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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird ein Verfahren beschrieben, wie die Isotopen-
Héufigkeit'in Plutonium-Proben bei bekanntem Plutonium-Gehalt radio-
chemisch ermittelt werden kann, wenn eine Probe von mindestens 50 ug
Plutonium zur Verfligung steht.

Ist die Isotopen-Hiufigkeit radiochemisch bestimmt worden, dann kann der
Plutonium-Gechalt jeder weiteren Probe (derselben Charge) radiochemisch
im Mikrogramm-MzBstab mit einer Genauigkeit von + 1,5 % bestimmt werden.
Zu dieser Bestimmung ist eine Mindestplutoniummenge von 2 pg in der

Analysen-Probe erfoirderlich.

Einleitung

Die prozentuale Isotopen-Zusammensetzung des in Reaktoren erbriiteten

Plutoniums ist abhingig von der Bestrahlungszeit des Kernbrennstoffes,

1)

Bestrahlungszeit des Kernbrennstoffes werden auBer Pu~239 in wachsenden

dessen Zusammonsctzuns und vom Typ des Reaktors™ ' . Mit zunehmender
Mengen auch Pu-Isotopc hdherer Massenzahlen sowie Pu-238 gebildet. Beim
8 -Zerfall dcs Pu-241 entsteht ferner als Tochternuklid Amcricium-241,
da Pu-241 relativ kurzlebig ist, in solchen Mengen, daB sie bei der
o-und B-ZEhlung rur Pu-EBestimmung nicht zu vernachldssigen sind.

In Tabelle 1 sind die¢ Kerneigenschaftcn der durch Bestrahlung im Reaktor

2),

aus Abb. 1 ist der Aufbau schwercr Elcmente beil der Bestrahlung von U-235

3).

erzeugten Plutonium-Isotope und ihrer Folgeprndukte zusammengestellt

und U-238 zu crsehen
J¢ nach Neutronenspektrum, FluB, Bestrahlungs-, Trenn-und Abklingzeit ist
der Antell der Isotope der Transuran-Elemente in der Probe verschieden
grofl, so dafl im Einzelfall zu entscheiden ist, ob einc mcfBtechnische
Beriicksichtigung erforderlich bzw. einc radiochemische Abtrcennung nicht

zu umgehen ist.



Prinzip der Analyse

La.
4p.

Durch a-Zdhlung wird die Gesamt-a-Aktivitdt (Pu-238 + 239 + 240 + 242 +
Am-241 + evtl. vorhandener Cm-Isotnpe) ermittelt.

Durch a-Spektrometrie der Probe wird die Isotopen-Haufigkeit bzw. der
Aktivitdtsanteil von Pu-242, Pu-239+240, Pu-238+Am-241, Cm-242 bestimmt.

Der Plutonium-Gehalt der Probe wird durch eine spektrophotometrische

Bestimmung mit Arsenazo-IIT ermittelt.

Durch Anionenaustausch werden die Pu-Isotope von den schweren Elementen

getrennt.
Der Pu-233-Anteil wird durch «-Spektrometrie,
der Pu-241-Anteil durch B-Zihlung bestimmt.

Auswertung der Ergebnisse.

Arbeitsvorschriften

_ Messung der Gesamt-o-AKtivitdt

Die Losung der Pu-Probe wiid in einen geeich-
ten MeBkolben iUberfithrt und mit 1,0 N HNO
von 20,0 + 0,1°C bis zur Marke aufgefiilivs

Mit einer 0,1 ml-Pipette werden mehrere Pro-
ben von etwa 0,01l bis 0,1 ml (Menge hingt ab
von der a-Aktivitdt) entnommen, auf Zdhl-

schdlchen aus Edelstahl getropft und gewogen.

Die Prcben werden mit einer IR-Lampe
vorsichtig getrocknet und anschlieBend
in einem Spiegelbrenner 1/2 bis 1 min
gegliiht.

AnschlieBend wird die «-Aktivitdt in
eine 2T -Anordnung mit Methandurch-
fluBzdhler gemessen. Es wird mit Impuls-
vorwanl (105) gearbeitet; ein U-233-
Standard wird nach je 2 Proben ebenso
gemessen.

MeBkolben von 10, 25, 50 oder
100 ml je nach Pu-Gehalt.

Die a-Aktivitdt (ca.5-10 Proben)
soll je Probe etwa 105 Ipm betra-
gen. Die MeBschidlchen stehen in
Wigegldschen; sie sind nach dem
Pipettieren sofort zu verschlieflen.

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

U-233-Standard siehe C.



B.2

10.

o~Spektrometrie der Probe
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Eine Probe der Analysen-StammlSsung vird in
ein 2% ml-Becherglas iiberfiihrt, das 4-5 ml
gesdttigte KHAC1~L6sung enthilt.

Es werden 2 Tropfen Kontrastindikator zuge-
geben und mit :['HpOH versetzt bis der Indi-
kator gerade nach Criin umschligt

Mit 1 M HCl wird die LOsung auf einen pH-
Wert von ca. 1,5 gebra ht.

Die Elektrolysiereinrichtung wird vorbe-
reitet.

Die Losung wird in das Elektrolysier-
CefdB gegossen, die !'etzanode eingefiihrt
und der Rilhrmotor einges :haltet

Es 'ird etwa 2 3tunden mit einer Strom-
dichte von 250 mA/cm@ elektrolvsiert

Der Rilhrer wird abgeschaltet und

Ahne Stromunterbrechung 5 ml NH)0H (konz)
zur Losung gegeben, noch einmal kréaftig
gerihrt und der Strom abgeschaltet.

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

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

Das so vorbereitete Priparat wird auf
einen Plexiglastridger montiert und ein
a-Spektrum im Energie-Bereich von 4,8
bis 6,2 MeV aufgenommen.

Spektrophotometrische Bestimmung des Plutonium-Gehaltes mit Arsenazo-II

Die Probe so0ll etwa lO6 Zpm
enthalten.

Kontrastindikator: Methylrot-
Methvlenblau 4:1, 0,1 %ig in
Alkohol.
Spez.-Indikator-Papier "MERCK"
ph 015" 5-

Cerdtebes.hreibung: C. Abb. 2a

Elektrolysiergefd mit Plexiglas-
de kel fest rers.hliefBen!

Eine Stromunterbrechung in diesem
Stadium fihrt zur Wiederaufldsung
des abgeschiedenen Niederschlages.

Das Spektrum wird geschrieben
und die Impulszahlen ausgedruckt.

4

+)

250 mg Arsenazc-III (gut getrocknet)
werden in einigen ml verd. NaOH(pH=10)
aufgeldst und mit harnstoffhaltiger
HNO% (1 g Harnstoff/100 ml) neutrali-
siert (pH 6-7).

Die Losung wird in einem 25 ml-MeB-
kolben bis zur Marke aufgefiillt.

Ein Aliquot der Pu-Probe. die 2-40 ug

Pu enthalten darf, wiird mit einer geeich-
ten Pipette in einen 25 ml-MeBkolben
einpipettiert und mit 2-3 ml HNo3 (8 ™)
versetzt. -

A-III: 2,7-bis-(2-Arsenobenzolazc)
-1,8-dioxynaphtalin-3,6-disulfon-
sdure. Die bei der Analyse verwen-
dete HNO3 soll immer hernstoffhal-
tig sein.

Eine ausfiihrliche Beschreibung der Restimmungsmethode erschien im
Internen Technischen Bericht RCH-Mikroanalyse ©5 - 3.

T
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Zu dieser Losung wird genau 1 ml Arsenazo-I11I1-
Losung (aus (2)) gegeben und mit 5 M HNO= bis
zur Marke aufgefiillt.

Die Herstellung der Blindldsung erfolgt gleich-
falls nach obiger Vorschrift.

AnschiieBend wird die Extinktion der Analysen-
Losung gegen die Blindldsung im ZEISS-Spektral-
photometer bei 665 nm in l-oder 5-cm-Kiivetten
gemessen.

Die Plutonium-Konzentration der Losung wird aus
einer Eichkurve (die mit Eich-Plutonium NRS-
Standard 949 aufgenommen werden kann) ermittelt
oder aus dem molaren Extinktionskoeffizienten
des Plutonium-Arsenazo-III-Komplexes (136 00C)
errechnet.

Abtrennung des Plutoniums von schweren Elementen durch Anionenaustausch

Eine Ionen-Austauschersdule mit den in Abb. 2b
angegebenen MaBen wird mit Dowex 1 x 2, 50 -
100 mesh beschickt und in der Reihenfolge:
HN03(8 M), WHYNO~ (gesdttigt), HN03(8 M) gut
gewaschen.

BEin Alicuot der Pu-Probe wird bei geschlossenem
Ablaufhahn in den FUlltrichter gegeben und mit
1-% ml HNO., geeigneter Konzentration vermischt,
um eine Aciditit von ca. 7-8 M HNOB zu erhalten.

Der Ablaufhahn wird so weit gedffnet, daB ein
Durchiauf von 4-5 Tropfen (0,2 - 0,25 ml) pro
min erreicht wird.

Es wird mit 30 ml HNOs (8 M) gewaschen, die

Waschfliissigkeit wird zum a-aktiven Abfall
gegeben.

Die S82ule wird dann mit 10 ml 0,25 M HN03 bel
elner Geschwindigkeit von 2 Tropfen pro min
eluiert.

Das Eluat wird in einem 10 ml-MeBkolben auf-
gefangen.

Die SZule kann infolge
ihrer Konstruktion nicht
trockenleaufen.

Aktivitdt ca. 107me/o,1 -
1 ml. Umrlihren mit einem
diinnen Glasstab.



B.4a Bestimmung des Pu-238-Anteils der Probe

1. Ein Aliquot des Eluats B.4 (6) wird zur 0,1 - 1 ml. Die Elektrolysezelle
elektrolytischen Abscheidung eingesetzt. vorher griindlich reinigen!
Schritte B.2, 1-9 werden wiederholt. (a-Wiischtest!)

2. Das vorbereitete Prdparat wird auf einen
Plexiglastridger montiert und ein a-Spek-
trum im Energiebereich von 4,8 bis 5,6 MeV
auf genommen.

B.4b Bestimmung des Pu-241-Anteils durch B-Zihlung

1. Ein Aliquot des Eluats B.4 (&) wird auf 0,01-0,1 ml. Diese MaBnahme
einem Zghlschdlchen eingetrocknet und eine empfiehlt sich zur Absch#tzung
ProbezdZhlung im B-Plateau der Zghlanord- der zu erwartenden B-Aktivitit.

nung durchgefihrt.

2. Danach werden 5 Proben (104 bis 2.ld%bm(8))
aus dem Eluat abgenommen, mit der IR-Lampe
getrocknet und schwach gegliiht.

3. Anschlieflend wird in einer 27 -Anordnung Charakteristik der Methan-
im MethandurchfluBzghler zuerst die o-Akti- sonde Abb. 5.
vitdt gegen einen U-233-Standard im a-Plateau Tritium-Standard siehe C.
und darauf die B-Aktivitdt gegen denselben
Standard und auBerdem gegen einen Tritium-
Standard im B-Plateau gemessen. Es wird mit
Impulsvorwahl 105 bzw. 106 gearheitet.

B.5 Auswertung der Ergebnisse

1. Aus der a-Zdhlung (B.1l) erhilt man im Vergleich mit dem Absolut-
Standard U-23%3 die Gesamt-a-Zerfallsrate (Pu-238+239+240+242+Am-241+
evtl. vorhandener Cm-Isotope).

2. Das a-Spektrum (I) der Gesamtprobe erlaubt es, die in (1) gemessene
a-Aktivitdt 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
flir diesen Energiebereich vernachlidssigt werden kann, lassen sich
die prozentualen Anteile der einzelnen Gruppen durch Summierung
aller Peaks und Division durch die Impulszahl elnes einzelnen
Peaks errechnen.
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3. Nach der Ionenaustausch-Abtrennung der Transplutonium-Elemente
fehlen im a-Spektrum (II) die Am-und Cm-Peaks. Aus der Subtrak-
tion beider Spektren 138t sich der prozentuale Pu-238-und Am-241-
Anteil berechnen. {Abb. 3a und 3b).

4. Der Pu-241-Anteil wird folgendermafien ermittelt:
Die Messung des U-233-Standards im a-und B8-Plateau dient zur
Feststellung der Erhthung der a-Zihlrate infolge Spannungssteige.
rung am Detektor (siehe Abb.5). Diese Erhdhung der a-Zihlrate
wird, da sie fiir die Pu-Isotope (238,239,240,242) proportional
ist, von der "scheinbaren" B8-Zdhlrate subtrahiert und aus den
verbleibenden B-Impulsen mittels des Tritium-Eichstandards die
Zerfallsrate des Pu-241 bestimmt. Die a-Zerfallsrate dieses
MeBpriparates wird ebenfalls aus seiner a-Aktivitdt durch Ver-
gleich mit der a-Aktivitédt des U-233-Standards bercchnet.

5. Aus der spektrophotometrischen Bestimmung ist der Plutonium-
Gehalt der Probe bekannt.

6. Aus dem Plutonium-Gehalt und dem o/B8-Verhdltnis (4) wird der
Pu-241-Anteil berechnet.

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

8. Die w-Restaktivitdt, die dem Gemisch Pu-239 + Pu-240 zuge-
ordnet ist, wird auf den Restgehalt bezogen, z.B. mittels
eines Diagramms (Abb.4) oder rechnerisch. Daraus wird das
Verhdltnis Pu-239/Pu-240 bekannt.

Tabelle 2 zelgt das Berechnungsscheha in Tabellenform.

C. Gerdte, Reagenzien und Standards.

Elektrolyse-Gefa8 (EG) (Abb. 2a)

Das Elektrolyse-GefdB wurde wegen seiner guten Dekontaminierbarkeii und
Durchsichtigkeit aus Plexiglas gearbeitet. Das eigentlicheEG besteht aus
einem Drehkorper, der oben offen ist, sich innen nach unten konisch ver-
jingt und im Boden des Gef#Bes mit einer Bohrung von 8 mm endet. Am unteren
Ende der Bohrung wurde ein wulstiger Rand von 1 mm Hohe und etwa 2 mm
Breite angearbeitet. Das GefaB ist am unteren Drittel mit einem AuBenge-
winde (M 40 x 1.5) versehen. Als Schutz gegen Verspritzen der Losung
infolge Gas-ildung wurde ein Deckel aus Plexiglas verwendet, der in der
Mitte eine Bohrung zur Durchfilhrung der Anode besitzt und wihrend der

Elektrolyse das GefdB verschliefit.



Den Boden des GefdBes bildet ebenfalls ein Plexiglas-DrehkOrper mit einem
Innengewinde, das am Ende hinterdreht ist. In den Boden wurde eine Kupfer-
platte von 2 mm Stdrke eingearbeitet und diese mit Araldit fest mit der
Wandung verklebt. Von der Unterseite der Kupferplatte fihrt ein elektri-
scher Kontakt zu einer Steckbuchse, die in den Boden seitlich eingeschraubt

und mit Araldit verklebt ist.

Elektrolyse

Ein rechteckiges Stiick Platin-Blech von 0,05-0,1 mm Stdrke wird zentriert
auf die Kupferplatte des Bodens des EG gelegt, das EG mit dem Boden ver-
schraubt, daBl die Wulst der Bohrung das Pt-Blech fest auf die Kupferunter-
lage drickt. Nach dem Einbringen der zu elektrolysierenden Losung wird die
Stromverbindung Hergestellt, und zwar das Pt-Blech als Kathode, der netz-
formige, aus Pt-Draht (0.5 mm @) bestehende Rihrer als Ancde geschaltet.
Wahrend der Elektrolyse wird der Rihrer mit ca. 15 UpM bewegt.

MeBanordnung fiir die o-und B-Zdhlung

TELEFUNKEN - Zdhlgerdt

Digitaler StrahlungsmeBplatz M3 Str. 610/2 mit TELEFUNKEN-MethandurchfluB-
zdhler MSMD 63%2/2 und dazu angepaBtem FH-Probenwechsler FH 411. (Charakte-
ristik des TELEFUNKEN-MethandurchfluBzihlers Abb. 5.)

MeBano. dnung fir die a-Spcktrometrie

Detektor

Oberfldchen-Sperrschichtzihler (Ortec) in Vakuum-Kammer.

Verstdrker

Ladungsempfindlicher Vorverstirker (Ortec)
Linearverstirker mit Fensterverstidrker (Ortec)

Spektromete

Nuclear-Data-512-Kanal-3pectrometer



Zghlschdlchen

Die Zihlschilchen bestehen aus Edelstahl (0,5 mm stark). Der Durchmesser
der Schilchen betrHgt 29 mm, die HShe des Randes 3 mm. In der Mitte der
Sch&dlchen befindet sich eine halbkugelformige Vertiefung, die einen Durch-

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

Ionenaustauschsdule

Die Tonenaustauschsdule ist aus Pyrex gefertigt. Die Abmessungen sind aus

Abb. 2b ersichtlich.

Spektrophotometer

ZEISS PMQ II, 1- und 5-cm Kivetten.

Normale Laborausriistung, geelchte MeBkolben und Pipetten.

Die Wiagungen wurden auf einer METTLER - Waage B 6 GD durchgefiihrt.

b) Reagenzien

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

Arsenazo-III wurde von uns synthetisiert.

c) Standards

Eine U-233-Losung wurde elektrolysiert und durch wu-Specktrometrie gepriift,
ob radiochemisch reines U-233 vorlicgt. (Vielfach enthidlt das U-233 noch
U-232 aus einem (n, 2n)-ProzeB.)

20 bis 100 mg der Losung (etwa 5-10“’-105

Ipm) wurden in einem Edelstahl-
schdlchen eingedunstet und schwach gcgliht.
Der Uran-Gehalt der Ldsung wurde durch Spektrophotometrie nach der Dibenzoyl-

5)

Methanmethode mehrmals bestimmt.

-9 -



Tritium

4-105 Ipm) methanolischer Ldsung der Verbindung

0,02 bis 0,05 ml (5. 10
l6-Methylen—prednisolon(6,7—3H), die kein “H mehr austauschte, und gegen
einen Absolut-Standard (Amersham) geeicht war, wurden in einem Edelstahl-

schialchen eingedunstet und bei 600C getrocknet.

D. Analyserbelsplel; Zeitplan

Es wurde cine 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 Mirz 1961 enthieclt diese Probe 126 ppm Amcricium-241; die jdhrliche
Zuwachsrate infolge Zerfalls des Pu-241 wurde mit etwa 150 ppm angegeben.

L. Messung der a-Zerfallsrate

a)_ U-233-Standards (Die Gewichtsangabc bezicht sich auf den U-233-Gehalt
————— von ca. 0,08 ml Losung)

ug min/lO5 Ipm Ipm Ipm/ug
U1 7,923 1,279 78 180 9 856
4 T4 960 87
U 2 7:591 1533 { 90 9 (5 s = i 0’3 %
U3 7,671 1,321 5 700 9 869
U b4 7,638 1,335 74 910 9 807
Mittel g 852 W = 46,9 %

b) Plutonium-Probe (Die Gewichtsangabe bezieht sich auf den Pu-Gehalt
——————— von ca. 0,02 ml Losung {gemdB Einwaage)

pe min/10° Ipm Ipm Ipn/pg
Pul 2,115 0,6105 163 800 77 450
Pu 2 2,332 0,557 179 570 76 990 s =+0,27 %
Pu 3 2,047 0,640 156 300 76 330

Mittel 76 920

Bei W = 47,9 % : 164 000 a-Zerfille/ug Einwaage.

- 10 -
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2. «a-Spektrometrie 1

Das a-Spektrum wurde wie in B.2 beschrieben aufgenommen. Abb.3a zeigt
das geschriebene Spektrum. Pu-242 und Cm-Isotope waren nicht vorhanden.
5,9 % der Cesamt-a-Zerfille sind im Peak bei 5,45 - 5,5 MeV enthalten
(Pu-238 + Am-241).

3. _a-Spektrometyrie IT

Am-241 wurde wie in B.4 beschrieben durch Anionenaustausch vom Plutonium
abgetrennt. Das Pu-Eluat wurde zur Elcktrolyse eingesetzt und anschlieBend
das a-Spektrum II aufgenommen (Abb.3b). Der Pu-238-Peak (5,45; 5,5 MeV)
enthndlt 1,9/ % der a-Aktivitdt des Pu-238/223/240-Gemisches.

4. Messuugs dor g-und B8-Zerfallsrate des Plutoniums

Aus dem Pu-Eluat des Ionenaustausches wucden geelgnete MeBprdparate her-
gestellt und m c¢-und B-Plateau gegen einen U-233-und Tritium-Standard

gemessen.

Mittel der Messunmen:

4-Plateau B-Flacaau “E(0,1 ml = 0,317 pC)
Irm ipm Lpm
U-233 €9 700 98 100 106 . 10°
Pu 3l 750 111 000 Wy = 15,07 %

Berechrung der Erhdhung der a-Zdhlrate im B8-Plateau:

£9 70/93 100 = 34 750/X X = 43 800

Berechnung der B-Zdhlrate des Pu-241:
111 000 - 48 500 = 62 200 Ipm : W = 15,07 %
= 413 000 Zpm = 1.672 . 1072 pg Pu-pl1

Berechnung de. o~-~Aktivitit dieses Melnriarates:

34 750 Ipm bei W = 46,9 % = 74 100 Zon (Pu-238+239+240).
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5. Spektrophotometrie

1 ml (1,06 g) der Stammldsung wurde mit 5 M HNO, auf 25 ml verdiinnt und

3

aus dieser Losung 3 Bestimmungen mit Arsenazo-I1I1I durchgefiihrt.

1 ml der Stammldsung enthielt 105,6 pug Plutonium. (Die Einuaage betrug
10,562 mg/100 ml Ldsung.)

6. Berechnung des Pu-241-Gehaltes

Aus 1.b wurde ermittelt, daB 104 00O a-Zerfille auf 1 ug Einwaage gemes-
sen werden. 3,93 % der a-Zerfille sind dem Am-241 zugeordnet.

Die Subtraktion ergibt 157 550 «-Zpm/ug Plutonium. (Der Gewichtsanteil
des Am-241 (9-10'4 pg) kann vernachldssigt werden.)

Das MeBpriparat in (4) enthielt 74 100 Zpm (a) entsprechend 0,470 pg auf
die Einwaage bezogen.

Die Absolut-Zzhnlung flir Pu-241 ergab 1,632.10°
betrdgt danach 0,347 Gew.-%.

> ug. Der Pu-241-Gehalt

7. Der Plutonium-Gehalt der a-Restaktivitdt fir Pu-239 + Pu-240 errech-

net sich durch Subtraktion der prozentualen Gewichtsmenge des Pu-238, die
aus dem prozentualen a-Aktivitdtsanteil hervorgesht:

157 550 - 3 100 Zpm/ug (-1,97 %) = 154 450 Zpm/ug Pu-239/2%0.

(310C Zpm Pu-238 entsprechen 8,35-10_5 ug = 00,0084 4. Der Gewichtsanteil

des Pu-2328 kann daher bei der Berechnung vernachlissigt werden.)

8. Das Verhdltnis Pu-239/Pu-240 1:4Bt sich aus dem Diagramm (Abb.4), das

der Ermittlung der spezifischen AktivitHEt eines Pu-23%9-240-Gemisches dient.

zu 94,9/5,1 ablesen.

12 -



Unter Beriicksichtigung des Pu-24l-Anteiles voen 0,347 Gew.-% errechnet sich die

Isotopenhdufigkeit des untersuchten Plutoniums zu!

Pu-238 0,008 Gew.-% x 2%38,0495 = 0,019043
Pu-239 ol B6 " x 239,05216 =  226,047722
Pu-240 5,085 " X 240 05297 = 12,206744
Pu-241 0, 347 " X 241,05571 = 0, 836466

239,109975

Die Werte befinden sich in guter Ubereinstimmung mit den aus dem angegebenen

Atomgewicht zu errechnenden Verhdltniszahlen (siehe Probe).

Zeitbedarf fir die Analysen

Der Zeitbedarf betrdgt etwa 8 Stunden (ausgenommen a-Spektrometrie). Um eine
genaue Bestimmung des Pu-242 zu gewdhrlsisten., empfiehlt es sich, ein a-Spektrum

{iter Nacht aufzunehmen. Der Analysenzeitplan (Tab.3) triZgt diesem Umstand Rechnung.

Uber die Genauigkeit der radiochemischen Mikrc-Bestimmung 128t cich keine allge-
mein gliltige Angabe machen, da flir diese Art der Analyse eine vorherige Isotopen-
hiufigkeits-Bestimmung notwendig ist und diese von der Unsicherheit der Halb-
vertszeiten und dem jewelligen Prozentgehalt der einzelnen Isotope an der Gesamt-
renge des Plutoniums abhingig ist. Fiir die MNuklide wie Pu-228 und Pu-241 mit
hoher spezifischer Aktivitdt ist die Genauigkeit der Isotopenhdufigkeits-Bestim-
mung zweifellos groBer als fiir Pu-242 und besonders im Talle des Pu-238 einer
nossenspektrometrischen Bestimmung Uberlegen.

Als MafB fiir die Genauigkeit wird die Reproduzierbarkeit der Analysenergebnisse

ir. Ubereinstimmung mit makroanalytischen Methoden angesehen; sie war bef den

varliegenden Bestimmungen besser als + 1,5 %.

A
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Strahlenenergie
Nuklid BwZ (MeV)
‘und Hzufigkeit

Tochter- Spez. Akt.
Nuklid (Zpm/pg)

Pu-238 86,4 a o (72 %) 3,72 . 10
(28 %) U-234

(0,1%)

(12,5 %) 1,3 . 10
(16,8 @) U-2350n
(10,7 %)
(76 %) 5,03 . 10
(24 %) U-236
(0,1%)

( 100 %)
( 1,8.10‘2%) Am-241
( 5 .1077%)

>
(7 2 G058 8,66 . 10

(Oé39¢%) 7,19 . 10
(1,7 &)

5,52 (0,48 %) 2,16 . 10
(99,52 %)

0,67 (34 %) 1,80 . 10
0,63 (50 %) Cm-242
(16 %)

Cm-242 162.5 d o 6,11 (73,7 %) 7,37 . 10
o 6,07 (26,3 %) Pu-238
5,97 (0,04 %)

Cm-2473 28 a a, 6,06 (1 %) 1,17 . 10
a 5,7§ E?B %)7)
5:7 1115 2
5,99 (6 %) | Pwed
6,05 (5%)
5:68 (196 %)

Q
Vo
W =W

™

wm U O

Pu-239 | 2,441 . 1075 ag

b
W

v oW W

Ok

rs
Pu-240 | 6,58 . 1072 | «

[P

f~t

Pu-241 13,0 a B2 2,53 . 10

NOonN HPpoYy O

Pu-242 | 3,8 . 1078 | a,

(@]

“

OND OO

(o)

9

Am-241 458 a o

TUTOU1 & -P-‘-L‘-‘\’O Ut Ut \n
@ =

SRS
W 4 B
O =

Am-242m 152 a

[¢4

I
Am-242 16,01 b | 8 1e

3

K

Tabelle 1: Kerncigenschaften der durch Bestrahlung im Heaktor erzeugten
Plutonium-Isotope und einige ihrer Folgeprodukte.
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Art der wessung oder Pu239 Pu240 Pu238 Am241 24r Pu242 Cm242 Ergebnis
Berechnung
.. a~-Zerfallsrate
(1) o-Zzhlung (gesamt) + + der Probe
(2) w-Spektrometrie T + + + + % a-Aktlitdt
in Cruppen
Tonenaustausch % a-Aktivitdt des
() o-Spektromctrie II * + * * T Pu in Gruppen
: Verhiltnis o/8
(4) a/B-75nlung des Pu + -—— ] + + _— Pu2tl_Genalt
(5) Spektronhotomctric + - S Plutoniumgehalt
(6) Berechnung des Pugql- 0. % Pu241
Gehaltes aus (4) u.(5) - ‘ o 7
a- Zprfallsrate/ug ZerfEll
- (o(o)Pu25 + o + - cme | mmm | emo | oo | Greerialle
2%§hnun des - 4
Pu O_vVerhilt- 3 240
8 + + |--- eam| —== | -==| ==} P P
(8) nisses aus Abb.4 uw/Pu
Tabelle 2: Bercechnungsschena
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r Stunden Analytische Arbeiten
] ,
1 Vorbe rie itungen
5-10 Zihlprdparate ' Elektrolyse der Probe
, |trocknen und vergliihen Tonenaustauschsiule a-Spektroskopie I (kurz)
Zdihlen gcgen U-Stan- SZ?Zizng?t 30 ml
dard: 20 min/Prdparat + ) Arsenazo-III-Bestimmung
% |5 x Standard = 300 min 4 Tropfen/min = 150 min
4
Eluieren mit 10 ml
e 2 Tropfen/min = 100 min
o/B-Z5hlung des Pu- & > Elektrolyse dcs Pu~-Eluats
Eluats. a-Spektrometric II (40 mi
6 {5 Prdparate gegen U- und
T-Standards:
- 30 min/Priparat = 150 min
8 Wiederholung der
a-Spektrometric I
e e e e o e e e e e - (lang)
9
Wiederholung der
10-21 a-Spektrometrie I
(lang)
AuslWwcecrtung
22
I &

Tabelle 3@
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Cm242 n,x 244 n,y
%, 20D 15 b
160\ 5(80 %) /8 ha
e {163 4 28 min
n,y 50 b

TN N

241 n,y 2up IT 242m n,y 243 n y 244
630 b $Am :

Am” Am Am

1600 b 74 b

238 n,y 259 DY, p, 240 n,y N 241 n,y 242 n,y 243

505 b ™. 380 b 295 pru 375 i %0 b Y
/é9 é;\ 1025 b
NG lOd B 2,33 d
7,3 min
237 n, 259 n,

170 g 35 B

160;\\\\
25 5 min
6,75d

2}5 n,y U236 n, y . 207020 258 n,y U239
112 b 2.71 b

582 b

Abb. 1: Aufbau schwerer Elemente bei dcr Bestrahlung von U-235 und U-238
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Abb. 2a: Elektrolyse-Gefdf Abb. 2b: Ionenaustauschsiule
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Abb. 4: Diagramm zur Ermittlung der spez.Aktivitdt eines Pu-239/Pu-240-Gemisches
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Abb. 3a: o-Spektrum eines Pu-238+239+240/Am-241-Gemisches
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Abb. 3b: oa-Spektrum ecines Pu-238+239+240-Gemisches
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