--
korper betrachtet werden. Der feste Korper B bestehe aus einer
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Platte, deren eine ebene Begrenzungsfliche an ein Vakuum an-
grenze, in das hinein die Diffusion des Stoffes A4 erfolge. Durch
eine entsprechende’ Umhiillung der Platte an den anderen Begren-
zungsflichen sei dafiir gesorgt, daf durch diese keine Diffusion
von A erfolgen kann. Die Dicke der Platte sei so grol gewihlt,
daB wahrend der Beobachtungszeit praktisch keine Anderung der

Konzentration von 4 an der vom Vakuum abgewendeten Seite
" der Platte zu beobachten ist. Gemessen werde die Menge @ von A4,
die aus der Flicheneinheit der Begrenzungsfliche der Platte in
der Zeiteinheit ins Vakuum diffundiert. Die Substanz A soll
dauernd aus einer dritten Substanz C entstehen, die den Korper B
mit konstanter Konzentration erfiillt. Es werde angenommen,
daB die Zerfallszeit von C gegeniiber der von A sehr groB sei;
sodaB wihrend der Beobachtungszeit keine Anderung in der
gleichméBigen Verteilung von C zu bemerken ist. Es findet dem-
nach auch keine Diffusion von C in 4 statt.

Entsprechend den oben formulierten Bedingungen wollen
wir annehmen, daB der Korper 4 den positiven Halbraum voll-
kommen erfiille und an der Ebene z = 0 an das Vakuum angrenze.
Die konstante Konzentration von C sei C, die variable Konzen-
tration von A sei ¢(z,t). Die Zerfallskonstante von C sei A, die
von A sei A. Das Verhiltnis der Atomgewichte von 4 und O sei
gleich «

In einer unendlich dinnen Schicht von der Dicke dz.und der
Flache Eins betragt der Massenzuwachs von A4 infolge des Zerfalls
von C in der Zeit dt: AxC .dz dt und der Massenverlust infolge
seines eigenen Zerfalles: Acdz df. Der Massenzuwachs von A
infolge seiner Diffusion betragt, wie aus der Diffusionstheorie

. 2
bekannt ist, da ¢ nur von einer Koordinate x abhingt: D -g—;dxdt.

Der gesamte Massenzuwachs von 4 ist also schlieBlich
0%

Anderseits muB} dieser auch gleich sein:
?i dz dt. (17)

Durch Gleichsetzen der Ausdrucke (16) und (17) erglbt gich die
leferentlalglelchung

G _
o

D% 4 ano— e - (18)
die unter der Randbedingung

- 128



: ¢c=0 fir =0 (17)
zu integrieren ist. :

Wir wollen uns mit der stationidren Losung dieser Gleichung
begniigen, die sich ohneweiteres auf die zu behandelnde Aufgabe
anwenden laBt, wenn man mit der Messung von @ so lange wartet,
bis sich stationdre Verhiltnisse eingestellt haben. Es gilt dann
an Stelle von (18) die Gleichung

d“ "+ 6AC — Jc = 0, (20)
deren allgemeine Lﬁsung lautet
c=Ae]/%x+ Be_l/%z—{-f‘%q- (21)
Da ¢ sicherlich iiberall endlich sein muB, gilt zunéchst 4 = 0 und
weiter wegen der Ra.ndbedmgung (10): B = —oi‘;g. Aus (21)
wird daher
oc/lC' "VD (22)

Das gesuchte @, die Diffusionsstromdichte an der Ebene
z = 0 ergibt sich aus

de .
Q=D (dx)==o (23)
mit Beniitzung von (22) zu
_adC

D. 24
=77 .JD (24)

Da «, 4, 4 und C bekannt sind, 148t sich durch Messung von Q
auch der gesuchte Diffusionskoeffizient D bestimmen.

Prag, im November 1936.

*

, XK teorii difuse radioaktivnich litek.

(Obsah pfedeslého &ldnku.) .
Vpravime-li tenkou vrstvu né&jaké radioaktivni litky A4,
vysilajfef zéfenf «, na povrch desky z neaktivni pevné latky B

. pak miZeme vyéetrova,tl pribeh difuse A do B tim, Ze mé&ifme da-
sové klesénf intensity zé¥enf « nad deskou bud né]akym zaffzenfm
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pro poditdnf &astic « nebo ionisadni komorou. Této metody uzil
Hevesy a jeho spolupracovnici; jeji teorie je pfedmétem piedeslého
8ldnku. Jind metoda zdlezi v tom, Ze se v celé desce B rozdd&i
stejnomérng n&jakés dlouhodobé radioaktivni latka C, jejim% roz-
padem vzniké aktivni produkt A, ktery se rychle rozpadd; mé&ii
se mnoZstvi latky A difundujicf z jedné rovinné stény desky do
okolniho vakua. Také teorie tohoto pokusu je podéna, takZe
" moZno z téchto méfeni vypodisti koeficient difuse litky A do B.
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