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Zur Kenntnis und radiometrischen
Charakterisierung von

Spinthariskopen

Spinthariskope sind die ersten Strahlungsmessgera-
te, welche den Zerfall einzelner Atome durch Wirkung
ihrer Fragmente sichtbar machen. Ihr hoher Wert be-
steht in der Vermittlung des rdumlich wie zeitlich
stochastischen Charakters des radioaktiven Zerfalls
auf dem Weg der direkten Beobachtung.

Bauformen von Spinthariskopen werden vorgestellt
und radiometrisch charakterisiert. Zugleich wird an
die Beteiligung der Szintillationsmethodik zur Aufkla-
rung der kérnigen Struktur der Materie erinnert.

»Die Geschichte einer Wissenschaft
ist die Wissenschaft selbst.«
(GOETHE)

1 Radioaktive Leuchtmassen —
Szintillationen

Die durch Hochtemperatursynthese zugdangliche he-
xagonale Zinksulfid-Modifikation Wurtzit zeigt mit
Kupfer- bzw. Silberdotierung (typischerweise rd. 100
ppm) lumineszente Eigenschaften [1]. Sie wird als Si-
dotblende (T. SIDOT, 1866) bezeichnet [2]. F. GIESEL von
der Braunschweiger Chininfabrik empfahl mit Sidot-
blende bestrichenen Leuchtschirme als Detektor fiir io-
nisierende Strahlung [3].

1903 beschrieben unabhéngig voneinander |. ELSTER
und H. GEITEL von der »Grofien Schule« in Wolfen-
biittel ([4] 27. Méarz) und Sir W. CROOKES ([5] 17. Mirz)
das Phianomen, dass derartige Leuchtschirme bei né-
herer Beobachtung mit Hilfe einer Lupe distinktes
Aufblitzen aufweisen, was dem unbewaffneten Auge
als fortwahrendes Aufleuchten erscheint. Dieses
scharf lokalisierte Phinomen wird in der Folgezeit als
Szintillation (lat. scintilla, Funke) bezeichnet, die auf
CROOKES zurtickgehenden Instrumente zur Beobach-
tung der Szintillationen heiflen seither Spinthariskope
(»Funkenbetrachter«, aus dem Griechischen).
WILLIAM CROOKES stof3t auf seine Beobachtung im Zu-
sammenhang mit ausgedehnteren Studien der Emana-
tionen von Radium:

»... the dark surface of the screen scintillates with sparks of
light. No two flashes succeed one another on the same spot,
but are scattered over the surface, coming and going instan-
taneously, no movement of translation being seen. The scin-
tillations are somewhat better seen with a pocket lens, ma-
gnifying about 20 diameters ...
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Microscopic glass, very thin aluminium foil, and thin mica
do not stop the general luminosity of the screen from the X-
rays but arrest the scintillations« [5].

W. CROOKES ist bereits aufgefallen, dass es sich hierbei
nicht um die Wirkung einer gasférmigen Emanation
handeln kann:

»I could detect no variation in the scintillations when a ra-
pid blast of air was blown between the screen and the radium
salt.« [5].

J. ELSTER und H. GEITEL inkorporierten die Strahlungs-
quelle in den Sidotblenden-Schirm auf sehr originelle
Art und Weise, indem sie ihn in einem Raum, der ra-
dioaktive Emanation »vom Erdboden« enthielt, tber
zwei Stunden lang auf negativem Potential von 2000 V
hielten. Dabei scheiden sich die durch Riickstof in der
Gasphase mehrfach positiv geladenen Radon-Folge-
produkte der natlirlichen 4n- und (4n + 2)-Zerfallsrei-
hen auf dem Detektor ab [6]. Zu ihren Beobachtungen
schreiben sie:

»... gewinnt man, ..., ganz den Eindruck, als schaue man
durch ein Teleskop nach einem Sternhaufen, dessen einzelne
Sterie aufblitzen, um sofort wieder in dem schwarzen Hin-
tergrunde zu verschwinden« [4].

Weitere Untersuchungen von R. W. WoOD mit Hilfe
eines unter der Radiumquelle drehbar gelagerten Si-
dotblende-5chirms zeigten, dass die Dauer der Szintil-
lationen extrem kurz ist:

»The duration of the flash due fo the radium bombardment
was determined without difficulty. The rim of a wooden disc,
mounted on a shaft of a small electric motor, was coated with
zine sulphide, and the speck of radium supported above it on
a needle-point. The bombarded surface was viewed in a dark
room with a small lens. The flashes remained sharp even
when the motor was running at pretfy good rate, but on fur-
ther increasing the speed they became less distinct, being
drawn out into short streaks. It was pretty definitely deter-
mined that the duration of the flash was somewhere between
1/15.000 and 1/20.000 of a second.« [7].

Des Weiteren wurde erkannt, dass sich fiir entspre-
chende Untersuchungen transparente Schirme mit
diinner gleichférmiger Schicht von im Bindemittel Ri-
zinus- bzw. Terpentindl angeteigter Sidotblende eig-
nen. Weder Calciumwolframat noch »Barium-Platin-
Cyaniir« (Bariumtetracyanoplatinat(ll), [BaPt(CN),])
lieferten befriedigend helle Blitze; bald wurde auch
vermerkt, dass o-Teilchen im Vergleich mit Protonen
und B-Teilchen besonders intensive, gut lokalisierbare
Szintillationen erzeugen.
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F. GIESEL entwickelte in der Folge die ersten radioakti-
ven Leuchtmassen fiir den Handel und legte damit in
Braunschweig einen Grundstein zu einem vielseitigen
Industriezweig [8-10]. Die Fa. Junghans bringt z. B.
1907 die erste Weckeruhr und 1911 eine Taschenuhr
mit Radium-Leuchtzifferblatt heraus. In einem Kata-
log aus dem Jahr 1907 heifit es zu der neuartigen Uhr:
»Die Haltbarkeit der Leuchtfihigkeit ist unbegrenzt« [9],
eine Aussage, welche sich in der Folgezeit durchaus
nicht bestdtigte, da Leuchtmassen auf Zinksulfidbasis
sich unter der primdren und sekundéaren Strahlenwir-
kung je nach Radiumgehalt langsam zersetzen [10].

2  Spinthariskope und ihre
radiometrische Charakterisierung

In einer zweiten Mitteilung »Certain Properties of the
Emanations of Radium« vom 22. Mai 1903 nimmt WIL-
LiaM CROOKES Bezug auf den Apollo-Hymnus der sog,.
Homerischen Gesdange und fiithrt damit sein »funken-
werfendes« »Spinthariscope« wie folgt ein:

»A convenient way to show these scintillations is to fit the
blende screen at the end of a brass tube with a speck of radi-
um salt in front of it and about a millimetre off, and to have
a lens at the other end. Focussing, which must be accurately
effected to see the best effects, is done by drawing the lens
tube in or out. I propose to call this little instrument the

Abb. 1a. Handelsiibliches Spinthariskop; Bauform A: Zylin-
drisch mit verstellbarem Tubus; gedffnet, links mit
Blick auf die mit [226Ra]Radiwm dotierte ZnS(Cu)-
Schicht (T, [22°Ra]Radium = 1600 a); die auto-
radiolumineszente Leuchtmasse ist geringfiigig mniit
[232Th]Thorium und Folgeprodukten kontaminiert.

Zur Kenntnis und radiometrischen Charakterisierung von Spinthariskopen

»Spinthariscope«, from the Greek word omvOopis, a scin-
tillation« [11].

Die Beobachtung des raumlich wie zeitlich stochasti-
schen Charakters des radioaktiven Zerfalls erfolgt mit
Spinthariskopen in ihren verschiedenen Bauformen
(z. B. Abb. 1a, 2a, b) mit dunkeladaptiertem Auge [12].
Inzwischen gelang es, unter Anwendung einer extrem
lichtempfindlichen Kamera [13], wie sie im militari-
schen Bereich Anwendung findet, diese Erscheinung
auf Datentriger aufzuzeichnen und somit simultan ei-
nem grofseren Kreis in Form einer Videosequenz zu-
ganglich zu machen (Abb. 1b).

Abb. 1b. Aufzeichnung der Szintillationen in Zeitabstinden

von 20 Millisekunden zur Demonstration des riiumlich
wie zeitlich stochastischen Charakters des radioaktiven
Zerfalls (Aufnalhmen: G. LIECKFELD, Neutherberg, mit
emer nicht im Handel erhiltlichen Restlichtkamera);
damit ist man nicht linger auf die subjektive Beobach-
tung angewieser.
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THE SPINTHARISECOPE

REkJ.BECK.L® . LONDON

M.CROOKES {303

Abb. 2a  Spinthariskop; Bauform B: Objekttriger mit [**°Ra|Ra-
dium-Leuchtschirm zur mikroskopischen Betrachtung
(inkl. Aufbewahrungsbox). Mit Hilfe digitaler Autora-
diografie wurden die [226Ra]Radium-Aktivititsvertei-
lung sowie vereinzelt aufgefundene Kontaminations-
Spots aufgezeichnet.

Die Beobachtung des radioaktiven Zerfalls mit Hilfe
von Spinthariskopen wurde kurz nach seiner Entde-
ckung so populdr, dass die Gerite in vielen Bauformen
von Optikern feilgeboten wurden. Thre Lebensdauer
war durch Einfluss von » Atmospharilien« bzw. o-Ra-
diolyse des Bindemittels auf die Zinksulfid-Leucht-
masse beschrankt [10].

PITOHBLENDE |
| SOREEN FOR |
(OLEW'S | ATENT!
! BOINTILLO- |
SCOPE

Abb. 2b. Spinthariskop; Bauform C: »Glew's Scintilloscope«;
zwischen gliserne Objekttriiger eingefiigte, mit pul-
verisierter Pechblende verriebene bzw. mit [226Ra]Ra-
dium und [21°Po]Polonium dotierte Leuchtmasse und
beigepackte Beobachtungslupe inkl. Abstandshalter
(London, Portobello Market, Medical Antiques Shop)

Der dsterreichische Positivist E. MACH (1838-1916), der
in konsequenter Verfolgung eines Phdnomenalismus
eine Unterscheidung zwischen Wahrnehmung und
Wahrgenommenen als nicht sinnvoll ansah, hat sich
entsprechend polemisch mit der Atomtheorie und ihren
Protagonisten auseinander gesetzt. Seine Reaktion auf
die Demonstration des Spinthariskops beschrieb St.
MEYER, Vorstand des Wiener Radiuminstituts:
»Bekanntlich hatte er sich geradezu fanatisch gegen die Ein-
fithrung von »Bildern« als Realititen in der Physik gewehrt.
Wenn jemand von den Atomistikern, die damals in Ludwig
Boltzmann in Wien ihren Fiihrer hatten, vor ihm von Ato-
men sprach, fuhr er meist mit der Frage dazwischen:
»Habns eins gsehn? « Bis dahin mufite man schweigen. Nun
war es mit einem Male anders geworden. Es bleibt mir eine
der ergreifendsten Erinnerungen, als Mach nach der Vor-
fiiltrung des Spinthariskopes nicht etwa kleine starrkopfige
Einwinde macht, sondern schlicht erklarte: »Nun glaube
ich an die Existenz der Atome« ...« [14].

Objekt U-238 Ra-226 Pb-214 Gleichge- Quellstarke OFDL
als Pa-234m wicht Rn-222 Nettowerte
(Bq) (Bq) (Bq) (%) (Atome pro Sek.) (uSvh™)
Spinthariskop n.n. 1260 450 35 800 0,15
unzerlegt
Objekttrager n.n. 7140 5400 75 1500 3,60
Pitchblende-Screen 1 80 80 90 100 20 0,10
Radium-Screen | n.n. 3950 3200 80 690 2,40
Pitchblende-Screen IT | 540 510 500 100 n.n. 0,30
Polonium-Screen I1 n.n. 10 10 100 n.n. n.n.

Tab. 1. Nukleardaten der radiometrischen Charakterisierung der Spinthariskope (Abb. 1a, 2a) und der Priparate von »Glew's Scin-
tilloscopes 1, Il« (Abb. 2b, 3), erhoben mit HPGe-Gammaspektrometrie und Exhalationsuntersuchungen im Emanations-
container mit dreidimensionaler lonisationskammer (vgl. Abb. 4). Der radiogenetische Gleichgewichtswert setzt die
Aktivitiit des Mutternuklids [226Ra]Radium mit dem Folgeprodukt [214Pb]Blei in Bezichung. Die Werte der y-Oberflichen-
dosisleistung wurden mittels eines kalibrierten Szintillometers (Automess 6134) erhoben.
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Die Bauformen von Spinthariskopen sind vielfiltig (Abb.
la, 2a, b). Sie unterscheiden sich bzgl. der Anordnung
von o-Quelle und Leuchtschirm, welche entweder rdum-
lich getrennt oder in Form von autoradiolumineszenter
Sidotblende eingesetzt werden. Die Beobachtungslupe
ist dabei integriert (Abb. la) oder getrennt von den
Leuchtschirmen beigepackt, etwa bei Glew’s Scintillos-
cope (Abb. 2b). Auch Varianten fiir den Einsatz im Auf-
lichtmikroskop wurden entwickelt (Abb. 2a). Die
[226Ra]Radiumaktivitdt variiert in den hier untersuchten
radiolumineszenten Leuchtschirmen zwischen 80 und
4000 Becquerel (alle radiometrischen Daten siehe Tab. 1).
Im Falle des Objekttrager-Spinthariskops weist das hier
raumlich von der Leuchtmasse durch Luftspalt getrennte
Deckglas als o-Quelle eine Radium-Aktivitat von rd.
7000 Bq auf. Die ermittelten y-Oberflichendosisleistun-
gen variieren entsprechend. Sowohl gammaspektrome-
trisch, also durch radiometrische Ermittlung des Nuklid-
vektors, wie auch durch direkte Gasphasen-
Exhalationsuntersuchung mit Hilfe einer Ionisations-
kammer kann die [22Rn]Radon-Quellstarke der Objekte
ermittelt werden. Spinthariskope sollten also so aufbe-
wahrt werden, dass [?22Rn]Radon ungehindert entwei-
chen kann. Grundsitzlich ist auch die Moglichkeit einer
Hautkontamination beim ungeschiitzten Umgang zu be-
riicksichtigen; eine Geritekontamination ist z. B. in Ab-
bildung 2a mit Hilfe digitaler Autoradiografie belegt.

B (-TITCHBLENDE

i || SCREEN FOR
B [IGLEW'S PATENT

~ SCINTILLO-

i

- RADIUM
1 B ' SCREEN FOR
- {|GLEW’S PATENT
| SOCINTILLO-
o4 1 TR mpg ; -

PITCHBLENDE
B| scrREEN FOR
I WGLEWS PATENT
B scinTiLLo-
1. " BCOPE,

 POLONIUM

I

Abb. 3a. Einseitig aufgebrachte Etiketten auf Priparaten fiir
»Glew's Scintilloscope«: Objekt 1, gefunden in Oxford
(GB), Flohmarkt; Objekt IT vgl. Abb. 2b.

Zur Kenntnis und radiometrischen Charakterisierung von Spinthariskopen

Durch Vergleich der [226Ra]Radium- mit der [214Pb]Blei-
Aktivitit ist der radiogenetische Gleichgewichtswert je-
des Untersuchungsobjektes ermittelbar. Er nimmt z. B.
Werte zwischen 35 und nahe 100 % an, d. h. im zweiten
Fall, es erfolgt praktisch keine Exhalation aus der Pech-
blende-Matrix. Die Variation der flichenhaften Aktivi-
tatsverteilung, wie sie mit Hilfe digitaler Autoradiografie
aufgezeichnet werden kann (z. B. Abb. 3b), hat ihren
Grund im Herstellungsverfahren. Hier variieren Schicht-
dicken der autoradiolumineszenten Leuchtmassen, au-
Berdem ist das Auftropfen von radiumhaltigen Losun-
gen im Zuge des Herstellungsprozesses nachweisbar.

3 Anwendungen

Szintillationsschirme wurden schon kurz nach ihrer
Entdeckung systematisch zur quantitativen Radiome-
trie herangezogen. Wesentliche Beispiele sind die
Untersuchungen von H. GEIGER, E. MARSDEN und
E. RUTHERFORD (1909-1913) bei den Streuexperimen-
ten zur Charakterisierung der Atomstruktur (Streuex-
periment der Rutherfordschen Schule) [15].

50
Pitch- I
blende
Screen | '
2
180
Radium I
Screen | l
2
180
Pitch- §
blende
Screen 11 l
2
20
.}
Polonium | -k 4
Screen 11 -ﬁ .
- N 2

Abb. 3b. Aktivititsverteilung in Priparaten fiir »Glew’s Scin-
tilloscope« (vgl. Abb. 3a), aufgenommen mit digitaler
Autoradiografie. Im Falle des Polonium Screen (T;)
[219Po]Polonium = 138,4 d) ist eine linger anhaltende
Kontamination mit [226Ra]Radium detektierbar. Die
bei den weiteren Priiparaten (Leuchtmassen) festge-
stellten Inhomogenititen in der Aktivititsverteilung
sind herstellungsbedingt: Schichtdicke; Auftropfen ei-
ner [226Ra]Radiumsalzhaltigen Losung.
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Abb. 4. Zeitserien der [222Ru]Radon-Exhalation der Spinthariskope aus den Abbildungen 1a und 2a sowie des Radium Screen von
»Glew's Seintilloscope 1« (Abb. 3a,b). [222Rn]Radon-Quellstirken erhoben mit dreidimensionaler lonisationskammer (Alpha-
GUARD PQ 2000, Fa. Genitron (FEM)) in einem Emanationscontainer (V = 50 1) aus Edelstahl (vgl. Tab. 1).

Die ersten gelungenen kiinstlichen Element-Transmuta-
tionen, etwa von Luftstickstoff durch o-Beschuss gemafs

14 17
sN(a, p) g0,

und die Detektion der hierbei freigesetzten Protonen
mit Hilfe eines Szintillationsschirms waren 1919 ein
Héhepunkt von RUTHERFORDs Aufenthalt an der Uni-
versitit Manchester (1907-1919) [16].

Ein Meisterstiick der Experimentierkunst unter quan-
titativer Anwendung der Szintillationsmethode legten
noch 1924 H. GEIGER und A. WERNER vor, die so die
Zahl der von [*2°Ra]Radium ausgesandten o-Teilchen
in Absolutbestimmung ermittelten [17].

Nicht unerwidhnt soll die Beschwerlichkeit bleiben,
unter welcher derartige Untersuchungen visueller De-
tektion ausgefithrt wurden [18].

Es nimmt nicht wunder, dass unter diesen Arbeitsbedin-
gungen intensiv nach weiteren Registriermethoden ge-
sucht wurde, was einerseits zum Bau des Geigerschen
Spitzenzdhlers (1913) und der Weiterentwicklung zum
Geiger-Miiller-Zahlrohr (1928) fiihrte, andererseits in der
Bereitstellung des ersten Szintillationszédhlers durch 1.
BROSER und H. KALLMANN im Mai 1947 gipfelte.
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