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Shape Factor of the fl-Spectrum of 99Tc 

Abstract. The fl-spectrum of the second non-unique forbidden 9+ _~+ transition in the 
decay of 99Tc has been investigated with a 4n-Si(Li)-gemiconductor-spectrometer. 
The shape factor has been determined: 

W 1.15 S(W)=k(1-3.97 + T + 3 . 0 5  WZ). 

It was also possible to fit the data with the normal i-Approximation to the theoretical 
shape factor 

S(W)=k(q 2 +0.54 p2). 

The second forbidden 2 + - 0  + fl--transition in the decay of 36C1 was reinvestigated to 
test the spectrometer as well as the fitting-technique. 

1. Einleitung 

An unserem Institut werden verbotene fl-Zerf~ille 
untersucht, w~ihrend parallel dazu am Institut ffir 
Theoretische Physik theoretische Modellrechnungen 
durchgefiihrt werden. Zum Vergleich der Ergebnisse 
von Theorie und Experiment kann der Formfaktor 
S(W) eines fl-Spektrums herangezogen werden, der 
die Kernmatrixelemente und damit die physikalisch 
interessante Information fiber den Zerfall enth~ilt. 
Ziel der vorliegenden Arbeit war es, den Formfaktor 
des 2fach verbotenen fl--Spektrums yon 99Tc ex- 

99 perimentell zu bestimmen. Spin und Parit~it des 43Tc 
werden in der Literatur [9] eindeutig mit 9+ ange- 
geben. Fiir den Tochterkern 99 ~4Ru w~ire nach dem 
Schalenmodell ein 7 +  oder ~+-Grundzustand m6g- 
lich. Ein 9+-~+-0bergang w~ire jedoch erlaubt und 
stiinde damit im Widerspruch zum hohen ft-Wert. 
Es handelt sich also um einen 2fach nicht unique ver- 
botenen 9+ _5+ fi-fJbergang mit den Auswahlregeln" 
AI=2, keine Parit~its~inderung. 

Im Gegensatz zu den erlaubten und einfach verbotenen 
fl-Zerffillen sind mehrfach verbotene Zerf~ille bisher 
noch verh~iltnism~il3ig wenig untersucht worden, ob- 
wohl dies sehr erfolgversprechend w~ire; denn selbst 
im allgemeinsten Fall tragen nur vier Kernmatrix- 
elemente zu einem 2fach verbotenen fl-Zerfall bei, 
gegentiber sechs Matrixelementen bei einfach ver- 
botenen fl-Zerffillen. Eine solche Untersuchung er- 
fordert jedoch wegen der grofSen Halbwertszeiten 
bzw. geringen spezifischen Aktivit~iten lichtstarke 
Spektrometer. Ffir die Messung wurde deshalb ein 
4n-Si(Li)-Halbleiterspektrometer verwendet, dessen 
Energieaufl/Ssung derjenigen von Magnetspektrome- 
tern recht nahe kommt und das sich aufgrund der 
hohen Transmission besonders zur Messung derart 
,schwacher Quellen eignet. 
Da die Form eines fl-Spektrums stark durch die 
Eigenschaften des Spektrometers selbst beeinflul3t 
werden kann, war es erforderlich, deren Einflul3 
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auf die Messung eines kontinuierlichen Spektrums 
zu bestimmen. Dazu wurde die Ansprechfunktion, 
d.h. die Linienform, die monoenergetische Elektronen 
im Spektrometer liefern, gemessen und analytisch 
dargestellt. Mit dieser Ansprechfunktion konnten die 
gemessenen/~-Spektren korrigiert werden. 

2. Der Aufbau des 4rc-Si(Li)-Spektrometers 

Der Aufbau des Spektrometers wurde an anderer 
Stelle [43 bereits ausfiihrlich beschrieben. Als Z~ihl- 
kristalle wurden zwei planar gedriftete Si(Li)-Halb- 
leiterdetektoren vom Typ KS02 der Firma Simtec, 
Montreal, verwendet. Die Fensterdicke betrug weniger 
als 0,2 pm Si und die Sperrschicht war 2 mm dick. 
Das Pr~iparat wurde ,,sandwichartig" zwischen die 
beiden Detektoroberfl~ichen eingeschlossen, wobei 
der Abstand der beiden Eintrittsfenster weniger als 
8 gm betrug. Bei einem Durchmesser des empfind- 
lichen Ziihlvolumens von 8 mm entspricht dies einem 
toten Raumwinkel yon weniger als 0,2% des ge- 
samten Raumwinkels, vorausgesetzt, dab ann~ihernd 
punktf/Srmige Pr/iparate verwendet werden. Durch 
diese 4~-Geometrie wird auch eine Verf~ilschung der 
Spektren dutch Riickstreuung yon Elektronen ver- 
mieden. 
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Als ladungsempfindlicher Vorverst~irker diente ein 
Nuclear Enterprises Modell NE 5287, dessen Ein- 
gangsstufe zusammen mit den beiden Detektoren in 
einen handelsiiblichen Horizontal-Drip-Feed-Kryo- 
stat derselben Firma eingebaut wurde. Fig. 1 zeigt die 
Anordnung der Detektoren und des Eingangsfeld- 
effekt-Transistors am Ktihlfinger des Kryostaten. 
Durch die Kiihlung der Detektoren und des Eingangs- 
transistors auf Stickstofftemperatur werden das Rau- 
schen und der Leckstrom auf ein Minimum redu- 
ziert. 
Im nachgeschalteten Hauptverst~irker Ortec-Modell 
410 wurden die unipolaren Impulse weiterversdirkt 
und durch RC-Differenzier- und Integrationsglieder 
in bipolare Signale umgewandelt, die dann auf den 
Analogeingang eines Laben 1024-Vielkanalanalysa- 
tors gelangten. 

3. Experimentelle Durchffhrung 

3.1. Testrnessungen 

Um die Eignung des Spektrometers zur Messung von 
fl-Spektren langlebiger Isotope zu untersuchen, wur- 
den zahlreiche Testmessungen durchgeftihrt. Die Li- 
nearidit der Elektronik konnte mit Hilfe eines Queck- 
silberrelais-Eichimpulsgebers fiberpriift werden. Die 
dabei beobachteten Abweichungen yon der Linearit~it 
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Fig. l. Der Einbau der Detektoren und der Eingangsstufe in den Kryostat.  Die zwischen den Si-Detektoren und dem Kiihifingerflansch 
auf Keramiksttitzen aufgebaute Vorverst~irkerstufe ist nicht eingezeichnet. Der NaJ-Kristall  dient zum Nachweis von RSntgenstrahlen 
in Koinzidenz mit den Elektronen 

Drip-H~ I I I VORVERST~,RKER I pumpeetter- 



M. Reich und H.M. Schiipferling: Formfaktor des fl-Spektrums v o n  99Tc 109 

waren geringer als 0,2%. Die Energieeichung des 
Spektrometers erfolgte mit den Konversions- und 
7-Linien des 2~ 137Cs und 113Sn sowie den R6ntgen- 
linien des 241Am. - Das Energieaufl6sungsverm6gen 
betrug 7 keV FWHM fiir die 624,25 keV-Konversions- 
elektronenlinie von 137Cs. 
Die Kenntnis von Linearit~it und Aufl6sungsverm6gen 
gew~ihrleistet aber noch nicht die Eignung des Spektro- 
meters fiir die Messung kontinuierlicher Spektren. 
Dazu muBte noch die Ansprechfunktion gemessen 
werden. Dies geschah mit Hilfe der 624,25 keV- 
Konversionselektronen von ~3VCs, die in Koinzidenz 
mit den sie begleitenden K-R6ntgenstrahlen nachge- 
wiesen werden muBten, da sie von einem fi-Spektrum 
und von 7-Quanten, die ein Compton-Spektrum 
liefern, fiberlagert sind. Die K-R6ntgenstrahlung ist 
energiereich genug, um aus Detektoren und Vakuum- 
hiilse zu entweichen; sie wurde in einem NaJ-Kristall, 
der sich direkt vor dernur  0,2 mm dicken Stirnseite 
der Vakuumhiilse befand, nachgewiesen (s. Fig. 1). 
Bei diesen Messungen stellte sich heraus, daB ein 
Rtickstreukontinuum durch die 4~-Geometrie voll- 
st~indig vermieden wird. Auff~illig war jedoch, daB 
alle MeBkurven einen exponentiellen Ausl~iufer in 
Richtung abnehmender Energie aufwiesen. 

3.2. Korrekturverfahren 
Um den EinfluB der Form der Ansprechfunktion und 
die daraus resultierende Korrektur der gemessenen 
fi-Spektren rechnerisch erfassen zu k/Snnen, muB 
diese zuniichst in die analytische Form R(W, W') 
gebracht werden, wobei R(W, W') die Wahrscheinlich- 
keit darstellt, dab ein Elektron der Energie W' mit 
einer Energie W nachgewiesen wird. Die Methode, 
nach der sich der Ausdruck R(W, W') fiir die ge- 
messene Absprechfunktion bestimmen l~iBt, wurde 
bereits an anderer Stelle ausfiihrlich beschrieben [5]. 

Durch die Abweichung der Ansprechfunktion von 
einer Deltafunktion wird ein fl-Spektrum gest6rt. 
Sei N(W') die theoretische Energieverteilung der fl- 
Teilchen: 

N(W')=const F(Z, W')pW'(W~- W') 2. S(W'), (1) 

worin 

W' 

P 

w; 

v(z, w') 
s(w') 

die Teilchenenergie in relativistischen 
Einheiten 
der Teilchenimpuls in relativistischen 
Einheiten 
die Endpunktsenergie in relativistischen 
Einheiten 
die Fermifunktion 
der Formfaktor 

sind, so berechnet sich das gemessene, gest6rte Spek- 
trum D(W) nach 

Wo 
D(W)= j N(W'). R(W, W')dW'. (2) 

1 

Eine numerische Berechnung dieses Integrals ftir die 
fi-Spektren yon 36C1 und 99Tc im AnschluB an die 
Auswertung hat gezeigt, dab die fi-Spektren durch den 
asymmetrischen Ausl~ufer in der Ansprechfunktion 
sehr viel starker verffilscht werden als durch eine 
symmetrische Ansprechfunktion (GauBfunktion) glei- 
cher Halbwertsbreite. Eine GauBverteilung wirkt 
sich nur in der N~he des Endpunkts aus und sorgt 
dafiir, daB auch oberhalb der Endpunktsenergie noch 
Impulse registriert werden. Die asymmetrische An- 
sprechfunktion liefert dagegen im gesamten oberen 
Drittel der Spektren eine vSllig andere Korrektur. 
Dies ist verst~ndlich, da wegen der Asymmetrie mehr 
Elektronen mit zu geringer Energie nachgewiesen 
werden. Dadurch wird bewirkt, dab das gest/Srte 
Spektrum D(W) gegentiber N(W) insgesamt in Rich- 
tung kleiner Energien verschoben erscheint. 

3.3. Messung des fi-Spektrums 
Das Isotop 99Tc wurde vonder Firma NEN Chemicals 
als NH4TcO~-L6sung in H20 mit einer spezifischen 
Aktivit~it von 16,8 mCi/Gramm Tc geliefert. Mit Hilfe 
eines Elektrosprayverfahrens [10-12]  wurden durch 
Aufsprtihen der in reinem )kthanol stark verdtinnten 
L/Ssung auf diinne Formvarfolien (Dicke kleiner als 
50 lag/cm z) Pr~iparate yon ca. 2 mm Durchmesser und 
sehr gleichm/iBiger Struktur erhalten. Es wurden 
Priiparate verschiedener Aktivit~it mit Intensit~iten 
zwischen 10 und 200 Zerf~illen pro sec hergestellt, 
was einer Pr~iparatdicke yon 1 -20pg /cm 2 ent- 
sprach. 
Da der fi-Zerfall v o n  99Tc ZU 100~o ins Ru-Grund- 
niveau geht und damit keine weitere Strahlung auf- 
tritt, ist dem fl-Spektrum nut noch ein Untergrund 
tiberlagert, der v o n d e r  Umgebungs- und H6hen- 
strahlung herriihrt. Dieser wurde zun~ichst mehrere 
24 Std lang gemessen, wobei die Detektoren bereits 
in 4n-Geometrie montiert waren. Danach schlog 
sich die Messung des fi-Spektrums an. Um die ge- 
wiinschte statistische Genauigkeit zu erhalten, waren 
Megzeiten bis zu 70 Std erforderlich. Nach jeweils 
12 Std wurde die Messung unterbrochen und das 
R6ntgenspektrum einer starken 241Am-Quelle auf- 
genommen. Eine Untersuchung dieser Spektren ergab, 
daB die Drift der Elektronik ~iuBerst gering war und 
bei der Endpunktsenergie des fi-Spektrums weniger 
als 1 keV betrug. 
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Um den Einflug von Energieverlusten in der Quelle 
selbst untersuchen zu k6nnen, wurden Tc-Pr~iparate 
verschiedener Intensit~it gemessen. Diese Einzelmes- 
sungen stimmten bis auf den Bereich unterhalb von 
30 keV vtillig iiberein. Dieser Bereich wurde jedoch 
bei der Auswertung ohnehin nicht berticksichtigt, 
da hier der Untergrund bereits 5 ~o der fl-Z~ihlrate 
ausmacht. 

3.4. Auswertung 

Bei Gtiltigkeit der i-Approximation, ~ = ~ - ~ >  

die beim Technetium recht gut erffillt ist, l~iBt sich der 
theoretische Ausdruck fiir den Formfaktor 2fach 
nicht unique verbotener fi-Spektren stark verein- 
fachen. Man erh~ilt [6] 

s ( w )  = k (q2 + ;~ p2) (3) 

mit 

) 2  1 2 + x A I - 2 A  (3a) 
4 2 + x A 1 - A  

Dabei ist 

p = ~ - 1 der Elektronenimpuls in relativistischen 
Einheiten 
q = Wo - W der Antineutrinoimpuls in relativistischen 
Einheiten 

ga 
x = das Verh~iltnis der Kopplungskonstanten von 

gv 
Axialvektor- zur Vektorwechselwirkung, 

und A und A 1 sind Matrixelementverh~iltnisse 

1 Aij i T/i 
A= AI= 

R~j' Ri~ 

Die Bestimmung der Formfaktorparameter k, 2 und 
Wo erfolgte durch Anpassung des Faltungsintegrals (2) 
an das gemessene Spektrum nach der Methode der 
Maximum Likelihood unter Verwendung des Pro- 
gramms MINUITS aus der CERN Computerbiblio- 
thek, das auf der CDC 6600 des Rechenzentrums der 
Universit~it Stuttgart lief. 
Um eine m6gliche Abweichung vonder ~-Approxima- 
tion von vornherein zu berticksichtigen, wurden die 
Spektren neben der 2-parametrigen Anpassung (3) 
zus~itzlich noch mit der allgemeineren 4-parametrigen 
Formel 

S(W) = k(1 + a W+ b/W+ c W 2) (4) 

angepaBt. Diese Form wurde gew~ihlt, da sie, obwohl 
sie aus der fi-Theorie nur f'tir einfach verbotene fi- 

Spektren folgt, in einer neueren Arbeit von Willett 
und Spejewski [1] auch im Fall des 2fach verbotenen 
fi--Spektrums von 36C1 mit Erfolg angewandt wurde. 

4. Test mit 36C1 

Das 2fach verbotene fi--Spektrum v o n  36C1 wurde 
schon des 6fteren gemessen und analysiert [ 1 -  3]. In 
der vorliegenden Arbeit wurde es nochmals gemessen, 
um durch Vergleich mit den frtiheren Arbeiten sowohl 
die Zuverl~issigkeit des Spektrometers bei der Mes- 
sung langlebiger Isotope als auch des Korrektur- und 
Auswerteverfahrens zur Bestimmung des Formfak- 
tors zu untersuchen. Die Messung wurde in gleicher 
Weise wie beim Technetium durchgeftihrt. 

Tabelle 1. Ergebnisse der Fits fiir die 2- und 4-parametrige An- 
passung des/~-Spektrums yon 36C1 

End- 
punkts- 
energie 
(keV) 

22 a b c 

708 2,11 1 -0 ,24  0,42 Lit. [1] 
711 1,707 -0 ,981 -0 ,232  0,378] 
712 1,685 -0 ,970  -0 ,243  0,375~ unsere 
713 1,780 -0 ,951 -0 ,250  0,364) Messung 

714 , ~ + 0 , 3 3  - Lit. [3] 
1 , o /_  0,24 - 

717 . .~ +0,10 - Lit. [2] 
t , /o  _ 0,09 - 

Da der Fehler des bei der Anpassung erhaltenen 
Wertes ftir die Endpunktsenergie Wo wesentlich durch 
den Fehler der Energieeichung bestimmt ist und damit 
Wo eine Sonderstellung unter den tibrigen Parametern 
einnimmt, wurden die Spektren noch ffir 2 feste Werte 
fiir Wo, die sich vom Fitwert W0 =712 keV um _+1 keV 
unterschieden, angepagt, um so den Einflug von Wo 
auf die tibrigen Parameter untersuchen zu k6nnen. 
Die Ergebnisse der Fits sind in der Tabelle 1 t'fir die 
2- und 4-parametrige Anpassung dargestellt. 
Beim Vergleich der vorliegenden Messung mit den 
friiheren Arbeiten kann man feststellen, dab sich das 
hier benutzte 4 rc-Si(Li)-Spektrometer fiir die Messung 
der Spektrenform verbotener fi-Spektren gut eignet. 
Die Abweichungen von den in der Literatur [-1] 
angegebenen Werten k6nnten darauf zuriickzuffihren 
sein, dab dort die endliche Aufl6sung eines 4 g-Si(Li)- 
Spektrometers durch Entfaltung mit einer GauB- 
funktion berticksichtigt wurde. 
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Fig. 2. Das fl-Spektrum von 99TG. 

Der Untergrund ist bereits ab- 
gezogen und die AuflSsungskor- 
rektur durchgefiihrt. Die durch- 
gehende Linie stellt das mit dem 
Formfaktor 

s(w) 

=k(1  115 W2 ! -3,97 W+ 2 ~ -  + 3,05 ) 

angepaBte theoretische Spektrum 
dar 

2 

S(W) 

99 Tc 

1,5 

0,5 

Energie [ keV] 
LO 120 200 - 

I I I 

Fig. 3. Formfaktordiagramm von 
99Tc, Die durchgehende Linie ent- 
spricht dem Formfaktor S(W)= 
k (q2 + 0,54 p2) 

5. Spektrenform des fl-Spektrums yon 99Tc 

Das gemessene Spektrum ist in Fig. 2 dargestellt. Der 
Untergrund ist bereits abgezogen und die AuflSsungs- 
korrektur durchgefiihrt. Die durchgezogene Linie 
zeigt das theoretische Spektrum N(W) mit dem bei 
der Anpassung erhaltenen Formfaktor 

S(W)=k (1-3,97 w+ l'twS + 3,05 WZ ) . (5) 

Die Endpunktsenergie wurde bestimmt zu 

W o = 293 + 2 keV. 

Der angegebene Fehler setzt sich aus der Unsicherheit 
des Fits und dem Fehler der Energieeichung zu- 
sammen. 
Die 2-parametrige Anpassung lieferte f'fir S(W) den 
Wert 

S(W) = k(q 2 + 0,54 p2). 

Die Ergebnisse aus den Fits mit wiederum verschie- 
denen festen Endpunktsenergien sind in Tabelle 2 ftir 
die 2- und 4-parametrige Anpassung angegeben. 
Die Gfite der Anpassung l~Bt sich am besten an Hand 
der Formfaktordiagramme beurteilen. Diese sind in 
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Fig. 4. Formfaktordiagramm yon 
99Tc. Die durchgehende Linie ent- 
spricht dem Formfaktor S(W)= 

k ( 1 - 3 , 9 7  1,15 W + ~ +  3,05 W 2) 

Tabelle 2. Ergebnisse aus den Fits f'tir verschiedene feste Endpunkts- 
energien far 2- und 4-parametrige Anpassung des fl-Spektrums 
yon 99Tc 

Endpunkts- 22 
energie 
(keV) 

a b c 

2 9 0 + 4  . ~ +0,17 
_ 0 , 3  - 0 , 1  - - - 

2 9 2 _ + 3  . . . .  
292 0,541 -4 ,05  1,17 2,86" I 
292,5 0,536 - - - / 
293 0,529 -3 ,97  1,15 3,05 7 
293,5 0,523 - - / 
294,5 - -- 3,42 0,94 2,61 ) 

Lit. [3] 

Lit. [7] 

unsere 
Messung 

Fig. 3 fiir die 2-parametrige und in Fig. 4 Rir die 
4-parametrige Anpassung dargestellt. Wie man sieht, 
werden die experimentellen Formfaktorwerte durch 
beide Parametersiitze recht gut wiedergegeben. 

6. Diskussion 
Der Formfaktor kann aus einem gemessenen/~-Spek- 
trum nur bis auf einen konstanten Faktor angegeben 
werden; der Parameter k, der unter anderem auch 
vonder  Quellenintensitiit abhgngt, ist deshalb ohne 
Bedeutung und wurde bei den Ergebnissen nicht mit 
aufgeftihrt. Obwohl das gemessene Spektrum durch 
den Formfaktor (5) recht gut wiedergegeben wird 
(vgl. Fig. 2), ist es nicht m6glich, aus diesen Para- 
meterwerten die Kernmatrixelemente zu berechnen. 
Der Grund daf'tir ist der, dab die Werte ftir a, b und c 

keineswegs eindeutig sind, d.h., es kann durchaus 
einen Parametersatz k', a', b', c' +-k, a, b, c geben, mit 
dem sich das Spektrum ebensogut anpassen l~iBt. 
Ein direkter Fit mit dem theoretischen Formfaktor, in 
dem die Matrixelemente bzw. deren Verh~iltnisse als 
Parameter enthalten sind, ist zwar m6glich, aber 
ebensowenig eindeutig. Eindeutig lassen sich die 
Matrixelemente nur zusammen mit anderen/~-Experi- 
menten, etwa der Messung der Elektronenpolarisation, 
bestimmen. 
Aus der Tatsache, dab auch die 2-parametrige Anpas- 
sung im gesamten Fitbereich eine recht gute Oberein- 
stimmung mit dem gemessenen Spektrum liefert, l~iBt 
sich schlieBen, dab keine Abweichung vonder ~-Ap- 
proximation vorliegt. Nun ist die Bestimmung von 2 2 
zwar eindeutig, jedoch lassen sich aus dem einen 
Parameter 2 z keine unabh~ingigen Werte for die 
Matrixelementenverh~iltnisse A und A t berechnen. 
Die Theorie des erhaltenen Vektorstroms (CVC) 
liefert jedoch eine Beziehung zwischen den beiden 
Kernmatrixelementen A u und Ru, die unabh~ingig 
vom Kernpotential ist, und zwar gilt [8] 

Acvc=2,4+ 1. (Wo -2,5). 

Dies ergibt ftir 99Tc  den Weft Acvc=2,3. 
Setzt man in (3a) ffir A den CVC-Wert Acvc ein, so 
l~iBt sich jetzt zusammen mit 22=0,54+0,02 ein 
experimenteller Wert Rir A 1 berechnen, und zwar 
erh~ilt man die beiden L6sungen 

Alcxp= -4,04+~ 6 



M. Reich und H. M. Schiipferling: Formfaktor des/~-Spektrums von 99Tc 113 

u n d  

Alex p 4-1 ,)Q+o,o2 ~- __ - ~ u _ 0 , 0 2 .  

A u s  der  M e s s u n g  d e s / ~ - S p e k t r u m s  a l le in  ist es j e d o c h  

n ich t  m6g l i ch ,  zwi schen  d iesen  be iden  W e r t e n  zu 
en t sche iden .  
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