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terschiede zwischen den theoretischen Radialver-
teilungsfunktionen untereinander (Kurven D und E
sind im zehnfachen Maflstab der iibrigen Kurven
gezeichnet) in jedem Falle bedeutend kleiner sind
als die Unterschiede zwischen den theoretischen und
der experimentellen Radialverteilungsfunktion

(Kurve C zeigt die Differenzen fiir den Fall frei
rotierender Carbonylgruppen), ist eine Aussage tiber
eine fixierte oder frei rotierende Eisentricarbonyl
gruppe nicht moglich. NMR-Messungen in Losun-
gen® sprechen fiir eine (im Rahmen der Zeitskala
der Kernresonanzspektroskopie) freie Rotation der
Carbonylgruppen, da alle vier Kohlenstoffatome des
Cyclobutadienringes hinsichtlich ihrer Elektronen-
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umgebung identisch erscheinen. Folgende Uberle-
gung unterstiitzt dieses Eregbnis: Nimmt man an,
daf} sich die Carbonylgruppen in einem vom Cyclo-
butadienring erzeugten vierzihligen sinusférmigen
Potential bewegen, so ergibt sich fiir keinen be-
stimmten Winkel 7 ein Minimum der potentiellen
Energie. Dieses Ergebnis ist eine Folge der Kombi-
nation der vierzahligen Symmetrie des Cyclobuta-
dienringes mit der dreizédhligen Symmetrie der
Eisentricarbonylgruppe.

Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft, die
die Elektronenbeugungsanlage als Leihgabe Prof. W. ZeIwL
zur Verfugung stellte, und Herrn Prof. W. Ze1L far Unter-
stiitzung der Arbeit und anregende Diskussionen.
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The half-life of 210Pb has been calculated from measurements of the specific activity and the
210Ph-concentration of a 210Pb-solution. The specific 210Pb-activity was determined by measuring
the daughter product 210Po using an o-spectrometric isotope dilution method with 208Po as
tracer. The 210Pb-concentration was measured by mass-spectrometric isotope dilution analysis.

A half-life of 22.26 +~ 0.22 (= 2 o) years has been obtained.

Die Versuche, die Halbwertszeit von 210Pb zu be-
stimmen, gehen bis fast in die Zeit der Entdeckung
der Radioaktivitit zurtick, doch zeigt die Ubersicht
in Tab. 1, dall auch die in den letzten Jahren ver-
offentlichten Messungen die in ihrer Kenntnis be-
stehende betrachtliche Unsicherheit nicht wesent-
lich vermindern konnten. KEinige Fehlerangaben
sind zu optimistisch und scheinen nicht die wahre
Unsicherheit der publizierten Halbwertszeit zu
charakterisieren.

Die Ursache fiir die Diskrepanz der veroffent-
lichten MeBwerte ist wohl in den Schwierigkeiten zu
suchen, die sich der von den meisten Autoren als
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BESTIMMUNG DER HALBWERTSZEIT VON 21°Ph

MeBmethode benutzten direkten Beobachtung der
Abnahme der Aktivitidt von 210Pb-Praparaten ent-
gegenstellten, da sie eine tiber Jahre stabile Zihl-
anordnung erfordern und die relative Abnahme der
Aktivitat wihrend der Melzeit sehr gering ist.

In dieser Arbeit wurde die Halbwertszeit von
210Pb durch unabhéngige Messungen der spezifischen
Zerfallsrate und der 210Pb-Konzentration einer
RaD-Losung bestimmt. Mit dieser Methode konnten
die bisher aufgetretenen Schwierigkeiten iiberwun-
den werden, und es war eine zuverlissige Fehler-
abschitzung moglich.

1. Messung der spezifischen Aktivitat

Als Stammlosung (RaD-II 0) diente eine trager-
freie Losung von 210Pb in 2,5 N—HNOg3 mit einer
spezifischen Aktivitit von ca. 0,4 mc/g. Das 210Pb
war (nach Angabe der Lieferfirma) im Februar 1960
aus Altradium ohne Bleizusatz abgeschieden wor-
den, so daBl in der Stammlésung radioaktives
Gleichgewicht angenommen werden konnte.

Die spezifische Zerfallsrate der Stammlosung
wurde durch Messung der mit dem 210Pb im Gleich-
gewicht stehenden 210Po-Aktivitdt bestimmt. Als
MeBmethode diente eine o-spektrometrische Iso-
topenverdiinnungsanalyse mit 208Po als Tracer. Die
a-Energien des 208Po (E, = 5,11 MeV) und des
210Po (E, = 5,30 MeV) liegen geniigend weit aus-
einander, so dafl sie mit einem Halbleitersperr-
schichtzédhler deutlich voneinander getrennt nach-
gewiesen werden konnen (Abb. 1).
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Abb. 1. a-Spektrum von 208Po und 210Po.

14 H. H. SELIGER, Intern. J. Appl. Radiation Isotopes 8,
29 [1960].
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Bei dieser Methode besteht der mefBtechnische
Vorteil darin, dal nach Zugabe einer bekannten
Menge des Isotops 208Po zu der 210Pb-Lésung der
Grad der Ausbeute bei der Abtrennung des Poloni-
ums aus der 210Pb-Lésung und die Zidhlausbeute
nicht bekannt sein miissen, da nur das Verhiltnis
der Poloniumisotope zu messen ist. Die absolute
Zerfallsrate mufB nur fir die 208Po-Tracerlésung be-
stimmt werden, was sich meBtechnisch sehr genau
durchfiihren 148t, da 208Po ein reiner a-Strahler ist.
(Nur 3 - 10739, der Zerfille verlaufen durch K-Ein-
fang zum 208Bi).

Die Absolutbestimmung der Aktivitdt der 208Po-
Losung erfolgte durch interne Zahlung in flisssigem
Szintillator. Fiir den «-Nachweis ergeben sich hier-
bei hervorragende Zihlbedingungen, da durch die
homogene Verteilung der aktiven Substanz im
Szintillator Verluste durch Selbstabsorption ausge-
schlossen sind. Der o-peak ist durch ein breites Tal
mit niedriger Zahlrate von den Rauschimpulsen ge-
trennt, so daf} die integrale Zahlrate sehr genau er-
mittelt werden kann. Die Nachweiswahrscheinlich-
keit fur «-Strahlung betriagt 1009,, wie SELIGER 14
und IHLE et al.l5> durch Vergleichsmessungen mit
einem 4 7-Gasproportionalzédhler gezeigt haben.

Die Reproduzierbarkeit der Aktivitdtsmessungen,
die mehrfach in Abstinden von einigen Monaten
wiederholt wurden, lag in den Grenzen der statisti-
schen Fehlerbreite, so dal die Genauigkeit der Ak-
tivitdtseichung fiir die 208Po-Losung durch den
statistischen 1¢-Fehler von etwa 4-39/,, gegeben
war.

Besonders sorgfiltig wurde die a-spektrometri-
sche Messung des Aktivitatsverhiltnisses der Po-
loniumisotope mit dem Halbleitersperrschichtzahler
untersucht. Zur genauen Auswertung der «-Spek-
tren war es notwendig, den Anteil der 210Po-Linie
unter der 208Po-Linie zu beriicksichtigen. Diese
Korrektur wurde empirisch aus der Form der
210Po-Linie abgeleitet und betrug fir ein Aktivi-
tatsverhaltnis 1 zwischen 19, und 4%,. Anhand von
10 angesetzten Mischungen der beiden Polonium-
isotope mit bekanntem Mischungsverhéltnis wurden
Genauigkeit und Reproduzierbarkeit der Aktivitats-
verhéltnismessung gepriift. Die Reproduzierbarkeit
lag stets innerhalb der aus der Zahlstatistik erwarte-
15 H. R. [aLE, M. KArRAYANNIS u. A.P. MURRENHOFF,

TAEA Symposium on Radioisotope Sample Measurement

Techniques in Medicine and Biology, Wien, 24.—28. Mai
1958.
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ten Grenzen, und es ergab sich im Rahmen der
statistischen Fehler von + 20/ Ubereinstimmung
des gemessenen mit dem vorgegebenen Aktivitéts-
verhiltnis.

Die Herstellung der o-Priaparate erfolgte nach der
Methode von ErBAcHER und PuiLLipl6 durch
spontane Abscheidung des Poloniums auf Silber.
Hierdurch ist eine sehr saubere Abtrennung des
Poloniums aus der 219Pb-Losung moglich, und die
Silberbleche konnen direkt als Zahlpriaparate ver-
wendet werden.

Da nur die Abscheidung aus salzsauren Losungen
zu brauchbaren Préiparaten fithrte, mufiten aus der
salpetersauren Stammlosung salzsaure MefBlosungen
hergestellt werden. Die 210Pb-Ausbeute bei dieser
chemischen Umwandlung wurde durch Aktivitéts-
vergleich anhand der 46 keV-y-Strahlung des 210Pb
und der 1,17 MeV-p-Strahlung des 210Bi bestimmt.
Da jedoch nicht bekannt war, inwieweit durch die
chemische Umwandlung der 210Pb-Losung das
radioaktive Gleichgewicht zwischen 210Pb und 210Po
gestort worden war, wurden in gentigend groflen
zeitlichen Intervallen die Poloniumbestimmungen
wiederholt. Der Beobachtungszeitraum erstreckte
sich tiiber etwa 3 Halbwertszeiten des 210Po vom
Zeitpunkt der chemischen Umwandlung an gerech-
net und erlaubte damit eine hinreichend genaue
Extrapolation auf den Gleichgewichtswert der
210Po-Aktivitat.

Die 210Po-Aktivitit Ap(t) einer 210Pb-Losung
wird in hinreichend guter Nédherung durch die Be-
ziehung

AD (O) 6"‘“

v
Jr — ip
beschrieben, wobei A (0) die 210Pb-Aktivitit zum
Zeitpunkt t = 0 und Ay und Ap die Zerfallskonstan-
ten des 210Po und des 210Pb bedeuten. Multipliziert
man diese Gleichung mit = *°* und trigt die GroBe
Ax(t) e’ iiber e~ =)t quf, so erhidlt man eine
Gerade, deren Schnittpunkt mit der Ordinatenachse
die Gleichgewichtsaktivitit des 210Po (Ap/Ar—AD)
- Ap(0) zum Zeitpunkt ¢ = 0 ergibt (Abb. 2). Als
Anfangspunkt der Zeitskala gilt hier der Zeitpunkt
der chemischen Umwandlung der 210Pb-Losungen
(15. 9. 1966).

Ap (0) et

16 0. ErBACHER u. K. PuairLrip, Z. Phys. 51, 309 [1928].
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Die in Abb. 2 dargestellten MeBBpunkte sind zum
Teil gewogene Mittelwerte von mehreren Préipa-
raten, die zeitlich so dicht hintereinander gemessen
worden sind, daB sie in der graphischen Darstellung
zu einem Punkt zusammengefalit werden konnten.
Aus der Darstellung ist zu erkennen, daf} in der
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Abb. 2. Einstellung des RaF-Gleichgewichtes.

MeBlosung RaD-IT 22 das Gleichgewicht nicht ge-
stort worden ist, wihrend bei der Losung RaD-1I 12
etwa 69, des Poloniums bei chemischen Umwand-
lungen verloren gegangen sind. Aus dem Mittelwert
der auf die Gleichgewichtsaktivitdt extrapolierten
MeBwerte folgt fir die auf den 24. 1. 1968 umgerech-
nete spezifische 210Pb-Aktivitidt der Stammlosung:
dpm 210Pb

Ap = (7,782 10° £ 0.35%) , gupy 10 -

Der angegebene Fehler ist die Standardabweichung
o,in der alle Fehler der Bestimmungsgrolen bertick-
sichtigt worden sind.

2. Messung der 1°Ph-Konzentration

Die 210Ph-Konzentration der Stammlésung RaD-
I 0 erfolgte massenspektrometrisch durch Iso-
topenverdiinnungsanalyse17. Als Tracer diente eine
17 An dieser Stelle sei Herrn Dipl.-Phys. H. LE~z fiir seine

Hilfe bei der Durchfiihrung der massenspektrometri-
schen Messungen gedankt.
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Losung von gewohnlichem Blei, die durch Auflésung
einer definierten Menge reinen metallischen Bleis
hergestellt worden war.

Das verwendete Massenspektrometer (ATLAS
CH 3) besall eine Zweifaden-Feststoffionenquelle
mit thermischer Tonisierung. Das Verdampferband
war fir die Bleimessungen durch ein Graphitréhr-
chen ersetzt worden, in dem die Probe eingedampft
wurde.

Als Detektor diente ein 14-stufiger SEV, mit dem
die Messung von Tonenstromen bis zu 10-17 A mog-
lich ist. Zur empirischen Ermittlung der Massen-
diskriminierung des SEV wurden die Standardblei-
losungen auflerdem mit einem normalen Ionenauf-
fanger gemessen.

Zur Konzentrierung der Probe wurde vor dem
Auftragen das Blei als Sulfid geféllt und mit einigen
Tropfen konzentrierter Salpetersiure wieder auf-
genommen.

Unabhéngig voneinander wurden 3 Standard-
losungen aus gewohnlichem Blei hergestellt und jede
dieser Losungen mit einer in 204Pb angereicherten
Bleilosung verglichen. Diese Messungen dienten
zur Kontrolle der aus der Metalleinwaage berech-
neten Konzentration der Standardlésungen und zur
Abschéitzung einer moglichen Massendiskriminie-
rung des Massenspektrometers selbst. Aus der Uber-
einstimmung der angesetzten Konzentrationen mit
den durch die Verdiinnungsanalysen erhaltenen
Werten im Rahmen der Fehlerbreite von + 0,59,
folgt, dafl der mogliche systematische Fehler der
210Pb-Konzentration durch eine Massendiskrimi-
nierung des Massenspektrometers << 0,59, ist, und
damit hochstens die Grofle des Mel3fehlers erreicht.
(Direkte Messungen der Massendiskriminierung an
36Ar/40Ar-Mischungen durch NIER!8 wiirden auf
den vorliegenden Fall umgerechnet einen systemati-
schen Fehler von nur 0,089, ergeben.)

Zur Berechnung der 210Pb-Konzentration Kp der
Stammlosung RaD-IT 0 wurden die Isotopenver-
héaltnisse 210Pb/208Pb und 210Pb/207Pb herangezo-
gen. In Tab. 2 sind die Ergebnisse der 3 Verdiin-
nungsanalysen zusammengestellt.
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Die Isotopenverhiltnisse wurden jeweils aus 20
bis 30 Einzelmessungen gemittelt und mit dem
mittleren Fehler der Einzelmessung versehen. In
den angegebenen Fehlern der Konzentrationswerte
sind die Unsicherheiten von samtlichen in die Be-
rechnung eingehenden Groflen beriicksichtigt.

Kp aus
210P}/208Ph 210ph/207Ph
[#Mol 210Pb/g RaD-110]

1. Verd. Anal. 0,02184 -+ 0,649,  0,02179 - 0,799,

(23.1.1968)

2. Verd. Anal. 0,02162 + 0,929,  0,02170 + 0,939,
(24.1. 1968)

3. Verd. Anal. 0,02207 4+ 1,239,  0,02204 -+ 0,979,
(25. 1. 1968)
Mittelwert 0,02182 -+ 0,359,

Tab. 2 Ergebnisse der Isotopenverdiinnungsanalysen.

3. Halbwertszeit von 21°Ph

Aus der bekannten Beziehung fiir die Halbwerts-
zeit eines radioaktiven Nuklids

T = (K/A)In2,

wobei K die Konzentration und A4 die spezifische
Zerfallsrate bezeichnen, folgt mit den experimentell
fur die Losung RaD-II 0 ermittelten Werten:

Kp (24.1.1968)

= (0,02182 -+ 0,359%,) uMol 210Pb/g RaD-IT 0

Ap (24.1.1968)

= (7,782 - 108 4 0,359%,) dpm 210Pb/g RaD-I1 0

T=2226a

mit einer Standardabweichung
opr=+0,11a.
Herr Dr. I. WENDT regte diese Arbeit an; ihm und
Herrn Prof. Dr. K. H. LINDENBERGER danke ich fir ihr

forderndes Interesse. Friaulein DENEKE danke ich fir ihre
Unterstiitzung bei den experimentellen Arbeiten.

18 A. O. N1ER, Phys. Rev. 77, 789 [1950].



