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kann, so dal — wie ohne W-Keime bei Zimmertempe- Herrn Prof. Dr. Fraxz Worr, der die Arbeit ermoglichte,
ratur — die Inceln sich rasch zur leitenden Schicht zu- danken wir fiir stindige Férderung aller Art, Herrn Dr. L.
sammenschlieBen und die Schicht gleichmiBig und zeit- Avserr fiir elektronenmikroskopische Aufnahmen und der
Tich stabil werden kanr. Die Epitacxietemperatur liefert Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Bereitstellung von

c s . % Mitteln.
zudem die einkristallische Struktur. tetn

Nachweis von Antimon-125 in Hiittenblei In Erginzung zu der oben erwihnten Arbeit ¢ wur-
den deshalb verschiedene Bleisorten im Szintillations-

W. Kous spektrometer untersucht, um festzustellen, ob und ge-
Physikalisch-Technische Bundesanstalt Braunschweig gebenenfalls welche Linien im Spektrum von radioakti-
und Berlin ven Verunreinigungen der inneren Bleiabschirmung

(Z. Naturforschg. 22 a, 1816—1818 [1967] ; eingeg. am 29. September 1967)  herriihren. Als Detektor diente ein 4” () x 4”-NaJ (T1)-
Bohrloch-Szintillationszahler, der aulen mit 10 cm han-

From scintillation spectrometer measurements it results delsiiblichem und innen mit 2 cm altem Blei abge-
that certain kinds of recently produced lead may be contami-  schirmt war. Im Inneren dieser Bleiabschirmung be-
nated with 25Sb probably from atmospheric fallout. The acti-  fand sich die zu untersuchende Bleisorte in Form eines
vity concentration of ***Sb in a crude lead sample made from  ,miptelbar den Kristall umgebenden Zylinders, dessen
ore concentrate of very low radioactivity was found to be Wanddicke etwa 4 mm betrug und der mit einer Kreis-

4 {Cifg. This low value is sufficient to produce additional @ 3 2
photopeaks in the background spectrum of a low level scintil- scheibe gleicher Dicke oben abgedeckt war.

lation counter, if the material is used as the detector shielding. Fiir die Untersuchung wurden drei Bleisorten ausge-
The 125Sb concentration in lead containing a few percent of ~ wahlt, die sich durch niedrige Eigenaktivitdt auszeich-
antimony will be even higher. For refined lead, however, the  nen. Bei der Probe ,,Palca“ handelt es sich um eine in
probability of contamination is rather low because '**Sb is  einem Treibofen der Friedrich-August-Hiitte Norden-
separated during antimony raffination in the lead smelter. ham nach dem Tarnowitz-Verfahren mit Koksgrus
Fiir die Abschirmung von MeBeinrichtungen zur Be- ohne weitere Zuschlagstoffe hergestellte Sonderschmelze
stimmung sehr geringer Aktivititen bzw. Aktivitats- aus‘neruanisch‘em Erzkonzentrat ®. Bei def mit ,,Boli-
konzentrationen werden Materialien besonders gerin- den* gekennzeichneten Probe handelt es sich um han-
ger Eigenaktivitdat benotigt, und zwar nach Moglichkeit delsiibliches Hiittenweichblei (Charge Nr. B 1) der Bo-
solche mit hoher Ordnungszahl, wie z. B. Blei. Im all- lidens Gruvaktie-Bolag in Skelleftehamn (Schwsaden),
gemeinen kann das natiirliche Blei jedoch das radio- das im Elektroofen gewonnen wurde. Die Altbleiprobe
aktive Isotop 21°Pb 13 mit seinen Folgeprodukten ent- stammt aus der Bergyng eines vor mehr 31_5 100 Ja.}'xren
halten, von denen sich 21°™Bj wegen seiner harten /- gesunkenen Segelschiffs. In der Tab. 1 sind zunéchst
Strahlung besonders stérend auswirkt; deshalb hat die im Szintillationsspektr‘ometef gemessenen Gesamt-
man fiir solche Zwecke auf altes Blei zuriickgegriffen, impulsraten fiir den E;nergxeb?relc}.l 60 bis 960 keV an-
dessen 21°Pb-Gehalt inzwischen abgeklungen war. In gegeben. Zum Verglelc'h enthalt“ die Tabelle auBerdem
einer fritheren Arbeit® wurde gezeigt, dal es daneben die in einem {\nti'koinm_denz-ﬁ.-Zahler gemessenen S-Im-
auch moglich ist, durch Auswahl geeigneter Erzsorten pulsrat‘en sowie die radiochemisch bestimmte 2!°Pb-Kon-
Blei sehr geringer Eigenaktivitdt herzustellen, beson- zentration.
ders wenn durch die Art des Verhiittungsverfahrens =
Zuschlagstoffe (z. B. Bleischrott, Koks) vermieden wer- 7-Impulsrate f-Impulsrate Pb-

. e :
den konnen, die einen nicht unbetriachtlichen Beitrag Probe 60 b15.96_01keV min~*/dm Konze(r:l.tratlon
. i T ; min pCi/g

zur Eigenaktivitdt liefern. Letzteres ist als der Haupt-
grund dafiir anzusehen, daf} schwedisches Elektroofen-  Palca 133 4,5 0,9
Blei zu den aktivitdtsirmsten handelsiiblichen Blei- Bgliden 123 1,9 0,4
sorten zéhlt. . . Altblei 120 0.5 —

Fiir die Szintillationsspektrometrie kommt es nicht
allein auf einen niedrigen integralen Nulleffekt an, Tab. 1.
sondern auch darauf, dal das Nulleffektspektrum méog- .
lichst aus einem Kontinuum ohne Linien besteht. An- Wihrend die Spektren, die mit den Proben ,Boli-

dernfalls wird die quantitative Bestimmung einzelner ~den“ und ,Altblei* aufgenommen wurden, sich nur
Nuklide nach der Abzugsmethode erschwert, wenn sich  durch den unterschiedlichen 2'°Pb-Gehalt und die da-
deren Linien mit den Linien im Nulleffekt iiberlagern. durch bedingte 2!°"Bj-Bremsstrahlung unterschieden,
Eine groBere MeBunsicherheit ist dann die Folge. wurden im Spektrum der Probe ,Palca® Linien fest-

1 H. L. pe Vries u. G. W. Barexpsex, Physica 19, 987 [1953].  * B. Grixerc u. Y. Le Garuic, Int. J. appl. Radiat. Isotopes
2 G. W. Barenpsexs, Ouderdomsbespaling met radioactive kool 12,104 [1961].

stof, Diss. Groningen 1955. 5 0. Paakkora u. H.-J. Steivert, Atompraxis 9, 232 [1963].
3 H. I. WeLLer, H. C. Axpersox u. J. L. Barker sr., Nature ¢ W. A.Kors, Die Eigenaktivitdt von Blei. in: Proceedings of
206, 1211 [1965]. the First International Congress of IRPA, Pergamon Press,

Oxford, im Druck.
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Abb. 1. Nulleffektspektren des Szintillationsspektrometers (x) mit ein-
gesetztem Zylinder der Bleisorte ,,Palca®, (®) mit Zylinder aus Altblei,
(o) Differenzspektrum.

Abb. 2. y-Spektrum der Antimonabtrennung aus 1236 g ,Palca“-Blei
(Messung im Bohrloch, Nulleffekt abgezogen). Medauer: 4000 Minuten.
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Abb. 3. y-Spektrum zweier Priiflinge aus Hiittenblei-Charge Nr. 258/1967

(® )vor und (x) nach der Sb-Raffination; Abmessungen der Priiflinge:

AuBlendurchmesser: 12 cm; Hohe: 10 cm; Wanddicke: 4 mm ; Detektor

4" x4” NaJ(Tl); (o) Vergleichsspektrum von Priifling aus altem
Blei. MeBidauer: 2000, 4000 bzw. 5000 Minuten.

Abb. 4. y-Spektrum einer 11 g schweren Probe des Antimonabstrichs der
Charge Nr. 258/1967; Messung im Bohrloch; Nulleffekt abgezogen;
125Sh-Konzentration etwa 0,8 pCi/g. MeBdauer: 800 Minuten.
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gestellt, die nicht den Uran-Radium- oder Thorium-
Folgeprodukten zugeordnet werden konnten. In Abb. 1
sind die Spektren fiir die Proben ,Palca“ und ,Alt-
blei“ wiedergegeben. Die MeBdauer betrug 8000 bzw.
4000 Minuten. Das ebenfalls dargestellte Differenz-
spektrum zeigt neben einer Linie bei 75 keV, die der
durch die 21%mBj-3-Strahlung angeregten Pb-K-Strah-
lung entspricht, deutliche Maxima bei 440 und 610
keV. Da diese den Linien des Antimon-125 zugeordnet
werden kénnen, wurde aus etwa 1200 g Palca-Blei nach
Auflésen in HNO; und Erhitzen Antimonsdure abge-
trennt 7. Nach der quantitativen Bestimmung, die einen
Antimongehalt von 0,15% (gegeniiber 0,18% bei dem
verhiitteten Erzkonzentrat) ergab, wurde der Nieder-
schlag in ein Rohrchen iiberfithrt und im Bohrloch des
Szintillationskristalls gemessen. Das Spektrum ist in
Abb. 2 wiedergegeben. Neben den bereits erwdhnten
Maxima ist jetzt auch deutlich die 176 keV-Linie des
125Sh zu erkennen. Alle Linien lieBen sich mit einem
125Sh.Standardpridparat einwandfrei abziehen; die auf
diese Weise ermittelte Aktivititskonzentration betrug
4 fCi/g zur Zeit der Messung, entsprechend 6 fCi/).g zur
Zeit der Herstellung (24.12.1965).

Bei der Diskussion der MeBergebnisse taucht zu-
nichst die Frage nach dem Ursprung der !?Sh-Kon-
tamination auf. Antimon-125 ist ein Spaltprodukt mit
einer Halbwertszeit von 2,6 a, das bei Kernwaffenver-
suchen freigesetzt wird. Die bodennahe Luft enthielt
1965 im Monatsmittel maximal 8 fCi/m?® und 1966
noch maximal 3 fCi/m3 125Sb. Der Mittelwert fiir De-
zember 1965 lag unter 1 fCi/m3. Bei der Verhiittung
von 1 t Blei werden fiir die Rostung etwa 2200 m? und
fiir die Reduktion etwa 1200 m3 Luft verbraucht. So-
mit wiirden z. B. bei einer Aktivititskonzentration von
3 fCi/m® auf 1 t Blei etwa 10 pCi !25Sb entfallen. Da
dies einer spezifischen Aktivitdt von nur 0,01 fCi/g ent-
spricht, 1aBt sich die Kontamination auf diese Weise
nicht erkldaren. Antimon-125 muf} demnach entweder
bereits im angelieferten Erzkonzentrat oder in den Zu-
schlagstoffen vorhanden sein, die unter Umstidnden
einige Zeit auf Halde liegen und dabei Spaltprodukte
aus dem atmosphérischen Niederschlag anreichern kon-
nen. Gammaspektrometrische Messungen an fiinf ver-
schiedenen Erzkonzentraten und einer Koksprobe ver-
liefen allerdings wegen der zum Teil relativ hohen
natiirlichen Aktivitédt bisher negativ.

Es ist auffallend, dafl auBler Antimon-125 keine an-
deren aus Kernwaffenversuchen stammenden Spaltpro-
dukte in der Palca-Probe nachweisbar sind. Von den
Elementen, deren Radionuklide mit vergleichbarer oder
groferer Halbwertszeit in der Atmosphire vorkommen,
ist Antimon das einzige, das bereits im Erz in merk-
licher Konzentration vorliegt, das deshalb als Trdger
dienen kann und sich zudem gut mit Blei legiert. Offen-
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bar finden die anderen Nuklide keine so giinstigen
Moglichkeiten vor, werden von der Schlacke aufgenom-
men oder verfliichtigen sich bei der Verhiittung.

Wie bereits erwiahnt, handelte es sich bei der Probe
,Palca® um Werkblei, das nach einem alten, heute
kaum mehr gebrduchlichen Verfahren hergestellt und
nicht weiter gereinigt worden war. Normalerweise
durchlduft das Werkblei mehrere Raffinationsstufen,
bei denen u.a. auch Antimon abgetrennt wird. Dies
diirfte als Grund dafiir anzusehen sein, daf} das Hiitten-
weichblei ,.Boliden*“ kein 125Sb enthidlt. Wahrend frii-
here Untersuchungen ® im S-Antikoinzidenzzihler keine
signifikanten Unterschiede der Eigenaktivitdt von Blei-
proben nach Durchlaufen der einzelnen Raffinations-
prozesse ergeben hatten, 1a63t sich die 1>3Sb-Abtrennung
bei der Antimon-Raffinationsstufe im Gammaspektro-
meter einwandfrei nachweisen. In Abb.3 sind die
Spektren zweier Bleiproben der gleichen Charge aus
der Bleihiitte Nordenham vor und nach der Antimon-
abscheidung dargestellt. In Abb. 4 ist das Spektrum
einer Probe des Antimon-Abstrichs der gleichen Charge
wiedergegeben, dessen 123Sh-Konzentration etwa 0,8
pCi/g betrug.

Grineerc und Le Garuic * berichteten ebenfalls iiber eine
hohe Eigenaktivitdt von Antimon, das als Zuschlagstoff in
einer Bleihiitte verarbeitet wurde. Da die Eigenaktivitdt je-
doch mit zunehmendem Reinheitsgrad des Antimons stark ab-
nahm, kann sie in diesem Fall nicht durch %3Sb verursacht
sein, sondern muf} von Verunreinigungen herriihren.

Die Ergebnisse der Untersuchungen haben gezeigt,
dall Bleisorten mit merklichem Antimongehalt, insbe-
sondere also Hartblei, zur Zeit mit Antimon-125 kon-
taminiert sein konnen; wihrend man fiir die Abschir-
mung eines empfindlichen y-Spektrometers eine spezi-
fische 219Ph-Aktivitit von 1 pCi/g allenfalls noch in
Kauf nehmen kann ¢ (da sich im wesentlichen nur die
von der f3-Strahlung des 2'9™Bi erzeugte Rontcex-Strah-
lung auswirkt), macht sich eine 23Sb-Kontamination
von nur einigen fCi/g bereits unangenehm bemerkbar.

Derartig geringe Aktivitdtskonzentrationen lassen
sich — besonders in Gegenwart von 2Pb — wegen
der im Vergleich zu 21°"Bi relativ weichen f-Strahlung
des 125Sh leicht iibersehen, wenn die Auswahl von Blei
als Abschirmmaterial allein auf Grund von f-Impuls-
ratenmessungen getroffen wird. Die beiden Proben,
deren y-Spektren in Abb. 3 dargestellt sind, zeigten
beispielsweise im [3-Antikoinzidenzzidhler keinen merk-
baren Unterschied. Um sicherzustellen, daf die spezifi-
sche Aktivitdt y-strahlender Nuklide im Material unter
103 Ci/g liegt, sollte deshalb auch ein y-Spektrum
der Probe aufgenommen werden.

AbschlieBend danke ich Herrn Dr. Siecert, Nordenham,
fiir Diskussionen und Herrn G. Krompuorx fiir die selbstén-
dige Ausfiihrung der radiochemischen Analysen.

7 G.-0O. MiLLER, Praktikum der quantitativen chemischen Analyse, S. Hirzel, Leipzig 1962.
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