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(Ei~+gegangen arr~ 26. Dezember 1961) 

Am stidwestliehen Stadt rand von Wien wurden Regenwasser- 
proben (4./5. November 1961 bzw. 5./6. Dezember 1961) gesam- 
melt  und darin die offenbar yon den vorhergegangenen 
sowjetischen Kernwaffenversuehen stammende 131J-Aktivit~t 
gammaspektrometr iseh best immt.  

I m  ersten Fal l  waren zwischen Probenahme und Nessung 
etwa 2 Halbwertszei ten des gad io jods  verstrichen, im zweiten 
Fal l  etwa 1 Halbwertszeit .  Daher betrug bei der erstgenannten 
Probe die la l J -Konzent ra t ion  des friseh gefallenen Regenwassers 
r tmd 128 pC/l, bei der zweiten Probe rund 56 pC/l, was eine ver- 
st~ndliche Abnahme bedeutet ,  da die erw~ihnten Kernwaffen- 
versuehe inzwisehen eingestellt worden waren. Diese MeBwerte 
liegen um 2 bis 3 Zehnerpotenzen tiefer als jede heute ange- 
nommene Toleranzdosis ftir 131j in Trinkwasser. 

1. Z w e c k  d e r  J o d - 1 3 1 - B e s t i m m u n g  

D a  derzei t  die A tmosphg re  noch immer  mi t  dem Fa l l -ou t  der  vor  

einigen J a h r e n  erfolgten A t o m b o m b e n e x p e r i m e n t e  be las te t  ist, k61men 
aus Gesamtakt ivi tg~tsmessungen n ieh t  m i t  Sicherhei t  R, tieksehliisse auf  neu 
s t a t tge fundene  Explos ionen  gezogen werden.  Eine  solche Fes t s te l lung  
neuer  Kernwaf fenversuehe  is t  daher  nur  mi t te l s  Naehweises  des vori iber-  
gehenden Auf t re tens  versehiedener  kurz lebiger  S p a l t p r o d u k t e  mSglieh. 
F i i r  den  y - spek t romet r i sehen  Naehweis  k o m m e n  vor  ahem jene Nucl ide  
in Frage ,  die in  grSl3erer Spalgausbeute  ( >  o/ 1/o) au f t r e t en  und  deren 
Ha lbwer t sze i t en  in der  Gr613enordnung von Tagen  liegen 1, 2 (131j: 8,06 d;  

�9 I-Ierrn Prof. Dr. O. Krcttky mit  herzliehsten ~.Vfinsehen zum 60. Geburts- 
t.ag gewidmet. 

1 T.  Strominger, J .  ,r Hollander und G. T. Seaborg, Table of Isotopes, 
Bey. Mod. Physics 30 (2), 585 (1958). 

2 F.  Habashi und T. Sch6njeld, Atompraxis  6, 414 (1960). 
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140Ba: 1.2,8 d; 14iCe: 33 d; l~ 40d; 95Zr: 65 d). Wir wghlten l:~13 t~lr 
unsere Messungen. 

2. A u s f i i h r u n g  der  J o d - 1 3 t - B e s t i m m u n g  

Greift man also unter den kurzlebigen Spaltprodnk{en das l a i j  heraus, 
so t r i t t  dieses normalerweise in so geringen Konzentrat ionen in der Atmo- 
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Abb. 1. 

2nergl'e /'n 2el l  

Kurve l: Gesamtspektrum; Kurve 2: RestsDektrum; 
Kurve 3: Sl)ektrum der ahgetrennten Jodprobe 

sphgre auf, dab eine weitgehende ehemisehe Anreieherung zu seiner 
Bestimmung notwendig ist. 

Deutlieh zeigt sieh dies aueh an dem in Abb. 1 beigefiigten 7-Spektrum 
einer I{egenwasserprobe (16 Liter gegenwasser, gesammelt zwisehen 
5. und 6. Dezember 1961). Es sind die Photopeaks versehiedenster SpMt- 
produkte naehweisbar, wghrend in dem fiir 131j eharakteristisehen Energie- 
bereieh yon 364 keV nur ein sehr sehwaeher, auf keinen Full identifizier- 
b~rer Sattel auffindbar ist (Abb. 1, Kurve 1). Es wurde daher das Jod  
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spezifiseh aus dieser Probe abgetrennt und das Spektrum der Restprobe 
and  der abgetrennten Jodprobe getrennt gemessen (Abb. 1, Kurven 2"* 
bzw. 3). 

Wghrend des Verlaufes yon zwei Halbwertszeiten wurde eine Abk]ing- 
kurve des in der Probe enthaltenen Radiojods bei einer Energie yon 
364 keV aufgenommen, die dem eharakteristischesten and stgrksten 
Photopeak des l a l j  entspricht. Es konnte so die Reinheit des abgetrennten 
la l j  gezeigt werden; die Abktingknrve s~immte im l~ereieh der iV[elL 
genauigkeit mit  dem theoretisehen Verlauf fiberein. 

Zur Erm6gliehung einer exakten Angabe tiber die Menge des vor- 
handenen Jods wurde das Regenwasser ve t  Beginn des Eindampfens mit  
einem Reduktionsmittel  und ether bekannten 5Ienge inaktiven Jodids als 
Trgger versetzt;  nach Beendigung der Messungen fiir die Abklingkurve 
wurde das inaktive Jod  kolorimetriseh best immt (verkehrte Isotopen- 
verdiinnungsmeghode). 

Ebenso wnrde die Ausbeute des verwendeten Einkanalger/ites far  die 
Energie yon 364 keV zu 6 , 4 0  bes t immt (siehe 3.8), so daft sich Kon- 
zentrationen yon 3,20" 10 ~ pC/ml Regenwasser (Probe veto 4./5. Novem- 
ber 1961, Aktivi tgt  gemessen am 22. November 1961) und 2,80 �9 10 .2 pC/ml 
Regenwasser (Probe veto 5.76. Dezember 1961, Aktivi tgt  gemessen am 
13. Dezember 1961) ergaben. 

Diese Methode ist sehr schnell und mit  sehr guter Reproduzierbarkeit  
ausfiihrbar und ermSglicht eine exakte Bestimmung des laU im Rain-out. 

3. Experimentelles 

3,1 Sa,mmeln des J?ege~wasser~ 

Die Regenwasserproben wurden nieht in Institutsnghe, sondern in einem 
Gart~n am siidwestlichen Stadtrand yon Wien aufgefangen. Zu diesem Zweck 
wurde eine Flgche yon ungef/ihr 6 m 2 mit ether Polyfi.thylenfolie iiberzogen 
und das Wasser yon dort unmittelbar in einen Poly/ithylenbehglter geleitet a. 

3.2 Eindamp]en des Regenwassers 

Die Wasserproben wurden nach Zusatz yon ungef~thr I g Hydrazinchtorid 
(urn in h6heren Oxydationsstufen vorhandenes Jod zu Jodid zu reduzierea} 
m~cI e iner bekannten Menge Jod in Form yon Jodid (Probe veto 4./5. No- 
vember: 188,5 mg J - ;  Probe veto 5./6. Dozember: 194,0 mg J-)  mit  Natron- 
lauge auf p i t  9 gebracht und auf dem Wasserbad bi,~ fast zm: Troekne ver- 
dampft 4. 

** Die Aktivitgtsrate lieg~ infolge der h6berer~ 8alzkonzentration und tier 
dadureh bedingten grSgeren Selbstabsorption etwas niedriger. 

a E, Sch#?id, F. Grass und 2". Hecht, Mikr0ehim. Acts [Wien] 1961, 884; 
H. 3larchart, F,. Schmid und F. Grass, 0sterr.  Chemiker-Ztg. 62, 393 (1961)- 
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3.3 21/Iessung des Summen- y-Spektrums 

Der erhaltene Abdampfriiekstand wurde in eine Eprouvette gefiillt unc[ in 
einem Einkanal-Gammaspektrometer [NaJ(T1)-Bohrloehkristall (17/s" • 21/4")] 
im Energiebereich zwisehen 0 und 1000 keV in Intervallen yon 20 keV ge- 
messen (Abb. 1, Kurve 1). 

3.4 Jod-Abtrennung 

Ansehliegend wurde der InhaR der Eprouvet~6 in einen 250 ml-Seheide- 
triehter iibergefiihrt, mit  Sehwefels/~ure anges/~uert, die w&Brige LSsung mi t  
Benzol iibersehichtet, mi t  einigen Tropfen Perhydrol versetzt und kr~ftig 
gesehiittelt. Der Ausschiittelungsvorgang wurde sooft wiederholt, bis die 
iiberstehende Benzolsehicht fast farblos war. Die infolge der Verunreinigung 
des gegenwassers an der Phasengrenzflaehe entstehende Emulsion wurde der 
wi~Brigen Phase zugeftigt, naehdem mit  Benzol kein Jod mehr extrahierbar 
war. Die vereinigten benzol. LSsungen wurden mit  ~Tasser ctreimal gewasehen 
und  das Wasehwasser ebenfalls der w~Srigen Schieht zugesetzt 4. 

Die benzol. L6sung wurde mit  einigen Milliliter fast ges~itt. Na2S203- 
L6sung gesehiittelt und die w/~13rige Phase (jodhaltige Thiosulfatl6sung) in 
eine Eprouvette ubergef~hrt (sehwierige Trennbarkeit  dex Phasen infolge Ver- 
unreinigung des Regenwassers). 

3.5 Messung der y-Spel~tren der Restprobe und der Jodprobe 

Das y-Spektrum der Jodprobe wurde im Einkanal-Gammaspektrometer 
(Nuclear Chicago) in Intervallen yon 20 keV zwisehen 0 und 800 keV ge- 
messen (Abb. 1, Kurve 3). Es zeigte sieh deutlieh die fiir das Jod eharak- 
teristisehe Gammaenergie bet 364 keV. 

Die wiiBrige Restl6sung wurde eingedampft und ihr y-Spektrum zwisehen 
0 and 1000 keV gleiehfalls bestimmt. 

3.6 Bestimmung der Halbwertszeit des Jods 

Von der Jodprobe wurden Messungen dutch einige Zeit t~gtieh um die 
gleiche Zeit durchgeftihrt, urn aueh die Abklingkurve des Jods zu verifizieren. 
Die Messungen wurden bet 324, 344, 364, 384 keV vorgenommen; es wurde 
bet diesen Energien auch der Leerwert best immt und  yon den Z~hlraten ab- 
gezogen, um die Aktivit~tsraten zu ermitt~ln (Abb. 2). 

3.7 Anwendung der Isotopenverdi~nnungsmethode 

Naeh Beendigung der Messungen ftir die Abklingkurve wurde die jod- 
haltige Thiosulfatl6sung in einen 50 ml-MeBkolben iibergefiihrt und davon 
3 ml zu einer kolorimetrischen godbestimmung e~tnommen. 

Dazu wurde die ProbelSsung rail Schwefelsgure anges~tuert, mig Per- 
hydroi versetzt und mit  thiophenfreiem Benzol ausgesehtittelt, Die benzol. 
L6sung wurde tiber ein Weil?bandfilter filtriert, auf 100 ml aufgefiillt und die 
Ext inkt ion gegeniiber reinem Benzol in einem Lange-Kolorimeter gemessen 
(GrtinfiRer). Auf gleiehe Art wurde eine Eiehkurve hergestellt s. Der so er- 

4 M. Lesigang, Dissertation, Univ. Wien, 1961. 
J.  J .  Cu.ster und S. Natelson, Analy~. Chem. 21, 1005 (1949). 
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hatgene Jodwer t  wurcle Ms Niorrekt, ur fiir die hauptsa.chticb dutch nioht eb~- 
wandfreie Trenmmg der beiden Phasen beim Aussehiit teln auftretenden Ver- 
luste verwendet,  da die Emulsion der Zwisebensehieht verwerfen wurde 
(Abb. 3). 

t 

i 

4 

7 Z 3 r 5 ~" 7 

Abb. 2 

I 

d Y 7O /!  

< 

g~ 

2 r 
i J ~' J 

~TZ Z--Lo~'u@ ~ 

Abb. 3 

3.,~ ]2estimmung der Absolutmenqe des Jod-L31 

Die Ausbeute des Eink~n~lgergtes fiir die Energie 364 keV wurde fotgender- 
mgBen besgimmt: Einer Jodidprobe bekann~er AktivitM, (0,888 • 0,06 ~C/ 
10 tzt, Pipett ierfehler < 42/o) aus dem Insgitut  flit Radimnforsehung und 
Kernphysik in Wien warden dutch zweimaliges Pipett ieren jeweils 10 gl ent- 
nommen, in eine Eprouvet te  gebraeht  and  mi t  Wasser auf gleiehe H6he wie 
die l~egenwasserproben aufgeffillt. Dann wurde die gghlrage best imm~ 
(65692 Ipm) und dm'aus die Ausbeute des Oergt, es zu 6,4(}o ermittel t .  


