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Einfiihrung:

Das Element Phosphor ist ein Reinelement. Es besteht aus dem
stabilen Isotop P51. Die Existenz folgender radioaktiver Iso-

tope 1ist nachgewiesen:

Isotop Halbwertszelt Strahlung
Pis 0,28 sec B+, Y

P ? 4,5 sec B+, Y

PBO 2,6 min B+, Y .

po2 14,2 d 8~ (kein 7)
P22 25 4 8~ (kein y)
pi4 12,4 sec 87, v

In der Chemie, Medizin und Technik wird hauptsédchlich das

Isotop P32 verwendet. Es ist das einzige radiogktive Phos-
phorisotop, das im Reaktor in groferen Aktivit&ten erzeugt
werden kann.

Bildung von P22 im Resktor

Wirdnatiirlicher Phosphor mit thermischen Neutronen be-
strahlt, so entsteht durch Neutroneneinfang P32,

p31 _(ma¥)y 32 14,2 ¢ 532 (gpapi1)
c 0,19 1 3

2 sec~1 erreicht

Bei einem Neutronenflux von 1013n cm~
man bei Sittigungsbestrahlung eine spezifische Aktivi-
t3t von 990 mC/g Phosphorelement. Das auf diese Art er-
zeugte Radioisotop wird ohne chemische Abtrennung meist
in Form phosphorgefiillter Polydthylen-Folie als B-Strah-
lenguelle in der Medizin an%gwendetT). Fir die Mehrzahl

der Anwendungsgebiete ist P jedoch in einer hoheren
spezifischen Aktivitat erforderlich, die durch die

n,y-Reaktion nicht erreicht werden kann.
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Bei der Bestrahlung von natiirlichem Schwefel mit Spalt-
neutronen wird neben anderen Nukliden Phosphor-32 ge-
bildet., Folgende Kernreaktionen sind bei der Neutronen-—
bestrahlung der vier stabilen Schwefelisotope mbglich:

Ausgangskern Isotopenhiufigkeit Kernreaktion ZEndkern

ey s stabil

572 95,0 % Trm—n 1D p32
T .29 .
. n, 0 Si stabil
34 .
P S stabil
//
572 0,76 # o m,p p33
834 4,22 % -T:-...._._..- n,p P34
-\c\\‘\ n9 o Si31
I s P 837
536 0,014 % ———— n,p p26 Y nicht
be-
n,« SiBB' kannt

Von den zehn gebildeten Nukliden sind vier (533, 834, 8129
SiBO) stabil, drei weitere (P34, 8131, 837) haben so kursze
Halbwertszeiten, daB sie nach einem Tage zu mehr als 99 %
zerfallen sind. Einige Tage nach Bestrahlungsende enthdlt
bestrahlter Schwefel also nur noch Aktivitdten von P2,
P33 835. Eine Trennung der Phosphoraktivitaten vom
aktiven Schwefel-35 ist chemisch ohne Schwierigkeiten durch-

?

und

fiihrbar und so verbleibt als einzige nicht entfernbare
radiochemische Verunreinigung im P22 das Nuklia 235 2)3)4),



-3 -

Kernreaktion S32 (n,p) P32

Die Reaktion Saz(n,p) P32 ist eine Schwellenreagktion, deren
Energieschwelle fiir das ausldsende Yeutron bei 0,93 + 0,1 MeV
liegt5)6)7). Thermische Neutronen sind also nicht in der

Lage aus Schwefel P32 zu bilden. Pir die Bestrahlung von
Schwefel im Reaktor zur Erzeugung von P32 kommen demnach

nur die Spaltneutronen in Frage, die noch nicht bis unter

die Energieschwelle abgebremst wurden. Dementsprechend ist
die Bildungsrate von P32 in einem Reaktor von der Lage der

Bestrahlungsprobe in bezug auf die Brennelemente abhingig.

Plir den Reaktor BEPO im britischen Forschungszentrum Harwell
wird im Isotopenkatalog der Wirkungsquerschnitt filir das Ge-
samtneutronenspektrum mit 10,6 mb angegeben8 .

Die Kalkulation fiir die routinem#fBige Herstellung von P32

im amerikanischen Reaktor X-10 (Standort Forschungszentrum
Oak-Ridge) enthalten den Wert von 28 mb, allerdings nur

fiir Neutronen mit einer Energie "> 2,29 MeV 9). Da der ther-
mische sowie der Gesamtneutronenflux fiir die Isotopenkanile
den amerikanischen Autoren zu dieser Zeit nicht genau be-
kannt war und auBerdem die mit 2,29 MeV angegebene Schwellen-
energie flir die §32 (n,p) PP2_Reaktion nach heutigen Er-
kenntnissen unrichtig ist, 148t sich der Wirkungsquerschnitt
filr das Gesamtneutronenspektrum nur abschidtzen. Er betrdgt

in grcber Anndherung 3 mb,

Zur besseren Ausnutzung des schnellen Neutronenflusses wur-
den im Reaktor BEPO die Schwefelproben in als Hohlzylinder
ausgebildeten Brennelementen aus Natururan bestrahlit. In
wie weit dadurch die P-~32 Ausbeute vergroBert wurde, ist
nicht bekannt.

Die Anregungsfunktion der 552 (n,p) p72_Reaktion ist von
verschiedenen Autoren gemessen worden ) 7)c Sie zeigt im
Gebiet zwischen 2 und 4 MeV eine ausgesprochene Resonanz-
struktur. Der maximale Wirkungsquerschnitt liegt bei etwa
350 mb fiir Neutronen mit einer Energie zwischen 3,5 und

12 MeV.
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Herstellungsverfahren fir EEE

Alle heute in groBerem MaBstab durchgefiihrien Prodvktions-
verfahren fiir P32 gehen von neutronenbestrenltem clemenbarem
Schwefel aus. Sie unterscheiden sich jedoch in der Art der
Abtrennung des P32 vom Bestrahlungsmaterial und in der Reini-
gung des Rohproduktes.

Bei der Abtrennung sind drei verschiedene liethoden in Anwen-
dungs

a) Extraktion Fliissig - Flissig

b) Extraktion Fliissig ~ Fest

¢) Destillation

a) Extraktion Fliissig - Flissig
P32

Die erste Herstellung von in Curie-liengen wurde 1944

in den Clinton-Laboratories (spidter Forschungszentrum
Oak-Ridge) durchgeriinrt 10011, Dobei wurde der bestranite
Schwefel iiber seinen Schmelzpunkt (113 °C) erhitzt und in
kochende konzentrierte Salpetersiure (Sdp. 120 OC) einge-
gossen. Das fliissige Zweiphasengemisch nielt men zinige
Minuten auf 120 OC, wobei durch die aufsteigenden Gas-
blasen eine Durchmischung beider Phasen stattfand. Die
wdaBrige Phase enthielt nach dem Erkalten den grolten

35 als Schwe-

Teil des P32 als Phosphorsidure und daneben S
felsdure, die durch die Oxydation des aktivierten Schwe-
fels in der konzentrierten Salpetersidure gedbildet worden
war., An den Extraktionsprozess wurde eine Reinigung ange-
schlossen, bei der Phosphor-32 an Eisenhydroxyd selektiv

§35

adsorbiert, durch Filtration von getrennt und danach

das Eisen durch Extraktion mit Isopropylédther wieder ent-

fernt wurde 11)0

Die Methode wurde 1947 durch eine Druckextraktion ersetzt
Dabei konnte die Salpetersidurekonzentration bei gleicher
Temperatur ohne bedeutsame Ausbeuteverminderung auf 0,2
molar herabgesetzt werden, was eine Verminderung der
Schwefel-Oxydation zur Folge hatte. Die Reinigung er-
folgte wieder iiber eine Eisenhydroxyd-Fgllung., Allerdings
entfernte man das Eisen durch Kationenaustauscher.

12)
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Die Druckextraktion wurde auch in England und Frankreich
eingefithrt und mit kleinen Modifikationen - in England be-
nutzte man z. B. Lanthanhydroxyd bei der Reinigung als
Trager fir das P32 — mehrere Jahre erfolgreich betrieben
13)14)15)16)17)

ist die Produktion von

. Im Centre d'Etudes Nucléaires in Saclay
P32 erst im Jahre 1960 auf ein ande-

res Verfahren umgestellt worden.

Die Ausbeute der Flissig-Fliissig-Extraktion mit konzen-
trierter Salpetersidure liegt laut nachtrdgliichen Schitzungen
bei etwa 40 %. In der Druckextraktion konnte sie auf iiber

70 % gesteigert werden.

Extraktion Flissig - Fest

Bin anderer Weg zur Darstellung von P32 aus bestrahltem
Schwefel wurde durch eine 1955 am norwegischen Reaktor in
Kjeller durchgefilhrte Arbeit beschritten 18). Der Schwefel
wurde hier in feinverteilter Form (als Schwefelbliite) be-
strahlt und anschlieBend einer Extraktion mit Wasser beil

100 °¢ unterworfen, bei der der Schwefel naturgemif in sei-
nem festen Aggregatzustand verbleibt. Die Extraktion wurde
durch ein Netzmittel (2-Octanol), das zudem wasserdampf-
fliichtig und damit aus der ExtraktionslOsung wieder entfern-
bar war, beschleunigt. Die Extraktion ist nur deshalb durch-
fiihrbar, weil der feste Schwefel bei 95,5 °¢ eine Umwandlung
seiner rhombischen in eine monockline Form erfdhrt und die
damit verbundene Auflockerung des Kristallgitters eine leich-
te Diffusion des P32 aus dem Gittergeflige ermSglicht. Man
erhdlt einc Ausbeute von ca. 70 % bei Verwendung von subli-
miertem Schwefel., Die wiBrige Phase enthilt das P32 als
Orthophosphat und weist eine genligend hohe chemische und
radiochemische Reinheit auf3 so daB sie nach dem Eindampfen

sofort verwendbar ist 19)20 21)22).

Die Verwendung eines Netzmittels wie 2-Octanol, in dem
Schwefel in geringem Mafe 16slich ist, kann dazu fihren,
daB im Schwefel eingeschlossene Verunreinigungen in die
waBrige Phase gelangen und damit die Reinigung der PBZ—
Ldsung ndtig wird.
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Im eigenen Laboratorium wurden daher Versuche iliber die.
Extraktion von P32 ohne Netzmittel durchgefiihrt. Zur in-
tensiven lischung der widBrigen Schwefelsuspension wurde

ein Hochfrequenzmischer cingesetzt, der in der gemischten
Flissigkeit Ultraschalleffekte hervorruft. Dabei wurde eine
ca, 75 %-ige Extraktionsausbeute bereits nach 15 llinuten
Hischzeit erreicht. Eine Wiederholung der Extraktion filhrte
zu einer ca. 90 %-igen Ausbeute. Die Ergebnisse dieser Unter-
suchungen werden in cinem gesonderten Bericht niedergelegt.

Degtillation

Ein Destillationsverfahren filr die derstellung von P-32
vurde 1954 im Radiochemical Centre in Amersham ausgearbeitet
Besonders gereinigter Schwefel wird in kompakter Form bestrahlt
und in einer Quarzapparatur unter Stickstoffatmosphidre bei

500 °C abdestilliert. Zuriick bleibt der nicht fliichtige Phos-
phor-32, der durch Kochen mit verdinnter HCl, decr geringe

23)

liengen H202 beigefiigt sind, von der Wand des Dest.-Gef&Bes
desorbiert wird. Eine Reinigung der Desorptionsldsung ist
nicht erforderlich. Dic chemische Form des isolierten 232

bestcht zu » 98 % aus Orthophosphat.

Die Ausbeute des Herstellungsverfahrcns betridgt je nach
Desorptionszeit 80 - 100 %.

Das Degtillationsverfahren wurde 1957 in Oak Ridge und 1960

in Saclay an)Stelle der bishcr iiblichen Extraktionsverfahren
24

gingefiihrt .
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Auswahl des Herstellungsverfahrens Tiir das

Kernforschungszentrum XKarlsruhe

Pir dic Herstellung des P32 im Kernforschungszentrum Karls-
ruhe wurde aufgrund folgender Erwidgungen der Destillations-—
methode der Vorzug gegeben: Gegenuber der Fliissig-Fliissig-
Extraktion bietet die Destillation den Vorteil, dal der be-
dienungstechnisch schwierige und zeitraubende Reinigungs-
prozeB der Extraktionslosung fortfdllt. Die Aufarbeitungs-
zeit flir eine Charge kann so von vier auf einen Tag verkiirzt
werden. Die grdBere Produktionskapazitdt der Extraktionsmetho-
de, in einer Charge k®nnen mehrere Kilo bestrahlten Schwefels
bearbeitet werden, wird durch eine hbhere spezifische Aktivi-
tdt des heute verarbeiteten Schwefels ausgeglichen. In Ozk
Ridge wurde bei der Umstellung des PBZ—Aufarbeitungsverfahrens
die spezifische Aktivitdt des bestrahlten Schwefels um den
Faktor 107 bis 2 x 10° erhoht.

Als Vorteil gegeniiber der Fliissig-Fest-Extraktion ist beil
der Destillation die um 30% gesteigerte Ausbeute zu werten.
AuBerdem muB fiir die Extraktionsmethode der Schwefel pulver-
formig bestrahlt werden, wodurch ein grdBeres Volumen fir
die gleiche Schwefelmenge im Reaktor bendtigt wird, Weiter
darf die Temperatur des pulverfdrmigen Bestrahlungsmaterials
den Schmelzpunkt des Schwefels (113 °C) nicht iuberschreiten,
was bei den hohen y-Intensitdten im Reaktor nicht immer ge-
wghrleistet ist.

Das Destillationsverfahren weist folgende Arbeitsstufen auf:

1, Herstellung bzw. Reinigung des Bestrahlungsmaterials

2. Neutronenbestrahlung

3. Uberfithrung des bestrahlten Materials in das Dest.-gef&lB
4, Destillation

5. Desorption des P32 von den GefiBwinden

6., Filtration und Eindampfen der Desorptionsldsung

7. Eichung und Qualitatskontrolle



1. Herstellung bzw. Reinigung des Bestrahlungsmaterials

Siehe Anhang 1

2., Neutronenbestrahlung

¢

Die von uns konstruierte Destillationsapparatur kann in einer
Charge maximal etwa 150 g Schwefel verarbeiten. Eine sinnvolle
Ausniitzung der Apparatur ist daher nur bei der Verarbeitung

von Schwefel hoher spezifischer Aktivitdt mdglich. Die Forde-

3Z—Ausbeute einer Charge lag bei 0,5 - 1 Curie.

rung flr die P
Da im IR 2 in Karlsruhe z. Zt. noch keine Routinebestrahlungen
durchgefiihrt werden koSnnen, wurden drei ausw8rtige Reaktoren

fiir die Heutronenbestrahlung in Erwdgung gezogen:

a2) der britische Reaktor BEPO in Harwell
b) der franzdsische Reaktor El-2 in Saclay
1) der deutsche Reaktor FRM in Minchen

Zu a) Fir den Reaktor BEPO wird im Isotopenkatalog Harwell
bei einer Woche Bestrshlungsdauer eine spezifische
Aktivitat von 1, 43 nC P32/gs beil einem Neutronenflux
von 1012n cﬁz sec angegeben 8 o Do bei lidngeren Be-
strahlungszeiten wesentlich hohere Kosten entstehen
wii~den, konnte die geforderte PBZ—Aktivitét pro Charge
it im BEPO bestrahltem Schwefel nicht erreicht werden.
Der britische Reaktor schied also fiir die P32—Herste11ung

aliSe

Zu b) Vom franzdsischen Reaktor El-2 lagen keine Angaben
{iber den schnellen Neutronenflux bzw. iiber die er-
reichbare spezifische Aktivitédt fiir bestrahlten Schwe-
fel vor. Es wurde daher eine Schwefelprobe eine Woche
lang im E1-2 bei maximalem Flux (2,35 x 1012n om2 seGj)
begtrahlt und die P32—Aktivitét gemessen, Um Fehler
durch ungenaue Fluxangaben zu vermeiden, wurde zusam-
men mit der Schwefelprobe eine 0,7 mg-Kobaltsonde be-
strahlt. Die Messung der Kobaltsonde ergab eine gute
Ubereinstimmung (gemessen 37,5 + 1 pC, errechnet

37,8 uC) mit dem angegebenen Flux,



Die spezifische Aktivitdt des bestrahlten Schwefels be-
trug nur 354 uc P32/gs was einem durchschnittlichen
Reaktionsquerschnitt von 1,25 mb entspricht. Im E1-2 be-~
strahlter Schwefel ist also fiir eine wirtschaftliche

P32—Produktion v0llig ungeeignet.

Zu c) Der Deutsche Forschungsreaktor FRM wird im Gegensatz zu
den Isotopenproduktions~Reaktoren BEPO und El-2 diskon-
tinuierlich betrieben, d.h. er wird jeden Tag abgestellst.
Die wochentliche Betriebszeit sinkt damit gegeniiber dem
BEPO und E1l-2 auf etwa ein Drittel ab. Sie betrdgt durch-
schnittlich 50 bis 60 Stunden. Der Anteil schneller Neu-—
tronen am Gesamtneutronenflux ist Jjedoch so hoch, daB
eine Routinebestrahlung im FRI trotz der kurzen Bestrah-

25) betrigt

lungszeiten Erfolg versprach. Nach Schilling
der Flux schneller Neutronen mit Energien > 3,5 ieV im
Resktorkern bei 1 MW Reaktorleistung 2 x 102
Die Resonanzstruktur der Anregungsfunktion fiir den

SBZ(n,p) PP2 Prozess 148t nur eine grobe Schitzung fiir

=2 =1
n cm- sec .

den durchschnittlichen Wirkungsquerschnitt im Gebiet
Uber 3,5 MeV zu. Danach miiBte der Wirkungsgquerschnitt

im Durchschnitt ca. 200 mb sein. Aus diesen Daten ergibt
sich eine S&ttigungsaktivitat von etwa 200 mC PBZ/gS.
Wegen der langen Abschaltzeit des Reaktors wihrend der
Wochenenden (ca. 60 Stunden) empfiehlt es sich, die
Schwefelproben nur eine Woche zu bestrahlen. In diesem
Zeitraum verdndert der Bestrahlungsrythmus die mit ei-
ner kontinuierlichen Bestrahlung erzeugbare PDZ—Aktivi—
tit nur um 7 % (siehe Bild 1).

3. Uberfiihrung des bestrahlten Materials in das Destillations-

gefal

Nach dem Offnen der Bestrahlungskapseln liegt das Be-
strahlungsmaterial als geschmolzener Block in der Kap-
sel vor. Die Oberfliche zecigt meist cin anderes Aus-
sehen als beim Einfiillen, was darauf hinweist, daB der
Schwefel wihrend der Bestrahlung nicht im festen Aggre-
gatzustand geblieben ist. Der Schwefel wird in der Kapsel

- 10 -
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mit Hilfe eines Elcktrobrenners geschmolzen und in das Dest.-
GefdaB gegossen., Bel diescr Opcration ist die Gefahr eincs
Brandes gegeben, wenn bei ungleichmédBigem Erhitzen der Alu-
ninium-Dose fliissiger Schwefel in den Brenner tropft. Ver-
hindern kann man diecsc Brandgefahr, die besondcrs bei hoch-
geflillten Dosen gegeben ist,; indem man die umgekehrte Alu-
Dose ibecr dem Dest.-GefdB Ausschmilzt, so daB der Schwefel
direkt in das GefdB hercinflieflt.

Destillation

a.) Destillationsapparatur 1

Die Destillationsapparatur einschlieBlich Vakuum- und
Heilzsysten ist in Bild 2 wiedergegcben. Sie besteht aus
einem zylinderfdrmigen DestillationsgefdB aus Quarz, das
liber eincn Planschliff an den Kopf eines absteigenden
Kithlers eangeschlossen ist (siehe Bild 3). Zum Einbringen
des Destillationsgutes wird das Planschliffpaar am Kihlcr-
kopf geldst und das Destillationsgefdl nach der Scite
ausgeschwenkt. Der Kilhler miindet in eine ebenfalls zylin-
derformige Vorlage, die am untercen Ende Uber einen Auslal
entlcert werden kann. Wahrend der Destillation ist der
Auslafl durch cine Schliffhiille verschlossen. An der Vor-
lage befindet sich ein Ansatz fiir den AnschlufBl der Vakuum— ‘B
pumpe. Vorlage und Kihlecr sind miteinander fest verbunden,

Zur Sicdepunkterniedrigung des Schwefels wird im Destilla-
tionsgefdB ein Unterdruck erzeugt, der gleichzeitig eine
Abdichtung des Planschliffes bewirkt. Ein mit Wattc ge-
fiilltcr Filterturnm schiitzt dic Vakuumpumpe vor Kontamina-
tion durch sublimierten Schwefel. Ein weiterer Filterturm,
der mit Netronkalk gefiillt ist, soll verhindcrn, daB
Schwefcldioxyd bzw. Schwefelsdure in die Pumpe gelangen.

Das Heizsystem der Dest.—-Apparatur bestcht aus vicr von-
cinander unabhidngigen Heizelementen. Unterhalb decs De-
stillationsgefdBcs ist cin Hofmann-Elektrobrennecr
(Leistung 500 Watt) angecbracht, der dic Warme fiir dic
Verdampfung decs Destillicrgutes liefert. Ein Oberflichen-
stranler (Leistung 150 Watt) tber dem Kithlerkopf

- 11 =
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verhindert eine Kondensation vor den Zintritt in den Kithler,

Da die Kilhlkapazitdt des absteigenden Kilhlers selbst bei Luft-
kiihlung zu groB ist, um den dest. Schwefel fliissig zu halten,
ist der Kiihler bis zum Eintritt in die Vorlage mit einem regel-
baren Heizband (Leistung etwa 70 Watt) umwickelt. Zur Entlee-
rung der Vorlage wird ein topfformiges teizelement von unten
tUber den Vorlagezylinder geschoben, so daB der Schwefel ge-
schmolzen und durch den unteren AuslafBl abgezogen werden kann,

Destillation

l1it einer Vakuumkapselpumpe wird im Destillationssystem ein
Unterdruck von 5 mm Hg erzeugt und danach werden Elektrobren-
ner, Oberfldchenstrahler und Heizband zugleich eingeschaltet.
Nach 30 - 40 min destilliert der Schwefel {iber. Das Uber-
destillieren dauert etwa 20 min. ILrhitzen mulBl man das Dest.-
Gefdafl jedoch insgesamt 90 - 120 min, um den Schwefel guenti-
tativ zu entfernen. Das Dest.-System wird bei Unterdruck
erkalten gelassen, da vorzeitiges Einstrdmen von Luft den
noch fliissigen Schwefel entflammen kann.

P32

Desorption des von den GefdBwdnden

Nach der Destillation befindet sich der trigerfreie Phosphor-32
an den Winden des Dest.-GefdBes von wo er durch Spllen mit
Wasser bzw. verdinnten Sduren nicht entfernbar igst., Durch
ldngeres Kochen mit verdiinnter Siure wird der P32 jedoch de-
sorbiert und gelangt als Phosphat in dilie widssrige LOsung.

Bei der Routineherstellung werden 60 ml 0,005 n HCl mit eini-
gen Tropfen verdinnter H202—Lbsung inm Dest., —-GefdB drel bis
vier Stunden unter RiickfluB gekocht. Der Zusatz von HZOZ

zur Desorptionsldsung soll die Oxydation von Spuren organi-
scher Riickstdande bewirken und dazu beitragen, den gebildeten
Phosphor-32 in die Form des Orthophosphates zu bringen. Je
nach Desorptionszeit werden 50-100 % des P32 in die Losung
iibergefiihrt. Ein Zusatz selbst geringer llengen von Trager-
phosphat ist bei dieser Art von Aufarbeitung nicht notwen-
dig, so daB man ein tridgerfreies Lndprodukt erhilt.

- 12 -
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Filtration und Eindampfen der Desorptionsliosung

Die spezifische Aktivitdt der Desorptionsldsung ist dadurch
begrenzt, daB bei der Desorption die verdiinnte Salzsiure
die GefdBwinde, welche bei der Destillation in Kontakt mit
undestilliertem Schwefel waren, benetzen muB. Fliissigkeits-
mengen unter 60 ml erzielen nach der Destillation von

100 g Schwefel nur unbefriedigende Ausbeuten. Die urspring-
liche Desorptionsldsung wird daher zur Erhdhung der spezi-
fischen Aktivitdt auf etwa die Hilfte eingeengt. Mit Hilfe
einer Hohlsonde aus Glas wird die LOsung aus dem Destilla-
tionsgefdaB herausgesaugt und dabei durch eine Glasfritte
(PorengrdBe G 2) geschickt, um evtl. abgeriebene Quarz-
kérnchen zu entfernen. Das Eindampfen erfolgt in einem
Spitzkolben mit vertikalem Wasserkiihler.

Die Aufarbeitung ist mit dem Eindampfen der P32~Ldsung be-
endet. Die fertige Iosung wird in eine Polydathylenflasche
abgefiillt und fiir die Verteilung bereitgestellt.

Eichung und Qualititskontrolle

P32

Nach der Konzentrierung werden der -Losung Proben zur

Eichung und Qualitiatskontrolle entnommen., Die Eichung er-

9O—Standard in einer Ionisationskammer.

folgt Uiber einen Sr
Die Qualitdtskontrolle wird von der analytischen Abteilung

des Instituts fiir Radiochemie durchgefithrt (siehe Anhang 2).

Den Institutsdirektor, Herrn Prof. Dr. W. Seelmann-Eggebert
bin ich fiir die stetige Forderung dieser Arbeit zu Dank ver-
pflichtet.

Herrn Dr. W. Marth, der die Bestrahlungen am Reaktor FRY
durchfithrte und Herrn Michel, der mich bei der Ausfilhrung
der Versuche unterstiitzte, danke ich fiir ihre Hilfe.
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Anhang 1

Reinigung des Schwefels

(Dr. P, Wolf)

Schwefelbliiten (lierck 7983) wurden 3 Stunden mit 2 n Salz-
saure gekocht. Jeweils nach 1 Stunde wurde die Salzsdure ab-
dekantiert und erneuert. Der Schwefel vwurde dann abgesaugt
und mit Wasscr gewaschen. Die im Schwefel enthaltenen Schwer-
metalle (z.B. Fe, 2 ppm) wurden so stark verringert. Da es
sich bei dieser Schwefelsorte offenbar um Petroschwefel han-
delt, konnten einige ppm hochsiedende Kohlenwasserstoffe
nachgewiesen werden, die auf folgende Weise abgereichert wur-
den:

500 g des mit HC1 gekochten Schwefel werden nach dem Trocknen
mit 60 ml konz. Schwefelsiure in einen Zweihalskolben bis lber
den Schmelzpunkt erhitzt und gerithrt, Bei 150 °C werden im
Abstand von 15 linuten iber eine Zeitdauer von 6 Stunden

0,5 ml konz., HNO3 zugegeben., Nach Abkiihlen des Schwefel-Saure-
gemisches wurde die Siure abgegossen und der Schwefel mehr-
mals mit dest. VWasser gesplilt. Da etwas Sdure im oSchwelel
zurlickbleibt, wurde der Schwefel des Oftercn ungeschmolzen

und mit dest. VWasser gesplilt.

Auvch mit diesem Verfahren licssen sich die XKohlenwasger-
stoffe, die bei der Destillation des Schwefels einen Kohle-

rickstand hintcrlassen, nicht v0lliz beseitigen.

Eine Abreicherung um ctwa den Faktor 1000 gelang jedoch
mittels einer zweitdgigen Soxhlet-IZxtraoktion des Schwefels
mit Tetrachlorkohlenstoff. Vihrend dieser Extraktionszeit
werden 75 % dcr Ausgangsmenge des Schwefels herausgelost,
Der Schwefel kristallisicrt zum Tcil aus den 0014 aus und
wird nochmals extrahiert. Der beim Destillieren des CCl4
zur Riickgewinnung diescs LOsungsmittels anfallcendc Schwefel
ist stark verunreinigt und wird verworfen.

snalyse des Schwefels:

Schwermetalle weniger als C,2 Lg/g
Alkalien, Erdalkalien weniger als 1 1:g/g
Kohlenwasscrstoffc weniger als 1 1g/g

c1~ weniger als 1 pg/e



Anhang 2

Radiochemische Reinheitskontrolle

(Dipl.~Chem. H. Schroeder)

Die Kontrolle der Abwesenheit von 5°°05 (<< 0,1 Curies)
wurde auf papierionophoretischem Wege durchgefiihrt. Die
Dauer der Ionophorese betrug bei einer Spannung von 6 V/em
Streifenldnge (Whatman 3 MM-Papier) und HNO3 (0,25 m)

als Elektrolyten 1 Stunde. Bei sdmtlichen Routineunter-

5 -
suchungen konnte kein 83304 festgestellt werden.

Polyphosphate (Tetra—-, Penta-, Hexa-, Hepta-, Trimeta-
und Tetramtaphosphat) sind zu sehr viel weniger als 1 %
in der P-32-Losung vorhanden., Diese Kontrolle wurde nach
der von E. Karl-Kroupa (4nal. Chem. 28, (1956) 105) ausge-

arbeiteten Vorschrift durchgefiihrt.

Die radiochemische Reinheitskontrolle bezog sich nicht auf
die Bestimmung von P-33,

Spezifikation dexr PBZ—Lbsungi

Chemische Form : Orthophosphat in salzsaurer Losung
pE : 2 - 3 (ca, 7%5 HC1)
radiochem, Reinheit : > 99,9 % (ausschlieBlich P2°)
spez. Aktivitdt : > 1000 C/g Phosphor
Feststoffgehalt : <« 1 mg/ml

spez. Akt.d.Losung : 20-50 mC/ml




