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Die Empfindlichkeit der Messung yon langlebigem Radio- 
kohlens~off mi~ einem Gas-Geiger-Zghlrohr wird um einen 
Fak~or 10 erh6h~, indem die dutch die kosmische Strahlung 
verursachte Leerwertkomponente durch eine Antikoinzidenz- 
schaltung weitgehend tmterdriickt wird. Die L6schung der 
En~ladung im Z~hlrohr erfolgt s~at* durch einen Neher- 
Piclcering-Kreis dutch einen neu entwickelten Kreis. Der neue 
Kreis erm6gllcht auch die Ffillung des Z~hlrohres unter er- 
h6htem Druck und ftihrt damit zu einer welteren Steigerung 
der Empfindlichkei~. 

E i n l e i t u n g .  

Die Erfassungsgrenze fiir l~adioelemente wird letzten Endes durch 
den Leerwert des Mel3ger~tes bestimmt, das heil3t durch die Anzeige des 
Ger~tes in Abwesenheit einer Mel~probe. Daher ist bei Messungen, wo 
grol3e Empfindlichkeit erforderlich ist, Kleinheit des Leerwertes Voraus- 
setzung. In  der Praxis kann man z. B. mit einem Geiger.Z~hlrohr kaum 
Aktivit~ten erfassen, die wesentlich weniger als etwa einem Zehntel 
oder Zwanzigstel des Leerwertes entsprechen, selbst welm man lange 
Mel~dauern in Kauf nimmt. Einen ziemlich extremen Fall stellt z. B. 
die Messung einer Aktivit~t yon 2,50 • 0,14 neben einem Leerwert 
yon 45 pro Minute dar; ffir diese Bestimmung mul~ten Probe und Leer- 
weft eine Woche l~ng abwechselnd gemessen werdenL 

1 E. Broda und G. Rohringer, Naturwiss. 40, 337 (1953). 
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Der Leerwert eines Geiger-Z~hlrohres ist bestimmt: erstens dutch die 
radioaktive Verunreinigung der Werkstoffe, zweitens durch den Gehalt 
der Umgebung an Radioelementen und drittens dutch die kosmische 
Strahlung. W~hrend fiir die Kleinhaltung der ersten Komponente sorg- 
f~ltige Auswahl der Werkstoffe ausschlaggebend ist, kann die zweite 
Komponente durch Panzerung fast vollstfindig unterdriiekt werden. 
Dagegen kann man sieh yon de1" Wirkung der kosmischen Strahlung 
dureh P~nzerung nur zum Teil befreien, weit die harte Komponente 
der kosmischen Strahlung praktisch nicht ~bsorbiert werden kann. So 
hat Libby bei seinen Untersuchungen fiber natiirlichen Radiokohlenstoff "2 
trotz Verwendung von 12 Tonnen Eisen zur Panzerung den Leerwert 
seiner Z~thlrohre nur auf ein Ffinftel herabsetzen kSnnen.  Eisen ist 
Blei (bei gleiehem Fl~chengewieht) zur Panzerung vorzuziehen, weft 
das Blei stets durch gammastrahlendes Radioblei verunreinigt ist. Noeh 
besser U! s Eisen, aber natfirlich viel teurer, ist Queeksilber ~. 

Zur grfindliehen Unterdriiekung der ,,kosmisehen" Komponente  
des Leerwertes eines Z~ldrohres bedient man sieh in der Kernphysik 
und bei der radioaktiven Altersbestimraung naeh der Kohlenstoffmethode 
des Antikoinzidenzprinzips 4. Die Anwendung dieses Prinzips ~uf die 
Messung sehwacher Aktivit~gen beruht darauf, dab die kosmische Strah- 
lung an der Erdoberfl~che in Form ausgedehnter Schauer auftritt .  Wenn 
man daher das Megz~hlrohr mit einer Anzahl yon , ,Sehirmz~hlrohren" 
nmgibt, so wird in den allermeisten F~llen, in denen das Nei~zghlrohr 
durch H6henstrahlen betgtigt wird, und fast nur in diesen F~illen, g]eich- 
zeitig aueh mindestens eines der Schh'mza~hlrohre bet~tigt werden. Durch 
eine geeignete elektrische Sehaltung, eben die Antikoinzidenzschaltnng, 
kann man nun alle jene im MeBz~thlrohr auftretenden St6Be automatisch 
ausscheiden, die yon einem gleichzeitigen StoB in mindestens einem der 
Sehirmz~thlrohre begleitet sind. Dabei kann man die Zahl der Koinzidenzen 
zwischen St61~en im MeBz~hlrohr und in einem der Schirmz~hlrohre, die 
zuf~Lllig sind, also nicht durch einen Sehauer erregt werden, niedrig 
halten, indem man dureh die Schaltung das Zeitintervall, innerhalb dessen 
die beiden St6Be einander folgen mfissen, um als gleichzeitig zu gelten, 
so kurz als m6glieh hs So hat  beispielsweise Libby den urspriingliehen 
Leerwert seines Z~hlrohres auf ein Prozent vermindert, indem er zusi~tz- 
lieh z u  der schweren Eisenpanzerung einen Kranz yon Sehirmz~hlrohren 
mit Antikoinzidenzsch~ltung verwendete, 

Uber eine Verwendung des Antikoinzidenzprinzips fiir biochemische 
Zweeke ist bisher nicht berichtet worden, obwohl hier oft geringe 
Mengen an gadioelementen, besonders l%adiokohlenstoff, erfaBt warden 

" W.t#. Libby, Radiocarbon Dating. Chicago. 1952. 
a j .  L. Kulp und L. E. Tryon, Rev. Sci. Instruments 23, 296 (1952). 

A. Berthelot, C. r. aead. sci., Paris 212, 1087 (1941). 
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mfissen. Dies ist besonders dam1 der Fall, wenn die Aktivis yon 
Zellen, Zellenverb~nden oder Organen geringer Masse oder einze]ner 
chemischer Fraktionen aus solchen Systemen zu bestimmen sind 5, 6 

Ffir die empfindliche Bestimmung des Radiokohlenstoffs in der 
Biochemie kommt das yon Libby  entwickelte Z/ihlrohr kaum in Frage, 
da mit diesem Z/Chlrohr jede Bestimmung viele Gralnm Kohlenstoff 
erfordert und dieser fiberdies in das Element fibergeffihrt werden muB v. 
Wohl aber kann der Radiokohlenstoff in Form yon znsatzffeiem Kohlen- 
dioxyd unter einem Druck yon 10 his 40 cm t tg  in das Innere eines 
, ,Gas-Geiger.Z~hlrohres" eingeffillt werden s. Diese Z/ihlrohre werden 
mit einem ~uBeren LSschkreis, und zwar bisher mit einem Neher-Pickering- 
Kreis, betrieben, da sie nicht selbst 16schen. Der Leerwert solcher Ziihl- 
rome, die ein Volumen yon 25 bis 40 cm 8 aufweisen, betrggt unter 
2 em Blei etwa 45 bis 65 rain -1. 

E x p e r i m e n t e l l e  A n o r d n u n g .  

Zur drastischen Verringerung des Leerwertes bei bioehemisehen 
Arbeiten dureh wirksame Panzerung und Antikoinzidenz haben wir nun 
einen Bleipanzer gebaut, der aus zwei Hohlzylindern von 25 cm L~nge 
besteht, die koaxial ineinander geschoben werden (Abb. ]). Die Wand- 
dieke jedes dieser IIohlzylinder betragt je 2,5 cm. Der innere Zylinder 
1/~Bt sieh der L/~nge naeh symmetrisch aufldappen, so dal~ das Gasz/~hl- 
rohr eingelegt werden kann; er ist innen so ansgeschnitzt, dab sich das 
Z~hlrohr saint den Glaszuffihrungen gut einschmiegt. Die Enden des 
Z~hlrohres kSnnen durch Bleist6psel ~bgeschirmt werden, die in den 
inneren Bleizylinder eingepai]t sind und Bohrungen ffir die elektrischen 
Leitungen enthalten. 

Ffir die Arbeit mit Antikoinzidenz wnrden Zi~hlrohre mit Knpfer- 
start  Messingm/~nteln angefertigt, da Knpfer weniger radioaktive Ver- 
unreinigungen als Zink enthMten diirfte. Die Glasteile wurden aus 
kaliumarmem Thermometerglas hergestellt und gedrungen gebaut, um 
im Panzer wenig Raum einzunehmen. 

Entlang der ~uBeren Wand des Panzers wurden parallel sieben Schirm- 
z~,hlrohre angeordnet. Die Z~hlrohre sind ,,G-60"-Z/~hlrohre der Twentieth 
Century Electronics Co., England, yon 66 cm Kathodenl/inge nnd 3,6 cm 

Siehe E. Broda and L. Svera]~, ~Nature 173, 676 (1954). 
6 W. Zischka, K.  Karrer, O. Hromatlca und E. Broda, Mh. Chem. 85, 

856 (1954). 
7 Fiir eine Diskussion der Mel]verfahren fiir Radiokohlenstoff siehe 

M. Reinharz, G. Bohringer und E. Broda, Acta Physica Austriaea 8, 285 
(1954). 

s G. Rohringer und E. Broda, Z. ~qaturforsch. 8 b, 159 (1953); Z. Elektro- 
chem. 58, 634 (1954). 
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Durchmesser. Ihre Arbeitspunkte liegen fibereinstimmend bei 1240 Volt 
und ihre Leerwerto ohne Absehirmung betragen je 720 rain -1. 
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Abb.  1. A n o r d m m g  you Panze r  ~md Z~hlrohren.  

Die Beschrgnkung auf 5 cm Panzerdieke (und dami$ auf ein Blei- 
gewicht yon 35 kg) some auf sieben Schirmz~hlrohre, die nur etwa die 
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Abb. 2, Schema der An~ikoinzidenzsehal~ung. 

H~lfte der ~ugeren Zylinderfl/~che des Panzers bedeeken, ist wirtseh~ftlich 
bedingt. Mit einer grSBeren ~asse an Blei und einer grSBeren Zahl yon 
Schirmz~thlrohren kgnnte die Wirkung der Anordnung vermutlieh wesent- 
rich verbessert werden. D~gegen ergab ein besonderer Versuch, d~g die 
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Ersetzung des inneren Bleihohlzylinders dureh einen eisengefal3ten 
Quecksilberhohlzylinder, der allerdings nur 2 em Dieke aufwies, keinen 
Vortefl ergab. 

Der Antikoinzidenzkreis (Abb. 2) arbeitet in folgender Weise: Die 
gelSschten Impulse des Mel3z~hlrohrs werden in positive Rechteck- 
impulse verwandelt und dem Sehirmgitter der Pentode EF 42 zugefiihrt, 
das mit Gittervorspannung null ~ arbeitet. Die St51]e yon den Sehirm- 
z~hlrohren werden ~ueh rechteckig gemaeht, umgekehrt und dem Steuer- 
gitter (Gittervorspannung null) derselben Pentode zugefiihrt. Diese bleibt 
gesperrt, wenn Steuer- und Schirmgitterimpuls gleichzeitig auftreten. 
Der Kreis der EF 42 ist ein ffir Zweeke der An~ikoinzidenz modifizierter 
Koinzidenzkreis nach Bothe. Die Impulse werden schliel31ich mit 
dekadischem Untersetzer und elektromagnetisehem Z~ihlwerk registriert. 

Zur Umwandlung in Reehteekimpulse werden die Impulse aus dem 
MeBz~hlrohr in einen Pentoden-Univibrator, dessen Impulsbreite richtig 
eingestellt werden kann, und ansehliel3end zum ersten Gitter der Pentode 
EL 81 gefiihrt. Die Einstellung der Impulsbreite erfolgt so, dal3 einerseits 
die Entl~dung im Z~hlrohr sieher gelSscht wird, aber anderseits keine 
iiberm~l]igen Verluste an ,,eehten" Impulsen dureh zuf~llige Koinzidenzen 
eintreten. Die Impulsbreite betr~igt grSl3enordnungsm~13ig eine Milli- 
sekunde. Die positiven Reehteckimpulse yon nahezu 400 Volt, die an 
der Anode der Pentode erseheinen, werden dutch einen Kondensator 
yon 1/2 Mikrofarad der Ka~hode des Z~hlrohres zugeleitet und 15sehen 
die Entladung. Gleiehzeitig werden die Impulse aus dem Univibrator 
differenziert. Die erste, negative Spitze des Impulses wird zu einem 
Trioden-Univibrator gefiihrt, wo sie in einen Reehteekimpuls von 90 Volt 
und 80 Mikrosek. verwandelt wird. Dieser eignet sieh fiir die Steuerung 
der EF-42-RShre. 

Die Impulse yon den Sehirmz/~hlrohren werden gesonderten Trioden- 
U~fivibratoren zugefiihrt. Die Rechteckimpulse (90Volt, 100Mikro- 
sek.) aus diesen Univibra~oren werden in vier Doppeltrioden ECC 40 
umgekehrt und an das Steuergitter der Pentode EF 42 (Antikoinzidenz- 
stufe) gekoppelt. Die gesonderte Behandlung der Impulse aus den ein- 
zelnen Sehirmz~hlrohren siehert reinliehe elektrische Seheidung der 
Sperrsignale. 

Man bemerkt, d~13 der LSschkreis kein Neher.Pickering-Kreis ist. 
Der hier verwendete Kreis weist den allgemeinen Vorteil auf, dal3 die 
Totzeit des Z~hlrohres in einfaeher Weise innerh~lb weiter Grenzen variiert 
werden kann, so dal3 sieh eine fiir die Erzielung eines guten Konst~nz- 
bereiehes giinstige Einstellung w~hlen l~I~t, ohne dal~ die Verluste durch 
zuf~llige Koinzidenz allzu hoch werden. Aueh kann die HShe der L5sch- 
impulse dureh Wahl der Anodenspannung der Pentode EL 81 beliebig 
eingestellt werden; auch dies ist der Erzielung eines guten Konstanz- 
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bereiehes f6rderlieh. I m  Hinbliek auf die Verwendung im t{ahmen einer 
Antikoinzidenzanlage ist es yon Vorteil, dab die Kapazi tgt  des Z~hl- 
rohrfadens samt Zuleitung zum L6sehkreis wesentlieh hSher Ms beim 
Neher-Piclcering.IC_reis gewgMt werden darf, so dal~ die Lgnge der ab- 
gesehirmten Zuleitung zum Panzer t ragbar  ist. 

~berdies  wird der tIoehspannungsquelle kein Strom entnommen, 
so dab eine QueUe yon hohem innerem Widerstand verwendet werden 
kann. Aus demselben Grund liefert die bestehende Quelle (mit rAederem 
innerem Widerstand) hShere Spannung Ms bei Verwendung des Neher- 
Pickering-Kreises, so daft das Z/~hlrohr his auf h6heren Druek gefiillt 
warden kaml. I m  voriiegenden FMle k6nnen Drueke yon 65 s tar t  40 em 
Hg verwendet werden. Dadureh steigt die Empfindliehkeit der Messung 
im gleiehen Verhgltnis an. 

E r g e b n i s s e .  

In  Vorversuchen wurde die beste Anorchmng der Schirmzghlrohre 
gesucht. Es erwies sich Ms vorteilhafter, Sehirmzghlrohre oberhMb und 
unterhalb Ms seitlieh des Me~zghlrohres anzuordnen. Auch ist as - -  
jedenfMls bis zu einer best immten Panzerdieke - -  besser, das Blei innen 
und die Sehirmzghlrohre auBen zu haben Ms umgekehrt.  Durch Versuehe 
mit  Blei verschiedener Dieke ergibt sich, dab die ~bsolute Verminderung 
des Leerwertes dureh die AntikoinzidenzschMtung yore Ausgangswert 
des Leerwertes - -  der natfirlieh durch die Dieke des Panzers mitbedingt 
ist - -  nur wenig abhgngt. Daher wird die relutive Vermiuderung des 
Leerwertes dureh die Antikoinzidenz um so grSger, je geringer der Aus- 
gangswert, je besser also die Panzerung ist. Die Erklgrung liegt offenbar 
darin, dub der Antikoinzidenzkreis hauptsgchlich gegen die Sehauer 
wirkt, die dureh die h~rte Komponente  der kosmisehen StraMung hervor- 
gerufen werden, daf~ aber die Intensi tgt  der harten Komponente  selbst, 
dureh Panzerung nicht beeinfluBt wird. Die schlieglieh gewghtt, e An- 
ordnung ist in Abb. 1 wiedergegeben. 

Mit einem kupfernen Gasz~hlrohr yon 9,5 cm Kathodenlgnge und 
t,5 cm Durehmesser wurde ohne Panzerung oder Antikoinzidenz ein 
Leerwert yon 50 min -1 gemessen. Unter  2,5 cm Blei betrug der Leer- 
weft noeh ca. 25, unter 5 cm Blei 16, und unter  5 em Blei mit  Einsehaltung 
der Antikoinzidenz nur mehr 4,8 min-L Damit  ist ein Faktor  I0 in 
der Empfindliehkeit  der Messungen gewonnen. 

Wenn eine hinreiehende Menge aktiver  Substanz vorliegt, so dab 
der Druek in dem NaBe gesteigert werden kann, wie es die nene L6sch- 
sehMtung zulgl3t, so ist die gesamte Empfindliehkeitssteigerung noeh 
wesentlieh gr6Ber. Ehae hinreiehende Menge aktiver Substanz liegt z. B. 
in den Versuehen fiber den Stoffweehsel des Buttergelbs vor ~. 
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