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terschiede zwischen den theoretischen R adialver­
teilungsfunktionen untereinander (Kurven D und E 
sind im zehnfachen M aßstab der übrigen Kurven 
gezeichnet) in jedem Falle bedeutend kleiner sind 
als die Unterschiede zwischen den theoretischen und 
der experimentellen Radialverteilungsfunktion 
(Kurve C zeigt die Differenzen für den Fall frei 
rotierender Carbonylgruppen), ist eine Aussage über 
eine fixierte oder frei rotierende Eisentricarbonyl 
gruppe nicht möglich. NMR-Messungen in Lösun­
gen5 sprechen für eine (im Rahm en der Zeitskala 
der Kernresonanzspektroskopie) freie R otation der 
Carbonylgruppen, da alle vier Kohlenstoffatome des 
Cyclobutadienringes hinsichtlich ihrer E lektronen­

umgebung identisch erscheinen. Folgende Überle­
gung un ters tü tz t dieses Eregbnis: N im m t man an, 
daß sich die Carbonylgruppen in einem vom Cyclo- 
butadienring erzeugten vierzähligen sinusförmigen 
Potential bewegen, so ergibt sich für keinen be­
stim m ten W inkel t ein Minimum der potentiellen 
Energie. Dieses Ergebnis ist eine Folge der K om bi­
nation der vierzähligen Symmetrie des Cyclobuta­
dienringes m it der dreizähligen Symmetrie der 
E isentricarbonylgruppe.

W ir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft, die 
die Elektronenbeugungsanlage als Leihgabe Prof. W. Z e i l  
zur Verfügung stellte, und H errn Prof. W. Z e i l  für U nter­
stützung 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 
2 1 0 Pb-concentration of a 2 1 0 Pb-solution. The specific 2 1 0 Pb-activity  was determined by measuring 
the daughter product 210Po using an a-spectrometric isotope dilution method with 2 0 8  Po as 
tracer. The 2 1 0 Pb-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 R adioaktiv itä t zurück, doch zeigt die Übersicht 
in Tab. 1, daß auch die in den letzten Jah ren  ver­
öffentlichten Messungen die in ihrer Kenntnis be­
stehende beträchtliche Unsicherheit nicht wesent­
lich verm indern konnten. Einige Fehlerangaben 
sind zu optim istisch und scheinen nicht die wahre 
Unsicherheit der publizierten Halbwertszeit zu 
charakterisieren.

Die Ursache für die Diskrepanz der veröffent­
lichten Meßwerte ist wohl in den Schwierigkeiten zu 
suchen, die sich der von den meisten A utoren als
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Meßmethode benutzten direkten Beobachtung der 
Abnahme der A ktivität von 210Pb-Präparaten  en t­
gegenstellten, da sie eine über Jahre  stabile Zähl- 
anordnung erfordern und die relative Abnahme der 
A ktiv ität während der Meßzeit sehr gering ist.

In  dieser Arbeit wurde die Halbwertszeit von 
210Pb durch unabhängige Messungen der spezifischen 
Zerfallsrate und der 210Pb-K onzentration einer 
RaD-Lösung bestimmt. Mit dieser Methode konnten 
die bisher aufgetretenen Schwierigkeiten überw un­
den werden, und es war eine zuverlässige Fehler­
abschätzung möglich.

1. Messung der spezifischen Aktivität

Als Stammlösung (R aD -II 0) diente eine träger- 
freie Lösung von 210Pb in 2,5 N —HNO3 m it  einer 
spezifischen A ktivität von ca. 0,4 mc/g. Das 210Pb 
war (nach Angabe der Lieferfirma) im Februar 1960 
aus A ltradium  ohne Bleizusatz abgeschieden wor­
den, so daß in der Stammlösung radioaktives 
Gleichgewicht angenommen werden konnte.

Die spezifische Zerfallsrate der Stammlösung 
wurde durch Messung der m it dem 210Pb im Gleich­
gewicht stehenden 210Po-A ktivität bestim m t. Als 
Meßmethode diente eine a-spektrom etrische Iso- 
topenverdünnungsanalyse m it 208Po als Tracer. Die 
oc-Energien des 208Po (E a =  5,11 MeV) und des 
210Po (Ea_ =  5,30 MeV) liegen genügend weit aus­
einander, so daß sie m it einem H albleitersperr - 
schichtzähler deutlich voneinander getrennt nach­
gewiesen werden können (Abb. 1).

Abb. 1. a-Spektrum von 208Po und 2 1 0 Po.

1 4  H. H. S e l i g e r ,  Intern. J . Appl. Radiation Isotopes 8 , 
29 [I960].

Bei dieser Methode besteht der meßtechnische 
Vorteil darin, daß nach Zugabe einer bekannten 
Menge des Isotops 208Po zu der 210Pb-Lösung der 
Grad der Ausbeute bei der Abtrennung des Poloni­
ums aus der 210Pb-Lösung und die Zählausbeute 
nicht bekannt sein müssen, da nur das Verhältnis 
der Poloniumisotope zu messen ist. Die absolute 
Zerfallsrate muß nur für die 208Po-Tracerlösung be­
stim m t werden, was sich meßtechnisch sehr genau 
durchführen läßt, da 208p o ejn reiner a-Strahler ist. 
(Nur 3 • 10~3% der Zerfälle verlaufen durch K-Ein- 
fang zum 208Bi).

Die Absolutbestimmung der A ktiv ität der 208Po- 
Lösung erfolgte durch interne Zählung in flüssigem 
Szintillator. Für den a-Nachweis ergeben sich hier­
bei hervorragende Zählbedingungen, da durch die 
homogene Verteilung der aktiven Substanz im 
Szintillator Verluste durch Selbstabsorption ausge­
schlossen sind. Der a-peak ist durch ein breites Tal 
m it niedriger Zählrate von den Rauschimpulsen ge­
trenn t, so daß die integrale Zählrate sehr genau er­
m itte lt werden kann. Die Nachweiswahrscheinlich- 
keit fü r a-Strahlung beträg t 100%, wie S e l i g e r 14 
und I h l e  et a l.15 durch Vergleichsmessungen m it 
einem 4 71-Gasproportionalzähler gezeigt haben.

Die Reproduzierbarkeit der Aktivitätsmessungen, 
die m ehrfach in Abständen von einigen M onaten 
wiederholt wurden, lag in den Grenzen der sta tis ti­
schen Fehlerbreite, so daß die Genauigkeit der Ak­
tivitätseichung für die 208Po-Lösung durch den 
statistischen 1 cr-Fehler von etwa ^  3°/00 gegeben 
war.

Besonders sorgfältig wurde die a-spektrom etri­
sche Messung des A ktivitätsverhältnisses der Po­
loniumisotope mit dem H albleitersperrschichtzähler 
untersucht. Zur genauen Auswertung der a-Spek- 
tren  w ar es notwendig, den Anteil der 210Po-Linie 
un ter der 208Po-Linie zu berücksichtigen. Diese 
K orrek tur wurde empirisch aus der Form  der 
210Po-Linie abgeleitet und betrug für ein A ktivi­
tä tsverhältn is 1 zwischen 1% und 4% . A nhand von
10 angesetzten Mischungen der beiden Polonium ­
isotope m it bekanntem  M ischungsverhältnis wurden 
Genauigkeit und Reproduzierbarkeit der A ktivitäts- 
verhältnismessung geprüft. Die Reproduzierbarkeit 
lag ste ts innerhalb der aus der Zählstatistik erwarte -

1 5  H. R. I h l e ,  M . K a r a y a n n i s  u .  A. P. M u r r e n h o f f ,
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ten  Grenzen, und es ergab sich im Rahmen der 
statistischen Fehler von i  2°/00 Übereinstimmung 
des gemessenen m it dem vorgegebenen A ktiv itä ts­
verhältnis.

Die Herstellung der a-Präparate erfolgte nach der 
Methode von E r b a c h e r  und P h i l l i p 16 durch 
spontane Abscheidung des Poloniums auf Silber. 
Hierdurch ist eine sehr saubere A btrennung des 
Poloniums aus der 210Pb-Lösung möglich, und die 
Silberbleche können direkt als Zählpräparate ver­
wendet werden.

Da nur die Abscheidung aus salzsauren Lösungen 
zu brauchbaren Präparaten  führte, m ußten aus der 
salpetersauren Stammlösung salzsaure Meßlösungen 
hergestellt werden. Die 210Pb-Ausbeute bei dieser 
chemischen Umwandlung wurde durch A ktiv itä ts­
vergleich anhand der 46 keV-y-Strahlung des 210Pb 
und der 1,17 MeV-/?-Strahlung des 210Bi bestim m t. 
Da jedoch nicht bekannt war, inwieweit durch die 
chemische Umwandlung der 210Pb-Lösung das 
radioaktive Gleichgewicht zwischen 210Pb und 210Po 
gestört worden war, wurden in genügend großen 
zeitlichen Intervallen die Poloniumbestimmungen 
wiederholt. Der Beobachtungszeitraum erstreckte 
sich über etwa 3 Halbwertszeiten des 210Po vom 
Zeitpunkt der chemischen Umwandlung an gerech­
net und erlaubte dam it eine hinreichend genaue 
E xtrapolation au f den Gleichgewichtswert der 
210Po- A ktivität.

Die 210Po-A ktivität A^it)  einer 210Pb-Lösung 
wird in hinreichend guter Näherung durch die Be­
ziehung

A-p(t) -4f (0) — -Af t

Xy
/ f  —  Ad

A d ( 0)e

beschrieben, wobei ^4d(0) die 210Pb-A ktiv ität zum 
Zeitpunkt t =  0 und Xp und Ad die Zerfallskonstan­
ten  des 210Po und des 210Pb bedeuten. Multipliziert 
m an diese Gleichung mit e+Xot und träg t die Größe 
A?( t )e*Dt über *>)< auf, so erhält man eine
Gerade, deren Schnittpunkt mit der Ordinatenachse 
die G leichgewichtsaktivität des 210Po (Af M f — / d ) 
• ^4d(0) zum Zeitpunkt t =  0 ergibt (Abb. 2). Als 
Anfangspunkt der Zeitskala gilt hier der Zeitpunkt 
der chemischen Umwandlung der 210Pb-Lösungen 
(15. 9. 1966).

16 0 . E r b a c h e r  u . K. P h i l l i p ,  Z. P h y s . 51, 309 [1928].

Die in Abb. 2 dargestellten M eßpunkte sind zum 
Teil gewogene M ittelwerte von mehreren P räpa­
raten, die zeitlich so dicht hintereinander gemessen 
worden sind, daß sie in der graphischen Darstellung 
zu einem P u n k t zusammengefaßt werden konnten. 
Aus der Darstellung ist zu erkennen, daß in der

Abb. 2. Einstellung des RaF-Gleichgewichtes.

Meßlösung R aD -II 22 das Gleichgewicht nicht ge­
s tö rt worden ist, während bei der Lösung R aD -II 12 
etwa 6 % des Poloniums bei chemischen Umwand­
lungen verloren gegangen sind. Aus dem Mittelwert 
der auf die G leichgewichtsaktivität extrapolierten 
Meßwerte folgt für die auf den 24. 1. 1968 umgerech­
nete spezifische 210Pb-A ktiv ität der Stammlösung:

dpm 210Pb
g R aD -II 0

Der angegebene Fehler ist die Standardabweichung 
(7, in der alle Fehler der Bestimmungsgrößen berück­
sichtigt worden sind.

2. M essung der 210P b-K onzen tra tion

Die 210Pb-K onzentration der Stammlösung RaD-
I I  0 erfolgte massenspektrometrisch durch Iso- 
topenverdünnungsanalyse17. Als Tracer diente eine

1 7  An dieser Stelle sei Herrn Dipl.-Phys. H. L e n z  für seine 
Hilfe bei der Durchführung der massenspektrometri- 
schen Messungen gedankt.
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Lösung von gewöhnlichem Blei, die durch Auflösung 
einer definierten Menge reinen metallischen Bleis 
hergestellt worden war.

Das verwendete M assenspektrometer (A T L A S  
CH 3) besaß eine Zweifaden-Feststoffionenquelle 
mit therm ischer Ionisierung. Das Verdam pferband 
war für die Bleimessungen durch ein G raphitröhr­
chen ersetzt worden, in dem die Probe eingedam pft 
wurde.

Als D etektor diente ein 14-stufiger SEV, m it dem 
die Messung von Ionenström en bis zu 10-17 A mög­
lich ist. Zur empirischen E rm ittlung  der Massen­
diskriminierung des SEV wurden die Standardblei- 
lösungen außerdem m it einem norm alen Ionenauf­
fänger gemessen.

Zur K onzentrierung der Probe wurde vor dem 
Aufträgen das Blei als Sulfid gefällt und m it einigen 
Tropfen konzentrierter Salpetersäure wieder auf­
genommen.

Unabhängig voneinander wurden 3 S tandard­
lösungen aus gewöhnlichem Blei hergestellt und jede 
dieser Lösungen m it einer in 204Pb angereicherten 
Bleilösung verglichen. Diese Messungen dienten 
zur Kontrolle der aus der Metalleinwaage berech­
neten K onzentration der Standardlösungen und zur 
Abschätzung einer möglichen M assendiskriminie­
rung des M assenspektrometers selbst. Aus der Ü ber­
einstimmung der angesetzten K onzentrationen m it 
den durch die Verdünnungsanalysen erhaltenen 
W erten im Rahm en der Fehlerbreite von ± 0 ,5 %  
folgt, daß der mögliche system atische Fehler der 
210Pb-K onzentration durch eine M assendiskrimi­
nierung des M assenspektrometers <  0,5%  ist, und 
dam it höchstens die Größe des Meßfehlers erreicht. 
(Direkte Messungen der M assendiskriminierung an 
36Ar/40Ar-Mischungen durch N i e r 1 8  würden auf 
den vorliegenden Fall um gerechnet einen system ati­
schen Fehler von nur 0,08%  ergeben.)

Zur Berechnung der 210Pb-K onzentration Kjy der 
Stammlösung R aD -II 0 wurden die Isotopenver- 
hältnisse 210P b /208Pb und 210P b /207Pb herangezo­
gen. In  Tab. 2 sind die Ergebnisse der 3 V erdün­
nungsanalysen zusammengestellt.

Die Isotopen Verhältnisse wurden jeweils aus 20 
bis 30 Einzelmessungen gem ittelt und m it dem 
m ittleren Fehler der Einzelmessung versehen. In  
den angegebenen Fehlern der K onzentrations werte 
sind die Unsicherheiten von sämtlichen in die Be­
rechnung eingehenden Größen berücksichtigt.

Kj)  aus
2 1 0 p b /2 0 8 p b  2 1 0 p b /2 0 7 p b

[//Mol “iopb/g RaD-IIO]

1 . Verd. Anal. 0,02184 ±  0,64% 0,02179 ±  0,79%
(23. 1. 1968)

2 . Verd. Anal. 0,02162 ±  0,92% 0,02170 ±  0,93%
(24. 1. 1968)

3. Verd. Anal. 0,02207 ±  1.23% 0,02204 ±  0,97%
(25. 1. 1968)
Mittelwert 0,02182 ±  0,35%

Tab. 2 Ergebnisse der Isotopen Verdünnungsanalysen.

3. H albw ertszeit von 210Pb

Aus der bekannten Beziehung für die H albw erts­
zeit eines radioaktiven Nuklids

T =  (K/A)  ln 2 ,

wobei K  die K onzentration und A  die spezifische 
Zerfallsrate bezeichnen, folgt m it den experimentell 
für die Lösung R aD -II 0 erm ittelten W erten:
K d (24. 1.1968)
=  (0,02182 ±  0,35%) //Mol 2iopb/g R aD -II 0 
A n  (24. 1.1968)
=  (7,782 • 108 ±  0,35%) dpm  2i°Pb/g R aD -II 0 

T =  22,26 a

m it einer Standardabweichung

a y — ±  0,11 a .
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