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Zusammenfassung

In dieser Arbeit Hird ein Verfahren beschriebe:1, 'üe die Isotopen

Häufigkeit in Plutonium-Proben bei bekanntem Plutoni~m-Gehalt radio_

chemisch ermitt81 t '"erden kann, Henn eine Prnb(; von mindestens 50 tJ.g

Plutonium zur Verfügung steht.

Ist die Isotopen-~IäufigkE;it radiochemisch b<:::stirrunt 'dorden, dann kann der

Plutonium-Gehalt jeder vlciteren Probe (derselben Charge) radiochemisch

im Mikrograrr~-M~ßstab mit einer Genauigkeit von ± 1,5 %bestimmt werden.

Zu dieser Be3tiull:t~~~ß ist eine r1indes~plutoniummenge von 2 tJ.g in der

Analysen-Probe erforde[lich.

Einleitung

Die prozentu~le Isotopen-ZusillThnensetzung des in rieaktoren erbrüteten

Plutoniums ist abhängig von der Bestrahlungszeit des Kernbrennstoffes,

dessen Zus'lmm:::,sctzuC'.Z u'1d vom Typ des Heaktors l ). IvJi t zunehmender

Bestrahlungszeit des Kernbrennstoffes werden außer Pu-239 in wachsenden

Mengen auch Pu-IEotope höherer Massenzahlen sowie Pu-238 gebildet. Beim

ß--Zcrfall des Pu-24l entsteht ferner als Tochternuklid Amcricium-241,

da Pu-241 relativ kurzlebig ist. in solchen Mengen, daß sie bei der

a-und ß-Zähhmg ;:-u:~ Pn-Eestimmung nicht zu vernachlässigen sind.

In Tabelle 1 sind die Kerneigenschafton der durch Bestra~~ung im Re~~tor

erzeugten Plutonium-Isotope und ihrer Folgeprl"'\dukte zusarYu'TIengestell t
2

) ;

aus Abb. 1 ist der Aufbau schv;cr(;r Ele:mentE: bci der Restrahlung von U-235

und U-238 zu ersehen3 ) .

Je nach Ne.utronenspektrc.J1l, Fluß, Bestrahlungs-, Trenn-und Abklingzeit ist

der Anteil der Isotope. der Transuran-Elemente in der Prob~ verschieden

groß, so daß im Einzelfall zu entscheiden ist, öb eine. meßtechnische

Berücksichtigung erforderlich bz~. eine radiochemische Abtrcnnung nicht

zu umgehen ist.
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A. Prinzip der Analyse

1. Durch a-Zäh1ung wird die Gesamt-a-Aktivität (Pu-238 + 239 + 240 + 242 +
Am-24l + evtl. vorhandener Cm-Isotope) ermittelt.

2. Durch a-Spektrometrie der Pr~be "ird die Isotopen-Häufigkeit bzw. der
Aktivitätsanteil v~n Pu-242, Pu-239+240, pu-238+Am-241, Cm-242 bestimmt.

3. Der Plutonium-Gehalt der Probe wird durch eine spektrophotometrische
Bestirrmung mit Ar"enazo-III ermittelt.

4. Durch Anionenaustausch werden die Pu-Isotope von den schweren Elementen
getrennt.

4a. Der Pu-23g-Anteil l·'fird dUi~ch o:-Spektl'ometrie,

4b. der Pu-241-Antei1 durch ß-Zählung bestimmt.

5. Auswertung der Ergebnisse.

B. Arbeitsvorschriften

2.

3·

4.

Die Lösung cer Pu-Probe wil d in einen geeich
ten IljeBkolben überführt und mi t 1,0 N rm0

3von 20,0 ± O,loC bis zur Marke aufgefüllt.

Mi t einer 0,1 ml-Pipette ,'!erden mehrel'e Pro
ben von etwa 0,01 bis 0;1 ml (Menge hfu~gt ab
von der a-Aktivität) entnom~en, auf Zähl
schälchen aus Edelstahl getropft und gewogen.

Die Proben werden mit einer IH-Lampe
vorsichtig getrocknet und anschließend
in einem Spiegelbrermey> 1/2 bis 1 min
geglüht.

Anschließend wird die a-Aktivität in
eine 2lT -Anordnung mit Methandurch
flußzähler gemessen. Es Hird mit Impuls
vorwahl (105) gearbeitet; ein U-233
Standard ,drd nach je 2 Proben ebenso
gemessen.

- 3 -

I\1eßkolben von 10, 25, 50 oder
100 ml je nach Pu-Gehalt.

Die a-Aktivität (ca.5-10 Proben)
soll je Probe etwa 105 Ipm betra
gen. Die Meßschälchen stehen in
vJägegläschen; sie sind nach dem
Pipettieren sofort zu verschließen.

Eine Trocknungszeit von 10-15 min
ist einzuhalten! Die Schälchen sol
len nicht verzundern, sondern nur
schwach anlaufen.

U-233-Standard siehe C.
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I< Eine Probe der Anaiysen-Stammlösung "ird in
ein 25 mI-Becherglas überführt, dns 4-5 ml
gesättigte Gl4Cl-Lösung enthält.

2. Es l'Jerden 2 Tropfen KontrastiCldikator zUGe
geben und mit :Jh40H yersetzt bis der Indi
kator gerade nach Grün umschlägt

). f<1it I M HCl wird die Lösung auf einen pE
Wert von ca. 1,5 gebraht.

4. Die Elektrolysiereinrichtung ,~ird vorbe
reitet.

5 Die Lösung ,~ird in das Elektrolysier
,Jefäß gegossen, die '-etzanode eingeführt
und der Rührmotor einges:ha1tet

G. Es' 'ird et"'a 2 3tunden '11i t einer Strom
dichte von 250 mA/cm2 elektrolysiert

7. Der Rührer wird abgeschaltpt und
0hne Stromunterbrechung 5 '111 NH40H (konzJ
zur Lösung gegeben, noch einmal kräftig
gerührt und der Strom abgeschaltet.

8. Die Anode wird entfernt, die Lösung zum
a-aktiven Abfall gegossen und die Zelle
demontiert.

9. Die Platin-Kathode wird mit Kleenex vor
sichtig abgetupft, in einen kalten
Spiegelbrenner eingelegt und nach lang
samem Anheizen 5 min geglüht.

10. Das so vorbereitete Präparat 1,';1:co auf
einen Plexiglasträger montiert und ein
a-Spektrum im Energie-Bereich von 4,8
bis 6,2 MeV aufgenommen.

6Die Probe soll etwa 10 Zpm
enthalten.

Kontrastindikator~ Methylrot
Methylenblau 4:~, 0,1 %ig in
Alkohol.

Spez. -Indikator-Papier "i/lERCK"
pB 0, 5 - 5.

rerätebes~hreibung: C. Abb. 2a

Elektrolysiergefäß mit Plexiglas
de ,kel fest "ers <~hließen~

Eine Stromunterbrechung in diesem
St~dium führt zur Wiederauflöeung
des abgeschiedenen Niederschlages.

Das Spektrum v,ird gesChl"ieben
~Dd die Impulszahlen ausgedruckt.

1. 250 mg ArsenazC'-III (gut getrocknet)
werden in einigen ml verd. ~aOH(pH=lO)

aufgelöst und mit harnstoffhaitiger
HNO) (1 g Harnstoff/lOO '111) neutrali
siert (pH 6-7).

2. Die Lösung wird in einem 25 ml-1Vieß
kolben bis zur' Marke aufgefüll t.

). Ein Aliquot der Pu-Probe, die 2-40 ~g

Pu enthalten darf 5 w11'd mit einer geeich
ten Pipette in einen 25 ml-Heßkolben
einpipettiert und mit 2-) '111 ffi~03 (8 MJ
versetzt. -

A-III: 2,7-bis-(2-Arsenobenzo1azo)
-1,8-dioxynaphtalin-3,6-disulfon
säure. Die bei der Analyse verwen
dete ru~03 ~oll im~er harnstoffhal
tig sein.

+) Eine ausführliche Beschreibung de~ Bestimmungsmethode erschien im
Internen Technischen Bei'icht ReH-Mikroanalyse 65 - ).

- 4 -
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4. Zu dieser Lösung wird genau 1 ml Arsenazo-III
Lösung (aus (2» gegeben und mit 5 NI W03 bis
zur Marke aufgefüllt.

5. Die Herstellung der Blindlösung erfolgt gleich
falls nach obiger Vorschrift.

6. Anschließend Hird die Extinktion der Analysen
Lösung gegen die Blindlösung im ZE!SS-Spektral
photometer bei 665 Dm in I-oder 5-cm-Küvetten
gemessen.

7. Die Plutonium-Konzentration der Lösung wird aus
einer Eichkurve (die mit Eich-Plutonium HBS
Standard 949 aufgenommen werden kann) ermittelt
oder aus dem molaren Extinktionskoeffizienten
des Plutonium-Arsenazo-III-Komplexes (136 OOG)
errechnet.

1. Eine Ionen-Austauschersäule mit den in Abb. 2b
angegebenen fVlaßen wird mit DovvEx 1 x 2, 50 
100 mesh beschickt und in der Reihenfolge:
ffi~03(8 M) 0H4N03 (gesättigt), !ll{03(8 M) gut
gewas rehen.

2. Ein Aliquot der Pu-Probe wird bei geschlossenem
Ablaufhah.'1 in den Fülltrichter gegeben und mit
1-3 ml ~03 geeigneter Konzentration vermischt)
um eine ACldität von ca. 7-8 M m~03 zu erhalten.

3. Der Ablaufhahn 1tlird so viei t geöffnet, daß ein
Durchlauf von 4-5 Tropfen (0,2 - 0,25 ml) pro
min erreicht wi~d.

4. Es wird mit 30 ml lli~o3 (8 M) gewaschen, die
·,Ja:->chflüssigkei t I'lird zum a-aktiven Abfall
gegeben.

5. Die Säule wird dann mit 10 ml 0,25 M m~03 bei
einer Geschwindi&~eit von 2 Tr0pfen pro min
eluiert.

6. Das Eluat wird in einem 10 ml-f'lIeßkolben auf
gefangen.

- 5 -

Die Säule kann 1nf01ge
ihrer Konstruktion nicht
trockenlaufen.

Aktivität ca. 107Zpm/ O,1 
1 ml. Umrühren mit einem
dünnen Glasstab.
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1. Ein Aliquot des Eluats R.4 (6) wird zur
elektrolytischen Abscheidung eingesetzt.
Schritte B.2, 1-9 werden wiederholt.

2. Das vorbereitete Präparat wird auf einen
Plexiglasträger montiert und ein a-Sp8k
trum im Energiebereich von 4,8 bis 5,6 MeV
aufgenommen.

0,1 - 1 ml. Die Elektrolysezelle
vorher gründlich reinigen!
(a-Vlischtest! )

2.

3·

Ein Aliquot des Eluats B.4 (6) wird auf
einem Zählschälchen eingetrocknet und eine
Probe zählung im ß-Plateau der Zählanord
nung durchgeführt.

Danach werden 5 Proben (104 bis 2.l~pm(ß»
aus dem Eluat abgenommen, mit der IR-Lampe
getrocknet und sch1ach geglüht.

Anschließend wird in einer 2lf' -Anordnung
im Methandurchflußzähler zuerst die a-Akti
vität gegen einen U-233-Standard im a-Plateau
und darauf die ß-Aktivität gegen denselben
Standard und außerdem gegen einen ~~itillin

Standard im ß-Plateau gemessen. Es wird mit
Impulsvorwahl 105 bzw. 106 gearbeitet.

0,01-0,1 ml. Diese Maßnahme
empfiehlt sich zur Abschätzung
der zu erwartenden ß-Aktivität.

Charakteristik der Methan
sonde Abb. 5.
Tritium-Standard siehe C.

1. Aus der a-Zählung (B.l) erhält man im Vergleich mit dem Absolut
Standard U-233 die Gesamt-a-Zerfallsrate (pu-23B+239+240+242+Am-24l+
evtl. vorhandener Cm-Isotope).

2. Das a-Spektrum (I) der Gesamtprobe erlaubt es, die in (1) gemessene
a-Aktivität einzelnen Isotopen oder Isotopengemischen zuzuordnen:
Pu-242 : 4,86, 4,9 (MeV); Pu-239+240: 5,11-5,16;
Pu-238+Am-241 : 5,45-5,5; Cm-242: 6,07, 6,11.
Da eine unterschiedliche Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors
für diesen Energiebereich vernachlässigt werden kann, Jassen sich
die prozentualen Anteile der einzelnen Gruppen durch Summierung
aller Peaks und Division durch die Impulszahl eines einzelnen
Peaks errechnen.

- 6 -



- 6 -

3. Nach der Ionenaustausch-Abtrennung der Transplutonium-Elemente
fehlen im a-Spektrum (11) die Am-und ern-Peaks. Aus der Subtrak
tion beider Spektren läßt sich der prozentuale Pu-2)8-und Am-24l
Anteil berechnen. (Abb. 3a und 3b).

4. Der Pu-24l-Anteil Hird folgendermaßen ermittelt:
Die Messung des U-233-Standards im a-und ß-Plateau dient zur
Fest6tellung der Erhöhung der a-Zählrate infolge Spannungssteige.
rung am Detektor (siehe Abb.5). Diese Erhöhung der a-Zählrate
wird, da sie für die Pu-Isotope (238,239)240,242) proportional
ist, von der !l scheinbaren" ß-Zählrate subtrahiert und aus den
verbleibenden ß-Iffipulsen mittels des Tritium-Eichstandards die
Zerfallsrate des Pu-24l bestimmt. Die a-Zerfallsrate dieses
Meßpräparates i1ird ebenfalls aus seiner a-Aktivität durch Ver
gleich mit der a-Aktivität des U-233-Stnnuards berechnet.

5. Aus der spekt~ophotometrischenBestiinmung ist der PlutJnium
Gehalt der Probe bekannt.

6. Aus dem Plutonium-Gehalt und dem alß-Verhältnis (4) wird der
pu-24l-Anteil bereC~1et.

7. Von der a-Zerfallsrate (genormt auf 1 ~g Einwaage) wird der
a-Prozentanteil der Isotope Pu-238 und Pu-242 abgezogen.

8. Die a-Restaktivität, die dem Gemisch Pu-239 + Pu-240 zuge
ordnet ist, wird auf den Hestgehalt bezogen, z.B. mittels
eines Diagramrl1s (Abb.4) oder recl'..r1erisch. Daraus Hü~d das
Verhältnis Pu-239/?u-240 bekannt.

Tabelle 2 zeigt dac Berechnungsschema in Tabellenform.

C. Geräte, Beagenzien und Standards.

~)_ ge!.'ä!e_

Elektrolyse-Gefäß (EG) (Abb. 2a)

Das Elektrolyse-Gefäß wurde wegen seiner guten Dekontaminierbarkeit und

Durchsichti~{eit aus Plexiglas gearbeitet. Daz eigentlicheEG besteht aus

einem Drehkörper, der oben offen ist, sich innen nach unten konisch ver

jüngt und im Boden des Gefäßes mit einer Bohrung von 8 mm endet. Am unteren

Ende der Bohrung wurde ein I'mlstiger Rand von I mm Höhe und etwa 2 mm

Breite angearbeitet. Das Gefäß ist am unteren Drittel mit einem Außenge

winde (M 40 x 1~5) versehen. Als Schutz gegen Verspritzen der Lösung

infolge Gas;-ildung wu"~de ein Deckel aus Plexiglas verVlendet, der in der

Mitte 8ine Boh~ung zur Durchführung der Anode besitzt und während der

Elektroly~e das Gefäß verschließt.

- 7 -
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Den Boden des Gefäßes bildet ebenfalls ein Plexiglas-Dreb~örpermit einem

Innengewinde, das am Ende hinterdreht ist. In den Boden wurde eine Kupfer

platte von 2 mrn Stärke eingearbeitet und diese mit Ar~ldit fest mit der

Wandung verklebt. Von der Unterseite der Kupferplatte führt ein elektri

scher Kontakt zu einer Steckbuchs8, die in den Boden seitlich eingeschraubt

und mit Araldit verklebt ist.

Elektrolyse- - - - -

Ein rechteckiges Stück Platin-Blech von 0,05-0,1 mm Stärke wird zentriert

auf die Kupferplatte des Bodens des EG gelegt, das EG mit dem Boden ver

schraubt, daß die Wulst dei Bohrung das Pt-Blech fest auf die Kupferunter

lage drückt. Nach dem Einbringen der zu elEktrolysierenden Lösung wird die

Stromverbindung hergestellt, und ZvJar das Pt-Blech als Kathode, der netz

förmige, aus Pt-Draht (OJ5 mm 0) bestehende hührer als Anode geschaltet.

l'!ährend der Elektrolyse ,Jird der RühreI' :71i t ca. 15 UpM bewegt.

Meßanordnung für die (X-und ß-Zählung

Digitaler Strahlungsmeßplatz MS Str. 610/2 mit TELEFUNKEN-fftethandurchfluß

zähler MSMD 632/2 und dazu angepaßtej';] FH-Probem..,rcchsler FB 411. (Charakte

ristik des TELEFUNKEN-Methandurchflußzählers Abb. 5.)

Meßano"dnung für die a-Spektrometrie

Detektor

Oberflächen-Sperrschichtzähler (Ortec) in Vakuum-Kammer.

Verstärker

Ladungsempfindlicher Vorverstärker (Ortec)
Linearve~stärke~mit Fensterverstärker (Ortec)

Spektrometer-------

Nuclear-Data-512-Kanal-3pectrometEr

- 8 -



Standards
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Zählschälchen

Die Zählschälchen bestehen aus Edelstahl (0,5 mm stark). Der Durchmesser

der Schälchen beträgt 29 mm, die Höhe des Randes 3 mm. In der Mitte der

Schälchen befindet sich eine halbkugelförmige Vertiefung, die einen Durch

messer von 15 mm und eine Tiefe von 3 mm hat.

Ionenaustauschsäule

Die Ionenaustauschsäule ist aus Pyrex gefertigt. Die Abmessungen sind aus

Abb. 2b ersichtlich.

Spektrophotometer

ZEISS PMQ 11, 1- und 5-cm Küvetten.

Normale Laborausrüstung, geeicht0 Neßkolben ~~d Pipetten.

Die Hägungen wurden auf einer METTLER - Waage B 6 GD durchgeführt.

~)_ ~e~g~n~i:n_

Es wurden Reagenzien d0r Firma MERCK, AG., Darmstadt, (p.A.) verwendet.

Arsenazo-III wurde von uns synthetisiert.

c)

U - 233

Eine U-233-Lösung vlu~de elektrolysiert und durch a-Spcktrometrie geprüft,

ob radio~ch reines U-233 vorliegt. (Vielfach enthält das U-233 noch

U-232 aus einem (n, 2n)-Prozeß.)

20 bis 100 mg der Lösung (etwa 5.104 _105 Ipm) wurden in einem Edelstahl

schälchen ei~gedunstet und schwach g~glüht.

Der Uran-Gehalt der Lösung wurde durch Spektrophotometrie nach der Dibenzoy1

Nethanmethode5) mehrmals bestimmt.

- 9 -
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Tritium

0,02 bis 0,05 ml (5.104 _105 Ipm) methanolischer Lösung der Verbindung

16-Methylen-prednisolon(6,7-3H), die kein 3H mehr austauschte, und geg~n

einen Absolut-Standard (Amersham) geeicht war, wurden in einem Edelstahl

schälchen eingedunstet und bei 6o0c getrocknet.

D. Analysenbe1splell Zeitplan

Es Hurde eine Plutonium-Probe des Standards NBS 949 untersucht. Die Sub

stanz war laut Zertifikat chemisch rein; Verunreinigungen wurden mit ca.

200 ppm angegeben, der Plutonium-Gehalt mit 99,97 ± 0,03 %. Das Atom

Gewicht betrug 239,11.

Im März 1961 enthielt diese Probe 126 ppm Amcricium-241; die jährliche

Zuwachsrate infolge Zerfalls des Pu-241 lJUrde mit etwa 150 ppm angegeben.

1. Messung der a-Zerfallsrate

(Die Gewichtsangabe bezieht sich auf den U-233-Gehalt
von ~a. 0,08 ml Lösung)

~ min/105 Ipm I pr;] Ipm/~o;

U 1 7,933 1,279 78 180 9 856

U 2 7,591 1,334 74 960 9 8-(5

U 3 7,671 1,321 75 700 9 869

U 4 7,638 1,335 74 910 9 807

r·littel 9 852

s = + 0,3 %

H 46,9 %

b) Plutonium-Probe (Die Gewichtsangabe bezieht sich auf den Pu-Gehalt
von ca. 0,,02 ml Lösung (gemäß Einwaage)

.-l!ß- min/105 Ipm Ipm Ipr;]/~g

Pu 1 2,115 0,6105 163 800 77 450

Pu2 2,332 0,557 179 570 76 990 s = ± 0,27 %
Pu 3 2,047 0,640 156 300 76 330

1\1i tte1 76 920

Beil'! 47,9 % 164 000 a-Zerfäl1e/~g Einwaage.

_ 10 -
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2. a-Spektro~rie~

Das a-Spektrum wurde wie in B.2 bes<.;hrieben aufgenommen. Abb.3a zeigt

das geschriebene Spektrum. Pu-21+2 und Cm-Isotope waren nicht vorhanden.

5,9 %der Gesamt-a-Zerfälle sind im Peak bei 5,45 - 5,5 MeV enthalten

(Pu-238 + A~-241).

Am-241 wurde \~ie in B.4 beschrieben durch Anionenaustausch vom Plutonium

abgetrennt. Das Pu-Eluat wurde zur Elektrolyse eingesetzt und anschließend

das a-8pektru,n II auf'genor..rnen (Abb.3b). Der Pu-238-Peak (5,45; 5,5 MeV)

enthält 1,9( ~ der a-Äktivität des pu-238/2;9/240-Gemisches.

4. l'1esfj2J.llf': d:;r ce-und ß-ZeY'fallsr2.te d<?~ Plutoniwns

Aus dem Pu-Eluat des Ionen2.ustausches v'u.cden g,,:eignete r/leßpräparate her-

gestell tune. :' 'TI c:-und ß-Pla te2u ;;81:"f,,1 elnen U-233-und Tritium-Standard

gemessen.

Hitt.el der j·lessUDr.;en:

ex-Plateau B-?la-.:~'.:"J.u 3H(0,1 ml = 0,317 ~c)
Irm __~R~_'_ Ipm---._'--

U-233 69 700 98 100 1,06 105

Pu 34 750 III 000 VI 15,07 %'ß

Perecr.r.1...l.:1S der Erhöhur!b del' cx-Zählrate im ß-Plateau:

69 700/93 100 34 750/X. 118 800

BerechnlLYlg der ß-Zählrate des Pu-241:

III OOu . J~3 800 62 200 Ipm

413 000 Zprr:

\.: 15, OC( /0

1, 6~?.....:..-1_0- 3 f1~ Pu-24l

34 750 Ip~ bei W 46,9 % 74 100 Zn,n (Pu-238+239+240).

- E. -
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5. Spektrophotometrie

1 ml (1,06 g) der Stammlösung wurde r.ü t 5 H Hl'-J0
3

auf 25 ml verdünnt und

aus dieser' Lösung 3 Bestimmungen mit Arsenazo-III durchgeführt.

1 ml der Stammlösung enthielt 105, 6 ~g Plutonium. (Die Ein,mage betrug

10,562 mg/lOO ml Lösung.)

6. Berechnung des Pu-241-Gehaltes

Aus 1. b wurde ermittelt, daß 161+ 000 a-Zerfä11e auf 1 flg Einwaage gemes

sen werden. 3,93 %dEr a-Zerfälle sind dem Am-241 zugeordnet.

Die Subtraktion ergibt 157 550 a-Zpm/flg Plutonium. (Der Gewichtsanteil

des Am-241 (9.10- 4 flg) kann vernachlässigt werden.)

Das Meßpräparat in ,(4) enthielt 74 100 Zpm (a) entsprechend 0,470 flg auf

die Einwaage bezogen.

Die Absolut-Zähl1~Dg für Pu-241 ergab 1,632.10-3 ~g. Der Pu-241-Gehalt

beträgt danach 0,347 Gsw.-1~

7· Der Plutonium-Gehalt der a-hestaktivität für Pu-239 + Pu-240 errech

net sich durch Subtraktion der prozent1.la1eü Ge\dchtsmenge des Pu-2)8, die

aus dem prozentualer. a-Aktivitätsantei1 tervorgeht:

157 550 - 3 100 Zpm/l!g (-1,97 >;) "" 154 450 Zpm/flg Pu-239/240.

(
r 8-53100 Zpm Pu-23Ö entsprechen ,35·10 l!ß 0,0084 %. Der Gewichtsanteil

des Pu-238 kann daher bei der Bereclli~ung vernachlässigt werden.)

8. Das Verhältnis Pu-239/Pu-240 läßt sich aus dem Diagraom (Abb.4), das

der Ermittlung der spezifischen Aktivität eines Pu-239-240--Gemisches dient;

zu 94.9/5,1 ablesen.
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Pu-238 0,008 Gev/. -% x 238,0495

Pu-239 94,56 11 x 239,05216

Pu-24O 5,085 11 240,05397x

Pu-241 0,347 11 x 241,05671

- 12 -

Unter Berücksichtigung des pu-24l-Anteiles V0n 0,347 Gew.-% errechnet sich die

Isotopenhäufigkeit des untersuchten Plutoniums zu!

0,019043

226,047722

12,206744

0,836466

239,109975

Die \Jerte befinden sich in guter Übereinstimmung mit den aus dem angegebenen

Atomge"ficht zu errechnenden Vel'häl tniszahlen (siehe Probe).

Zeitbedarf für die Analysen

Der Zeitbedarf beträgt etwa 8 Stunden (ausgenommen a-Spektrometl'ie). Um eine

genaue Bestim~ung des Pu-242 zu gewährleisten, empfiehlt es sich, ein a-Spektrum

über Nacht aufzunehmen. Der Ana1ysenzeitplan (Tab.3) trägt diesem Umstand Rechnung.

Über die Genauigkeit der radiochemischen l'Ukrc-Bestimr:r,ms läßt sich keine allge

rr.ein gültige Angabe machen, da für diese Art der AnalY38 eine vorherige Isotopen

hi'lfigkeits-Bestimmung notwendig ist und diese von der Unsicherheit der Halb

'.'lertszei ten 1l.11d dem jeweiligen Prozentgehaltder einzelnen Isotope an der Gesamt

i.er:ge des Plutoniums abhängig ist. Für' die Nuklide wie p~-2;3 und Pu-241 mit

hoher spezifischer Aktivität ist die Genauigkeit der Isotopenhäufigkeits-Bestim

rr.un6 zweifellos größer als für Pu-242 und besonQers im falle des Pu-238 einer

~~sscnspektrometrischenBestimmung überlegen.

Als f1aB für die Genauigkeit wird die Rep.coduziel·barkei t der Analysenergebnisse

ir Ubereinstimmung mit makroanalytischen Methoden angesehen; sie \~ar bE~ den

vrJrliegenden Bestimmungen besser als + 1,5 %.

- 1; -
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Strahlenenergie
Tochter- Spez. Akt.Nuklid H 1d Z (MeV)
Nuklid (Zpm/I!g)"und Häufigkeit

Pu-238 86,4 a Ci 5,50 (72 %) 3,72 . 107
Cio 5,45 (28 i0) U-234

5,35 (0/1%)

Pu-239 2,441 . 104
A Cio 5,15 «(2,5%) 1,36 . 105

Ci 5,13 (16,8 %) U-235m
5,10 (10,7 %)

"7

lOSPu-240 6,58 . 10'" ;; Cio 5;16 (76 %) 5,03 .
Ci 5,12 (24 %) 0-236

5,01 (0,1%)

Pu-241 ß~ 0,021 ( 100 %) 3 813,0 a 2,S3 . 10
Ci 4,89 ( 1,8 .10-

4
%) Am-241

4,85 ( S . 10" %)

Pu-242 5 4,90 (74 %) 8,66 1033,8 . 10 Cl CiO u-238 ·4,85 (26 %)
Am-241 458 a Ci 5,54 (0,39 %) 7,19 106

0
(85 %)Ci 5,48

Np-2375,44 (12,8 %)
5,39 (1,7 %)

Am-242m lS2 a Ci 5,52 (0,48 %) 2,16 · 10
7

I (99,52 %)
Am-242 16,01 h B; 0,67 (34 %) 1,80 · 1012

ß 0;63 (SO %) Cm-242
K (16 %)

Cm-242 162,S d Ci
O

6,11 (73,7 ;;) 7,37 · 109
Ci 6,07 (26,3 %) Pu-238

5,97 (0,04 7&)

Cm-243 28 a CiO 6,06 (1 %) 1,17 . 108
Ci S,78 (73 %)

5,74 (1l,5%)
Pu-2395,99 ( 6 %)

6,05 ( 5 %)
5,68 (1, 6 %)

Tabelle 1: KernGigenschaften der durch Bestrahlung im Heaktor erzeugten
Plutonium-Isotope und einige ihrer Folgeprodukte.
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Art dcr fvlessung oder lPu239 Pu240
Pu238 21n Pu241 Pu242 Cm242 ErgebnisBerechnung Am

(1) ex-Zählung (gesamt) Cl-Zerfa1lsrate
+ + der Probe

(2) ex-Spektrometrie I + + + +
%cx-Akti:ität
in Gruppen

(3)
Ionenaustausch %a-Aktivität des
a-Spektromctrie 11 + + + + --- Pu in Gruppen

(4) a/ß-Zä!:lune; des Pu + + +
Verhältnis a/B--- --- Pu24LGehal t

(5) SpektroDhot~Tctrie + --- + --- Plutoniumgehalt

Bcrccrillung des Pu241_ I
%Pu

241(6) Gehaltes (4) u. (5) --- + -- -aus

ex-Zcrfa1lsrate/~g
ex-Zerfälle J

(7) - U;(ex)Pu238 + % (a) I

+ --- I --- --- --- --- (Pu239+Pu240)Pu242)

.l:ler59hnun~ des
(8) Pu2 /Pu2 O-Verhä1t- + + Pu239/pu240--- --- --- --- ---nisses aus Abb.4

Tabelle 2: Bel' C c h nun g s s ehe ~ a
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A r b (; i t e n
r-
~ ~_~ a 1 y

I II Vorbe

5-10 Zählpräpnrate
2 \ trocknen und verglühen

I
I Zählen gegen U-Stan-
ldard: 20 min/Präparat +

3 15 x Standard ~ 300 min

4

t i s ehe
'.----------
I
!

rio i tun gen
I

Ionenaustauschsäu18
beschicken
Wasch8n mit 30 ml

4 Tropfcn/min = 150 min

Elektrolyse der Probe
ex-Spektroskopie I (kurz)

Arsenazo-1II-Bestimmung

5

Eluieren mit 10 ml
2 Tropfen/min 100 min

----.--

Elektrolyse dos Pu-Eluats
a-Spektrometrie 11 (40 mi

Wiederholung der
a-Spektrometrie I
(lang)

---)

150 minI

I
I

- - - - - - - - - - - -- -!

alB-Zählung des Pu
Eluats.
5 Präpa:rats gegen U- emdIT-Standards:

130 min/Präparat

!

6

9

7

8

WiederholunG der
ex-Spektrometrie I
(lang)

C l" tun g
/
10

-
21

lAus L
i 22 I
I 23 II .J.-. --' .

TabE:lle ): A TI a 1 y s € n z c i t P 1 a n
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C 242 n,yrn ..
\ 20 b

16\ß(80 %)

163 d
n, y 50 b

~
A 241 n,y • A 242

4
IT A 242m n,y. 243 n,y _

m 630 b m_ m 1600 bArn 74 b

n,~~ n,f~6~OO b
2500 b\ \

ß 3,2 a
16 h EC (20 %)

p 238 n,y .. Pu239 n,y" p 240 n,y .. p 241 n,y • p 242 n,y ..

" ~9~~ 403 bin, [ 280 b U ,,295 b U \ 3:~2: : 30 b

/0 !746 b \
ß 2)10d ß 2,33 d

Am
244

~,98 h

U235 n,y ..
112b

",[1582 b

n, y • N 238

170 b :'A
1606-b\

'"ß

6,75d

Np239 n,y -N 240
35 b . p

ß
23,5 min

Abb. 1: Aufbau schwerer Elemente bei der Bestrahlung von U-235 und u-238
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Abb. 2a: Elektrolyse-Gefäß Abb. 2b: Ionenaustauschsäule

Stromzuführung
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Abb. 4: Diagramm zur Ermittlung der spez.Aktivität eines pu-239/pu-240-Gemisches
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Abb. 3a: a-Spektrum eines Pu-238+239+240/Am-241-Gemisches
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