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1 Vorbemerkung zur Neufassung 2008

Das Praktikumsskript wurde {iberarbeitet und ergéanzt. Erstmals wurden im Prak-
tikum Halbleiterzéhler (Ge(Li)-Detektoren und Oberflachensperschichtzéihler)
eingesetzt und Daten mit ADCs aufgenommen. Dadurch konnte auf die Fliissig-
keitszahlrohre verzichtet werden, fiir die kein Ersatz mehr zu erhalten war.

Neu eingefiihrt ins Praktikum wurde die Untersuchung nattirlicher Radioaktivitit
(Parantisse) und die NAA von Cu in Aluminiumfolie, die Versuche zum Strahlen-
schutz und die Versuche zur Neptuniumchemie.

Im Praktikumskript ergédnzt wurden zusitzliche Erlauterungen und Grafiken, teil-
weise dem aktuellen Mainzer Praktikumsskript entnommen. Neben U. Herpers
sie daher Dank den Autoren bzw. Uberarbeitern des Mainzer Skriptums: K.E. Seyb
(1961), W. Grimm, W. Herzog, J.V. Kratz (1972), G. Klein, G. Tittel, M. Weis (1977),
H. Ohm (1982), T. Blaich, H. Tetzlaff, T. Karlewski (1986), H. Rimke, J. Rogowski, U.
Scherer (1989), K. Liitzenkirchen (1989, 1992, 1995, 1998), C. Wirtz (1998), J. Brock-
mann, C. Griining, E. Strub (2000), N. Erdmann (1998, 2005), H. Hummrich, M.
Piel, Ta. Reich (2005) T.Lauer, K.Eberhardt, H. Hummrich, M.Jahn (2007).



2 Radiochemische Arbeitsregeln

Beim Arbeiten mit radiochemischen Substanzen besteht die Gefahr einer dufSeren
Strahlenbelastung und die Gefahr einer radioaktiven Kontamination, die zur Be-
eintrdchtigung der Messung und zu einer inneren Strahlenbelastung fithren kann.

Mafinahmen zur Vermeidung einer dufleren Strahlenbelastung

1. Messung der Strahlung durch Dosimeter und Monitor; im Bedarfsfall hinter
einer geeigneten Abschirmung arbeiten, damit die Strahlenbelastung niedrig
gehalten wird.

2. Durchfiihrung der radiochemischen Operationen mit dem geringstmogli-
chen Zeitaufwand. Dazu Arbeitsgang vorher genau festlegen, alle notwendi-
gen Reagenzien und Gerite bereitstellen und unbekannte Reaktionen zuerst
mit inaktivem Material ausprobieren.

Mafsnahmen zu Vermeidung einer radioaktiven Kontamination

Information Vorher tiber radioaktive und chemische Eigenschaften der verwen-
deten Nuklide informieren. Die Verfliichtigung radioaktiver Substanzen wahrend
einer chemischen Operation kann zu gefdhrlicher Kontamination fithren. Die Un-
terbrechung einer radiochemischen Arbeit ist durch griindliche Vorbereitung zu
vermeiden.

Kontaminationsvermeidung In einem moglichst eng begrenzten Bereich arbei-
ten, der nach der Arbeit leicht auf radioaktive Kontamination {iberpriift werden
kann. Arbeitspldtze mit Plastikfolie abdecken, die fiir die verwendeten Losun-
gen undurchlissig ist; dartiber saugfahiges Papier legen. Arbeiten mit radioakti-
ven Losungen sind in einer Kunststoffwanne durchzufiihren. Radioaktive Losun-
gen diirfen nicht mit dem Mund abpipettiert werden. Beim Erhitzen radioaktiver
Losungen in einem Becherglas muss dieses mit einem Uhrglas abgedeckt wer-
den, um das Verspritzen radioaktiver Substanz zu vermeiden. Zudem sollte ein
Glasstab zur Verhinderung von Siedeverziigen in das Becherglas gestellt werden.
Trockene radioaktive Praparate miissen vor Luftzug geschiitzt werden.

Umgang mit Kontaminationen Trotz aller Vorsicht kann in einem begrenzten
Bereich eine Kontamination vorkommen, wenn z.B. ein Spritzer einer radioaktiven
Losung oder ein offenes Messpraparat auf den Fufiboden fillt. Es muss dann sofort
versucht werden, die Kontamination zu beseitigen. Ist das nicht gleich vollstandig
moglich, muss die Stelle abgegrenzt und gekennzeichnet werden, so dass eine Ver-
schleppung der Radioaktivitdt zu anderen Stellen unmaglich ist. Wer glaubt, eine
durch Unvorsichtigkeit herbeigefiihrte Kontamination verheimlichen zu mdiissen,
ist fiir ein radiochemisches Labor untragbar. Unbedingte Ehrlichkeit gegentiber
Mitarbeitern ist in solchen Féllen das oberste Gebot.

Nach einer radiochemischen Arbeit (auch bei einer Unterbrechung der Arbeit) sind
Arbeitsplatz, Hinde und Schuhsohlen, sowie auch die ndhere Umgebung des Ar-
beitsplatzes mit einem Monitor zu priifen, damit auch unbemerkte Kontaminatio-
nen rechtzeitig festgestellt und nicht auf Tiirklinken, in die Messanordnung und
in andere Bereiche verschleppt werden.



Kennzeichnung von Stoffen Behilter, die radioaktive Substanzen enthalten,
sind auffallend zu kennzeichnen mit Angabe von Art und Menge der radioakti-
ven Substanz und einem Datum. Die Aufbewahrung einer solchen Substanz hat
so zu erfolgen, dass eine Gefdhrdung anderer oder Missbrauch durch Unbefugte
ausgeschlossen sind. Gerite, die mit Radioaktivitét in Beriihrung gekommen sind,
sind ebenfalls zu kennzeichnen und von anderen Gerdten getrennt aufzubewah-
ren.

Abfallbehandlung Radioaktive Abfille (Losungen und feste Praparate) werden
je nach Art und Konzentration der vorliegenden Radionuklide nach den Bestim-
mungen der Strahlenschutzverordnung beseitigt. Generell sollte darauf geachtet
werden, die Abfallmengen in angemessenem Umfang gering zu halten, z.B. die
Menge an Spiilosungen. Im Praktikum werden radioaktive Abfille in folgende 6
Kategorien sortiert: kurzlebige Abfélle mit t1,, < 100 Tagen (fest — fliissig orga-
nisch — fliissig anorganisch); langlebige Abfélle mit t;,, > 100 Tagen (fest — fliissig
organisch — fliissig anorganisch).



3 Charakteristik eines Geiger-Miiller-Zahlrohrs, stati-
stischer Fehler (Versuch A1)

Aufgabenstellung
Teil 1

Die Charakteristik eines Geiger-Miiller-Zahlrohrs ist aufzunehmen und graphisch
darzustellen. Man gebe an:

1. Einsatzspannung
2. eine glinstige Arbeitsspannung

3. die Steigung

Teil 2

Man untersuche die Abhédngigkeit des Statistischen Fehlers (Standardabweichung)
einer Zdhlrate von der Gesamtimpulszahl, wobei die Nullrate und der Fehler der
Nullrate berticksichtigt werden sollen.

Zubehor
Teil 1

1 aktives Prdparat bzw. Losung,
Glockenzadhlrohr bzw. Becherzéhlrohr mit Zahlblock und Zahlgerit,
einfaches Millimeterpapier.

Teil 2

Aktives Praparat,
Glockenzédhlrohr mit Zdhlblock und Mefigeriit.

Theorie

Funktionsweise von Ionisationskammern, Proportionalzdhlern und Geiger-
Miiller-Z&hlrohren.

Ausfiihrung
Teil 1

Nach Einschalten des Gerétes und kurzer Wartezeit drehe man die Hochspannung
am Potentiometerknopf langsam hoch, bis die ersten Impulse gezdhlt werden (Ein-
satzspannung V). Dann drehe man die Hochspannung schrittweise um 10 (oder
auch um 20) Volt hoher und messe jeweils mindestens 1000 Impulse. Bei einer aus-
reichend hohen Zahlrate sollte man fiir jede Spannungseinstellung mehrere Werte
bestimmen und den Mittelwert bilden. Aufgetragen wird die (mittlere) Impuls-
zahl/Messzeit = Zdhlrate gegen die Spannung.

Das Ende des Plateaus zeigt sich durch ein rascheres Ansteigen der Zihlrate mit
der Spannung an (vgl. Abb. 1). Man sollte das Zahlrohr keinesfalls ldngere Zeit
iiber dem Plateauende betreiben, da es sonst sehr schnell unbrauchbar wird. Um



sicherzugehen, sollte man in der Ndhe des (vermutlichen) Plateauendes die Span-
nung zundchst bei gedffnetem Zihlkanal stufenlos erhohen, bis sich der rasche-
re Anstieg der Impulsfrequenz auf dem Zahlwerk zu erkennen gibt. Man schalte
dann sofort die Hochspannung wieder herunter und kann anschlieffend die Rest-
strecke des Plateaus stufenweise ausmessen.

Bei guten (neuen) Endfensterzdhlrohren kann sich das Plateau tiber 200-300 Volt
erstrecken; bei Fliissigkeitszdhlrohren ist es im Allgemeinen kiirzer. Im {ibrigen
erhilt man umso kleinere Plateauldngen, je langer das Zihlrohr in Betrieb ist.
Man sollte von Zeit zu Zeit die Charakteristik neu aufnehmen, um zu vermeiden,
dass die urspriinglich gewéhlte Arbeitsspannung V), aufierhalb des Plateaus liegt.
Gewohnlich arbeitet man mit etwa 100 V oberhalb der Einsatzspannung.

Imp/min
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QL
’E} Steigung 4,6 % pro 100 Vot
£ 2000 - Vy - Ve 175 Volt
N
1000 -
Ve VM
} ‘ 1 1 ‘ | i | —
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Abbildung 1: Charakteristik eines Geiger-Miiller-Zihlrohrs

Die Steigung (tan ¢) des Plateaus ist nach Abb. 1 durch das Verhiltnis (Ip —
I4)/ (Vg — V,) definiert. Es erscheint sinnvoller, eine “relative” Steigung anzu-
geben, d.h. die Differenz Iz — I4 durch die mittlere Zghlrate I (bei V) = (Up +
Uy)/2) zu dividieren. Mit Iy = (Ip + I4)/2 ist dann die “prozentuale Steigung”
gleich
o (Ip—1a)-2  100% O
Ip+1x Vg —Vy

Wenn wir die Angabe generell auf das Intervall 100 Volt beziehen, dann erhalten
wir fiir die prozentuale Steigung im Intervall 100 V

_ (Ig—14)-2 100-100%

2
Ip+ 14 Vg —Va @)

Dieser Wert soll angegeben werden; er darf den Wert 15% nicht tiberschreiten, da
sonst das Zahlrohr unbrauchbar ist.



Teil 2

Zunichst bestimme man bei einer Messzeit von 10 Minuten die Nullrate (Iy =
Np/t) und ihre Standardabweichung oy = /Np/t. Dann wird das Priparat im
Zihlblock in eine Position gebracht, in der die Zahlrate 200-500 min~! betragt.
Man bestimme fiir 1/4,1/2,1, 2, 3,5, 7 und 10 Minuten die Impulszahl und rechne
die jeweiligen Zahlraten I; = N;/t; und ihre Standardabweichung aus.
Anzugeben sind als Ergebnis die Nettozéhlraten I; — Iy und ihre Standardabwei-
chungen

o = \/a§+ai2: \/No/f%+Ni/fiz 3)
sowie die prozentualen Fehler
J(No/B 4 Ni/#)
Al = -100% 4)
i =T

Mit einer entsprechend aktiven Losung (200-500 min~!) kann der Versuch auch
mit einem Fliissigkeitszahlrohr durchgefiihrt werden.



4 Auflosungszeit eines Geiger-Miiller-Auslesezihl-
rohrs (Versuch A2)

Aufgabenstellung

Die Auflosungszeit eines Geiger-Miiller-Auslosezédhlrohres ist nach der Zwei-
Praparate-Methode zu bestimmen.

Zubehor

Zidhlgerat mit GM-Zahlrohr und Zihlblock
2 Praparate (Aktivitat wurde auf eine passende Unterlage gebracht und halbiert)
1 gleich grofse Praparateunterlage

Theorie

Totzeit von Detektoren zur Messung ionisierender Strahlung
Loschverhalten des GM-Zahlrohrs

Ausfiihrung

Die beiden Praparate lassen sich in gut reproduzierbarer Lage auf ihre Unterlage
bringen, was besonders wichtig ist, damit die Zdhlwirksamkeit konstant bleibt.
Man messe sowohl in der ersten als auch in der zweiten Position des Zghlblocks
beide Praparate gemeinsam und (in der gleichen Lage) jedes fiir sich. Damit der
statistische Messfehler unter 1% bleibt, miissen in allen Fillen mindestens 10000
Impulse gezdhlt werden. Bei den Einzelmessungen und bei der Bestimmung der
Nullrate entferne man vorsichtshalber das zweite bzw. beide Praparate aus der
Néhe des Zahlblocks. Die Totzeit wird (fiir beide Zahlblock-Positionen getrennt)
ausgerechnet.



5 Absorption von - und y-Strahlen (Versuch A3)

Aufgabenstellung
Teil 1

Man bestimme die Durchlédssigkeit von Aluminiumfolien verschiedener Dicke fiir
die B-Strahlung zweier verschiedener Radionuklide und stelle sie in Abhdngigkeit
von der Absorberdicke graphisch dar. Aus der Absorptionskurve ermittele man
die jeweilige Halbwertsdicke dq,, der Absorption und aus dem Diagramm (Abbil-
dung 2) die f-Maximalenergien der beiden Strahler.

Teil 2

Mit Blei als Absorbermaterial soll die Absorptionskurve eines «y-Strahlers aufge-
nommen und ebenfalls dq,, und Maximalenergie ermittelt werden (Diagramm
liegt aus).

Zubehor

Glockenzdhlrohr mit Zdhlblock und Messgerit
Halblogarithmisches Papier

Teil 1

ein reiner B- und ein B/y-Strahler
Aluminiumfolien verschiedener Dicken (angegeben in mg-cm~2)

Teil 2

ein starkes y-Prdparat (197Cs)
Bleifolien verschiedener Dicke
eine Aluminiumfolie

Theorie

Energiebestimmung von - und y-Strahlung
B-Spektrum
Fermi-Kurie-Plot

Ausfiihrung
Teil 1

Die Aluminiumfolien werden (nacheinander) in die oberste, das jeweilige Praparat
in die zweitoberste Position des Zdhlblocks gelegt. Man z&hle jeweils mindestens
1000 Impulse (Variation der Messzeit) und ziehe von den gewonnenen Zahlraten
den vorher bestimmten Nulleffekt ab. Anschlieflend trage man auf halblogarith-
mischem Papier die Nettozahlraten gegen die Absorberdicken (in mg/cm?) auf,
ermittle aus der Kurve die Halbwertsdicke d;,, und lese aus dem beigegebenen
Diagramm die entsprechende Energie ab. Bei dem p/<-Prédparat ist der “Unter-
grund” vor Bestimmung der Halbwertsdicke von den gemessenen Werten abzu-
ziehen und die neue Kurve ebenfalls zu zeichnen. Streng genommen sind als “Ab-
sorber” auch die durchstrahlte Luftschicht und das Zadhlrohrfenster (dessen Dicke
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in mg/cm? meist angegeben ist) zu beriicksichtigen. Da wir aber hier nur die (re-
lative) Halbwertsdicke messen, kann eine entsprechende Abszissenkorrektur un-
terbleiben.

Teil 2

Zur Aufnahme der y-Absorptionskurve wird das 137Cs-Préaparat wie unter 5 be-
schrieben, jedoch mit einer hinreichend dicken Al-Folie abgedeckt, in die zweit-
oberste Position des Zahlblocks gelegt. Die Bleiabsorber schiebe man in die oberste
Position. Man trage wiederum die Nettozidhlraten im halblogarithmischen Mafs-
stab gegen die Absorberdicke (auf mg/cm? umrechnen) auf und bestimme Halb-
wertsdicke und y-Energie.

11
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6 Abingigkeit eines 32P- bzw. 2*Tl-Priparats von Art
und Dicke der Unterlage, Riickstreuung (Versuch
A4)

Aufgabenstellung

Man messe den Riickstreueffekt fiir zwei p-Strahler verschiedener f-
Maximalenergie:

1) Thallium-204 (Emax= 0.77 MeV; Maximalreichweite ~ 280 mg-cm_z), und zwar
in Abhéngigkeit von der Dicke der Praparatunterlage (Aluminium).

2) Phosphor-32 (Emax= 1.7 MeV; Maximalreichweite ~ 785 mg-cm’Z) a) in
Abhéngigkeit von der Unterlagen-Schichtdicke (Aluminium) b) in Abhédngig-
keit von der Kernladung (Ordnungszahl) des riickstreuenden Materials bei
Riickstreusittigung.

Zubehor

Ein 32P- und ein 2™TI- Préparat mit sehr diinner Unterlage (Schichtdicke ver-
nachléssigbar)

Al-Folien verschiedener Dicke

Folien bzw. Bleche verschiedener Elemente

Einspannvorrichtung

Glockenzidhlrohr, Zahlblock und Zahlgerat

Vorsichtsmafinahmen

Die beiden Prédparate sind, um eine Fremdabsorption weitgehend zu vermei-
den, nicht abgedeckt. Die Oberseite der Praparatefolien darf daher nicht mit den
Hénden beriihrt werden.

Ausfiihrung

Damit die Zahlgeometrie (Zdhlrohrabstand) bei allen Unterlagendicken erhalten
bleibt, lege man die Préparate mit ihren Unterlagen nicht einfach in das Zahl-
blockfach ein, sondern schiebe sie von unten an ein Rippenpaar heran und befe-
stige die jeweiligen Unterlagen mit Hilfe der Einspannfeder. Zunéchst messe man
bei den Prédparaten die Abhédngigkeit des Riickstreufaktors von der Dicke der Al-
Unterlage und stelle sie graphisch dar. AnschlieBend soll fiir das 3*P-Préparat die
Abhéngigkeit der Riickstreuung von der Ordnungszahl des Riickstreumaterials
ermittelt werden. Die verwendeten Bleche haben Sittigungsdicke.

13



7 Versuche zum Strahlenschutz: Aktivitits- und Do-
sisleistungsmessung, Dekontamination (Versuch
Ab5)

Aufgabenstellung

Man untersuche einen priparierten Abzug auf Kontaminationen und beseitige
diese fachgerecht (miindliche Anweisungen vom Assistenten).

Theorie

Dosisbegriffe: Ionendosis, Energiedosis, Ortsdosis, Personendosis, Teilkoérperdo-
sis, Dosisleistung

7.1 Durchfiihrung

Bei der Durchfiihrung dieser Versuche ist gedanklich davon auszugehen, dass eine
unbekannte Kontamination unbekannt hoher Menge vorhanden sein kann. Maxime ist
die strikteste Vermeidung der Verschleppung von Konatmination. Zweckmafig
ist es, alle Arbeiten, bei denen Kontaminationsgefahr besteht, von einer Person
ausfiihren zu lassen und alle Handreichungen von einer zweiten Person.

Mit dem Kontaminationsmonitor untersuche man den Abzug auf mogliche Konta-
minationen. Wird der Messbereich tiberschritten, ist eine Dosisleistungsmessung
vorzunehmen. Befindet sich die entdeckte Kontamination auf einem Gegenstand,
der dekontaminiert werden kann, so reinige man ihn in (in dieser Reihenfolge) je
dreimal mit Wasser, Aceton, Dekontaminationslésung, Stahlwolle. Zwischen den
Reinigungsschritten messe man jeweils.

Wischprobe

Szintillationsmessung

14



8 Bestimmung des Selbstabsorptionskoeffizienten
von ¥S-B-Strahlung in BaSO,-Priparaten (Versuch
A6)

Aufgabenstellung

Es soll die Aktivitit des energiearmen p-Strahlers 35S (Eyax= 0.167 MeV) in
Abhéngigkeit von der Dicke des Messpraparates (BaSOy) bei gleichbleibender Ge-
samtaktivitdt gemessen und der Selbstabsorptionsfaktor ermittelt werden.

Zubehor

3550,-Losung tragerfrei; dazu 10 ml-Messpipette

BaCl,-Losung (0.10 M)

H,S04-Losung (0.05 M)

2 Biiretten

10 Glasstébe

20 Bechergldser 50 ml

10 Praparatehalter (durch Bekleben mit Tesafilm gebrauchsfertig machen)
Hahnsche Nutsche mit Saugflasche

Membranfilter

Vorsichtsmafinahmen
Die aktiven Losungen und die offenen BaSO,-Prédparate sind sehr sorgfiltig zu
handhaben, um einer Kontamination der Geréte und Arbeitstische vorzubeugen.

Ausfiihrung

Es werden 10 Praparate mit gleicher 3°S-Aktivitit, aber steigenden Mengen BaSOy
hergestellt und die Aktivitdt gemessen. Zunédchst werden folgende Losungspaare
(a) und (b) in den 50 ml-Bechergldsern hergestellt (Bechergldser nummerieren -
ebenso die Praparatehalter!).

Tabelle 1: vorbereitete Losungen

a b
Prép. | ml BaCly- | ml HyO | ml %50,- [ ml HySO4 | ml H,O
Nr. Losung Losung
1 0.5 10 1 0.5 10
2 1.0 8 1 1.0 10
3 1.5 5 1 1.5 10
4 2.5 5 1 25 5
5 5.0 5 1 5.0 5
6 7.5 - 1 7.5 -
7 10.0 - 1 10.0 -
8 12.5 - 1 12.5 -
9 15.0 - 1 15.0 -
10 20.0 - 1 20.0 -

Die jeweils zusammengehorigen Losungen werden getrennt erhitzt und zusam-
mengegossen (BaCl, in verd. HySOy). Nach Abkiihlen wird das Gemisch tiber ei-
ne Hahnsche Nutsche mit Membranfilter (Papierfilter unterlegen) abgesaugt. Die

15



trockengesaugten Membranfilter (keine organischen Losungsmittel verwenden)
werden auf die inzwischen vorbereiteten Praparatehalter montiert und unter dem
Glockenzidhlrohr gemessen. Man trage die gemessenen Zihlraten nach Abzug des
Nulleffekts gegen die entsprechende Préaparatedicke in mg/cm? auf und extrapo-
liere die Kurve gegen die Schichtdicke 0 (belegte Filterflache: 8.3 cm?, Molmasse
des BaSOy: 233 g/mol). In einem zweiten Diagramm trage man den Selbstabsorp-
tionskoeffizienten ys gegen die Schichtdicke (in mg/cm?) auf.
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9 Bestimmung kurzer Halbwertzeiten durch Aufnah-
me von Zerfallskurven (Versuch A7)

Aufgabenstellung

Es sollen die Halbwertszeiten der radioaktiven Nuklide bestimmt werden, die
durch kurzzeitige Bestrahlung von Silber- und Rhodiumblech mit thermischen
Neutronen entstanden sind.

Zubehor

Rhodium- und Silberblech
Americium-Beryllium-Neutronenquelle im Paraffinblock
Zidhlrohr-Messplatz - neben der Neutronenquelle aufgestellt
Stoppuhr

halblogarithmisches Papier

Theorie

Weitere Methoden zur Bestimmung von Halbwertzeiten
Bestimmmung von Halbwertzeiten aus komplexen Zerfallskurven

9.1 Zerfall und Nachbildung radioaktiver Kerne

Der radioaktive Zerfall eines Nuklids kann zu einem Tochternuklid fithren, das
seinerseits radioaktiv ist. Die zeitliche Verdnderung der Zahl N, der Tochteratome

ergibt sich dann zu :

dN-
th:Nl'Al_NZ'/\Z )

Nj - Aq ist die Zerfallsrate des Mutternuklids, N - A, die Zerfallsrate des Tochter-
nuklids. Liegen zur Zeit t = 0 N1 g Mutteratome vor, so folgt :

T A1-Nip - e~ ME_ 2, N, (6)

Nach Erweitern dieser Gleichung mit e*2f kann

d(et2)

Ay - No-eM2t =N, -
2 INp-€ 2 it

eingefiihrt werden. Gl. (6) erhélt dadurch eine leicht integrierbare Form :

d(et?)

ANy ) Mt Aot
22 . = A . . 7
T, e+ Np T, M Nl,O e e ( )
Die Integration dieser Gleichung ergibt :
Nyt = M Nyt (8)
Ay — A !
Fiir Np = Ny beit = Oist
M
=Npg—Nyg- ——
C=Noo=Nio- - ©)
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Allgemeines Nachbildungsgesetz fiir ein radioaktives Tochternuklid :

A
L Nig-(eMf —e M) 4 Nyg - e 2! (10)

N, = :
2l v

Wenn bei t = 0 keine Tochteratome vorhanden sind, fillt der letzte Summand der
Gl (10) weg :
M

— . . —At Aot 11
N, P Nip- (e e ) (11)
Fiir die Nachbildung der Zerfallsrate des Tochternuklids gilt A = N> - A5 :
Ay = A2 Aqg - (et — ety (12)
Ay — A ’

und fiir die Zerfallsrate von Mutter- und Tochteraktivitit

A
Ao = 2 Agg- (et —emht) 4 Apg-e Mt (13)
Ay — A
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Diskussion der Gl. (12) und Gl. (13) (siehe dazu Abb. 3):

1. Bedingung: T; > Tp; Ay < Ag; T > t‘

Dann ist: Ay — Ay ~ Ay und e~ Mf ~ 1.
Im Untersuchungszeitraum gilt A; = A ¢ = const., und aus Gl. (12) folgt

Ay =Aqg- (1—e ™). (14)

Nach dieser Gleichung ist in einer reinen Muttersubstanz :

bei t=0 (e 0=1) Ay =0
t< Ty (1—e M)~ At Ay~ Ayt Ay
t=T1, (671112 =0.5) Ay =05-Aqp

t=2-Tp Ay =0.75-Aqp
t=10-T, Ay =0.999 - Aqp
t — oo Ay = Al,O

Nach zehn Halbwertszeiten des Tochternuklids zerfallen praktisch ebenso viele
Atome des Tochternuklids, wie durch den Zerfall des Mutternuklids gebildet wer-
den; dann ist A; = Aj. Diesen Zustand bezeichnet man als sdkulares oder Dauer-
Gleichgewicht.

Zum Vergleich mit der Nachbildungsgleichung soll die Zerfallsgleichung des rei-
nen Tochternuklids mit A, = A7 bei t = 0 diskutiert werden :

Ay = Ay -e M2 (15)

beit = Trist Ay = 05-Aj;beit =2-Tp: Ay = 025-Ay;beit = 10Ty ¢
Ay = 0.001-A; und bei t = o0 : Ay = 0. Die Summe von nachgebildeter und
zerfallener Tochteraktivitdt ist zu jeder Zeit t konstant.

In der Praxis wird entsprechend der Nachweisempfindlichkeit ¢ des Mef3verfah-
rens nur ein Teil I = A - e der Zerfallsrate A gemessen. Aufierdem kann eine reine
Nachbildungsfunktion von A; bzw. I = 0 an nur unter folgenden Voraussetzun-
gen gemessen werden:

1. die Abtrennung des Tochternuklids vom Mutternuklid bei t = 0 mussquan-
titativ sein;

2. es darf nur Strahlung des Tochternuklids gemessen werden. Andernfalls bil-
det die Strahlung des Mutternuklids einen konstanten Untergrund.

Die messbare Nachbildungskurve wird durch folgende Gleichung beschrieben :
[=1Ip- (1—e ) (16)
Durch Umformen der Gl. (16) und Logarithmieren erhélt man :
In(lo —I) =Inle — A - £ 17)

Tragt man die Differenz zwischen dem Sattigungswert und den einzelnen Meswer-
ten logarithmisch gegen t auf, so ergibt sich eine Gerade, aus der die Halbwertszeit
des Tochternuklids ermittelt werden kann.
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2. Bedingung: T; > T

Die Nachbildungskurve der Tochteraktivitdt Gl. (12) steigt von Ay = 0 an

und geht durch ein Maximum bei
1 A2
tmax = -In—=
(R PR PR

(18)

Bei grofem t wird in Gl (12) e~ gegeniiber e~"1! vernachlassigbar, so dafl die
Tochteraktivitit mit der Halbwertszeit des Mutternuklids im laufenden Gleich-

gewicht abfallt. Im laufenden Gleichgewicht gelten folgende Beziehungen :

_ T
T

T
T —T»

A2 'Al und N2 = N1 (19)

’3. Bedingung: T7 = T

Gl. (12) ist in diesem Fall auf folgende Weise zu losen: Nach Reihenentwick-
lung der beiden e-Funktionen e~*1f und e~*2! wird die Differenz der Reihen durch
(Ay — Aq)t dividiert. Setzt man nun A; = Ay = A, so resultiert die Reihe fiir e~ .
Die Nachbildungsgleichung fiir Ty = T, lautet:

Ay =A-t-Ajg-e ™M (20)

4 Bedingung: Ty < T ‘

Die Nachbildungskurve GI. (12) steigt von Ay = 0 an, erreicht bei t;,, nach
GL. (18) das Maximum und fallt mit T, ab, wenn bei groem t e~*1f vernachlassig-

bar klein gegen e *2! wird (d.h. nach praktisch vollstindigem Zerfall der
Mutteraktivitit).
T T T T I I | I 1 I T T
Ty :G= 2:1 1:1 1:2 1:4

log A

T 1 TTIT1r

T

L1 L1l

1

1

Ll

Abbildung 3: Zerfallskurven von Mutter- und Tochteraktivitidten unterschiedli-
cher Halbwertzeit

20




Ausfiihrung

Zunéchst wird das Rhodiumblech in der Neutronenquelle bestrahlt. Man stelle
zunéchst eine Messzeit von 10 s ein. Das bestrahlte Rhodiumblech bringe man
sodann moglichst rasch in den vorbereiteten Zghlrohrblock (Priifen — Messen,
Hochspannung!) und beginne mit der Messung:

1. Alle 15 s messe man 10 s (s.0.) bis 2.5 min nach dem Start.

2. Danach wird die Messuhr auf die “50 s”-Marke (z.B. 0.83 min) gestellt und ab
der dritten Minute jede Minute gemessen. Der kurzzeitige Messzyklus wird
zur Erlangung der notigen Routine zweckmaifligerweise vor dem Versuch
eingetibt. Nach dem Umschalten auf den langsameren Messzyklus ist die
urspriinglich gebildete 1™€Rh-Aktivitit (T /o= 42 s) weitgehend abgefallen,
so dass praktisch nur noch das 4.4 min-Rhodium gemessen wird. Man soll-
te dessen Aktivitdtsabfall noch einige Halbwertszeiten lang verfolgen, um
eine gut extrapolierbare Zerfallsgerade zu erhalten. Anschlieffend wird das
Silberblech ca. 10 min lang bestrahlt und entsprechend ausgemessen.

Man bestimme aus den komplexen Zerfallskurven die Halbwertszeiten der Silber-
bzw. Rhodiumisotope und vergleiche sie mit den Tabellenwerten.
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Abbildung 4: Wirkungsquerschnitt der Aktivierung von Silber mit Neutronen. Im
niedrigen Energiebereich (0.025 eV entsprechen etwa thermischen Energien bei
Raumtemperatur) ist o « % ; bei héheren Energien treten Resonanzen auf. Die bei-
den stabilen Silberisotope %7 Ag und 1% Ag haben unterschiedliche Resonanzener-
gien.
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10 Aufnahme und Vergleich verschiedener -
Spektren (Versuch AS8)

Aufgabenstellung

Mit einem Vielkanal-Spektrometer nehme man die y-Spektren eines Kobalt-60-
und eines % Cs-Préparates sowie einiger “unbekannter” Préaparate auf.

Mit Hilfe der Eichgeraden bestimme man die den Photopeaks der “unbekannten”
Spektren zugehorigen y-Energien und versuche herauszufinden, um welche Nu-
klide es sich handelt.

Zubehor

1 Ge(Li)-Detektor

1 Hochspannungseinheit
1 Hauptverstarker

1 Vielkanal-Diskriminator

Theorie

Halbleiterdetektoren

Nal(Tl)-Detektoren

ADCs (Analog-Digital-Converter)

MCAs (Multi Channel Analysators (Vielkanalzihler))

Ausfiihrung

Kanal/Energie-Kalibrierung Mit einem bereitstehenden Vielkanal-
Spektrometer nehme man die y-Spektren eines Kobalt-60- und eines Casium-
137-Préaparates sowie einiger “unbekannter” Praparate auf. Durch Vergleich der
Kanalhshen der Photopeaks von ®°Co und '*’Cs mit den zugehorigen “bekann-
ten” Energien(1.33 und 1.17 MeV fiir ®*Co und 0.662 MeV fiir 1¥/Cs) erhilt man bei
graphischer Darstellung eine Kanal/Energie-Kalibrierung fiir die entsprechende
Geriteeinstellung (diese wird an Ort und Stelle diskutiert). Auch die Linie des
natiirlichen 4°-Untergrunds und in aller Regel der Nullpunkt kénnen fiir die
Kalibrierung genutzt werden.

Messung unbekannter Proben Mit Hilfe der Kalibriergeraden bestimme man
die den Photopeaks der “unbekannten” Spektren zugehérigen y-Energien und
versuche herauszufinden, um welche Nuklide (aus einer begrenzten Anzahl be-
kannter Nuklide) es sich handelt.
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11 Messung der natiirlichen Radioaktivitit von Pa-
raniissen (Versuch A9)

Aufgabenstellung

Man nehme mit dem Ge(Li)-Detektor und dem Vielkanalanalysator das <-
Spektrum und das a-Spektrum der Parantisse auf. Man versuche die Nuklide zu
identifizieren und diskutiere das Spektrum.

Zubehor

Ge(Li)-Messplatz
x-Messplatz
Paraniisse

Tiegel mit Deckel

Theorie

Nattirliche Zerfallsreihen
Messung von a-Strahlung
Oberflachensperrschichtzéhler

Ausfiihrung
v-Messung

Eine groflere Menge Paraniisse (500g) wird mit dem Ge(Li) tiber lingere Zeit ge-
messen (>2 h) Welche Linien lassen sich im Spektrum identifizieren? (Man benut-
ze die Kalibrierung von Versuch 8).

a-Messung

Kanal/Energie-Kalibrierung Mit Hilfe des Np/Am/Cm-Standards wird am
a-Spektrometer ein Spektrum aufgenommen und damit eine Kanal/Energie-
Kalibrierung durchgefiihrt.

Messung der Paraniisse Eine genau abgewogene Menge Parantisse (ca. 1g) wird
im bei ca. 900°C im Mulffelofen verascht. Der Riickstand wird gewogen und
gemorsert. Eine diinne Probe wird mit Hilfe von Klebeband préapariert (Bestim-
mung der genauen Probenmenge durch Differenzwégung). Auf den Probentréager
sollten sich etwa 25 mg Asche aufbringen lassen. Die resultierende Probe wird
in den folgenden Tagen mehrere Male jeweils 20h gemessen. Man vergleiche das
erste erhaltene Spektrum mit dem letzten gemessenen Spektrum bzw. mit dem
Summenspektrum alles Messungen. Man diskutiere die resultierenden Spektren'.
Wenn die Zihlraten ausreichend sind, diskutiere man die sukzessive Anderung
des Spektrums. Man versuche eine Abschéitzung der spezifischen 22Ra-Aktivitit
der Paraniisse. Unter den gegebenen Bedingungen ist die Zahleffizienz & des a-
Spektrometers etwa 30%.

IDamit die Spektren auswertbar sind, miissen in der Regel jeweils 16 Kanéle zusammengefasst wer-
den
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12 Absolutmessung von Radioaktivitit mit dem
Fliissigszintillationszdhler (Liquid Scintillation
Counter, LSC), Versuch A10

Aufgabenstellung

Mit einem Fliissig-Szintillationszéhler bestimme man die absolute Zerfallsrate
(dpm) einer Losung. Mit Hilfe von Losungen bekannter Aktivitit und einem
“Blank” wird die Apparatur eingestellt und der Untergrund bestimmt. Nach Auf-
nahme der “Quench”-Kurve bestimme man die absolute Zerfallsrate einer Losung.

Zubehor

1 Flisssig-Szintillationszdhler mit Datenausgabe-Einheit
Verschiedene Losungen bekannter und unbekannter Aktivitét

Theorie

Szintillationszédhler
Photomultiplier
Fliissigszintillation
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13 Aktivierungsanalyse (Versuch B1)
Aufgabenstellung

Man bestimme die Konzentration zweier Mn?*-Lsungen.

Zubehor

Drei Mn2+—L('jsungen (eine mit bekannter und zwei mit unbekannter Mn-
Konzentration) Bestrahlungskapseln Pipette (5 ml) Messkapseln Bohrlochdetektor
mit Zahlgerat

Theorie

Wechselwirkung von Strahlung mit Materie
Energetik von Kernreaktionen

Neutronen (Eigenschaften etc.)
Neutronenquellen

NAA, INAA

Aktivierungsgleichung

5Mn (Eigenschaften etc.)

Ausfiihrung

Von den drei bereitstehenden Mn?*-Losungen? (eine bekannte und zwei unbe-
kannte Mn-Konzentrationen) ist jeweils die gleiche Menge® in eine Bestrahlungs-
kapsel abgefiillt. Man bestrahle die drei Proben gleichzeitig etwa 3-4 Stunden
lang in der Neutronenquelle (die Kapseln sollen sich dabei in drei von der Quelle
gleich weit entfernten Lochern des Paraffinblocks befinden). Man lege wiederum
den Zeitpunkt “Bestrahlungsende” (t=0) fest und bestimme dann von jeder Probe
mehrere Aktivititswerte (Messzeit 1 min). Bei Verwendung eines Bohrlochkristalls
konnen die Proben abwechselnd ausgemessen werden (Zeitabstand At zwischen
zwei Messungen an einer bestimmten Probe z.B. 10 Minuten). Alternativ kénnen
die Proben mit dem Ge(Li)-Detektor gemessen werden. Man trage wiederum Net-
tozdhlraten auf halblogarithmischem Papier gegen t auf; die Neigung der durch
die Messpunkte zu legenden Geraden soll der Halbwertszeit von ®Mn (2.58 h)
entsprechen (evtl. Schablone anfertigen). Schliefllich vergleiche man die drei durch
Extrapolation auf Bestrahlungsende (t=0) ermittelten Aktivititswerte miteinander
und rechne die unbekannten Konzentrationen aus.

Die zu aktivierenden Elemente sollen keine Losungs- bzw. Bindungspartner besitzen, die unter
den gegebenen Bedingungen messbar mitaktiviert werden. Wie man mit Hilfe der Nuklidkarte (c-,
Ty /-Werte) durch Uberschlagsrechnung leicht feststellen kann, fallt die Aktivitdt, die theoretisch in
Begleitelementen wie C, H, O (org. Verbindungen), N, S, Cl (z.B. Nitrat-, Sulfat- bzw. Chloridionen)
induziert wird, gegeniiber der Hauptaktivitat nicht ins Gewicht.

3 Bei Verwendung eines Bohrlochkristalls: 5 ml; Bei Verwendung eines Fliissigkeitszahlrohrs: 10 ml.
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14 Aktivierungsanalyse, Variante (Versuch B2)
Aufgabenstellung

Man bestimme die Cu-Konzentration in handelsiiblicher Aluminiumfolie.

Zubehor

Al-Folie

CuC12 . 2H2
halbkonzentrierte HCI
Naz 503

NH,4SCN

Hahnsche Nutsche

Theorie

Zerfallsschema von Cu

Ausfiihrung

Ca. 1000mg Al-Folie und ca. 100mg CuCl,-2H,O werden in der Neutronenquelle
tiber Nacht oder tiber ein Wochenende bestrahlt.

Die bestrahlte Aluminiumfolie wird in halbkonzentrierter HCI gelost (es sind ca.
30ml notwendig; diese Menge nach und nach zugeben. Die Zugabe beenden, so-
bald das Al aufgelost ist). Ca. 100mg CuCly-2H,0 (in Wasser gelost) werden zu-
gesetzt. Es wird eine Spatelspitze NaySO3; zugesetzt und auf ca. 100 ml verdiinnt
und abgekiihlt. Es wird 1 ml 10%-ige NH4SCN-Losung zugegeben und zum Sie-
den erhitzt. Beim erneuten Abkiihlen im Eis fillt das CuSCN aus, wird durch ein
Membranfilter abgesaugt und mit NH;SCN-haltigem Wasser gewaschen. Das Fil-
ter wird aufgeklebt, abgeklebt und am Ge(Li)-Detektor gemessen.

Dieselbe chemische Trennung wird mit dem CuCl,-2H,O wiederholt (hier wird
nur ca. Iml halbkonzentrierter HCl zugesetzt).

Man bestimme den Cu-Gehalt der Al-Folie aus dem Vergleich der beiden Akti-
vitdten. Ausgewertet wird die 511-keV-Linie.
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15 Abtrennung eines Radionuklids durch Fiallung mit
isotopem Trager (Versuch B3)

Aufgabenstellung

Man trenne '3 Ba von 37Cs (Mutter-Tochter-Gemisch)

Zubehor

137Cs-Losung

BaClp-Losung (50 mg Ba/ml)
CsCl-Losung (50 mg Cs/ml)

2M H,S04

Dewar-Gefafs mit Eis

Becherglas und Glasstébe, Pipetten
Filtriervorrichtung

Stoppuhr

Zahlrohr mit Block und Zahlgerat

Theorie

Mutter-Tochter-Gleichgewichte
Nuklidgeneratoren
Zerfallsreihen

137Cs (Eigenschaften etc.)

Ausfiihrung

In ein 50 ml-Becherglas werden je 1 ml Ba- und Cs-Trégerlosung sowie 1 ml '¥Cs-
Losung einpipettiert. Die Losung wird mit 10 ml Wasser verdiinnt, erwdrmt; in der
Waérme fillt man Bariumsulfat mit wenigen ml 2M H,SOy aus. Sobald die beiden
Losungen vereinigt sind, rithrt man nur kurz um und filtriert dann das Gemisch
durch ein Membranfilter. Als Nullzeit wird die mittlere Filtrationszeit (der Zeit-
punkt, zu dem die Halfte der Losung durchs Filter gelaufen ist, gestoppt. Wenn
die Losung durchgelaufen ist, wird mit einigen ml der H,SO, gut gewaschen, das
Filter aufmontiert und so schnell wie moglich in den Zahlblock gebracht. (We-
gen der kurzen Halbwertszeit sollten vom Féllungsbeginn bis zur ersten Messung
nicht mehr als zwei Minuten vergehen.) Zundchst wihlt man eine Messzeit von 20
s und jeweils 10 s Pause. Nach 10 min kann die Messzeit auf 30 s und nach weite-
ren 5 min auf 1 min ausgedehnt werden. Nach ca. 30 min dndert sich die Zghlrate
nicht mehr. Die verbleibende Restaktivitat rithrt (aufSer vom Nulleffekt) von mit-
gerissenem '¥Cs her. Man trage die gemessenen Zéhlraten (in logarithmischem
Maf3stab) gegen die Zeit t auf und subtrahiere den Untergrund (Mittelwert aus den
letzten Messungen). Wenn man die so ermittelte Zerfallsgerade auf den Fallungs-
zeitpunkt zuriick extrapoliert, lasst sich (durch Vergleich des entsprechenden Ak-
tivititswertes mit der 13”Cs-Restaktivitit) der Trennfaktor bestimmen. (Um einen
exakten Wert fiir den Trennfaktor zu erhalten, miisste man die Aktivititswerte auf
gleiche Zdhlausbeute korrigieren.)
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16 Abtrennung eines Radionuklids durch Fiallung mit
isotopem Trdger (Versuch B5)

Aufgabenstellung

Analog zu Versuch B4 wird die Nachbildung des '¥Ba gemessen. Dazu wird ein
Reagenzglas in die (saubere(!)) Waschflasche eingebracht und das Filtrat aufge-
fangen. Der Niederschlag wird nicht (oder nur mit wenig HySO,4) gewaschen, es
muss alles aufgefangen werden. Ein Aliquot des Filtrats wird in ein Messrohr-
chen umgefiillt und mit dem gleichen Messregime wie zuvor der Niederschlag
am Nal-Zahler oder am Ge(Li)-Detektor gemessen. Man trage die Differenz aus
der Gleichgewichtszdhlrate (letzte Messung) und der jeweiligen Zahlrate logarith-
miert gegen die Zeit auf.
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17 Trenung von Radionukliden mit Hilfe eines Ionen-
austauschers (Versuch B6)

Aufgabenstellung

Man trenne ?>Na und '3’Cs aus einem tragerarmen Gemisch mit Hilfe eines Katio-
nenaustauschers ab.

Zubehor

Kleine Austauschersidule mit Austauscherharz Dowex 50 (Siebzahl 200-400 mesh;
Vernetzungsgrad X 8) Abmessungen des Austauscherbettes: 10 cm Liange, 3 mm
Durchmesser

22Na/1¥Cs-Losung, tragerarm

3 M HCl als Eluent; dazu Spritzflasche bzw. Tropfpipette

50 Filterpapierstiicke

Probentrager

IR-Lampe

Glockenzédhlrohr mit Zdhlblock und Zahlgerat

Theorie

Trennung der Lanthanoiden und Actinoiden

Ausfiihrung
Vorbereitung der Saule

(zweckmaéBligerweise vom Assistenten vor Praktikumsbeginn durchzufiihren): Ei-
ne ausreichende Menge Austauscherharz wird in einem Zentrifugenglas mit 3 M-
HCI gesittigt, indem man es mehrmals mit 3 M-HCl aufschlammt, kurz zentrifu-
giert und die tiberstehende Losung durch neue HCI-Losung ersetzt. Man bringe
dann in die Spitze des Austauscherrshrchens einen kleinen Pfropfen aus Quarz-
wolle, spiile das Rohr mit 3 M-HCl und gief3e, bevor der Fliissigkeitsspiegel in dem
engen Teil des Rohres abgesunken ist und sich Luftblasen bilden kénnen, einen Teil
der HCl/ Austauscher-Suspension nach. Die Tropfgeschwindigkeit verringert sich
erheblich, sobald sich eine kleine Schicht des Austauscherharzes auf der Quarz-
wolle abgesetzt hat. Danach kann ohne besondere Eile (so oft wie nétig) ein Teil
der tiberstehenden Salzsdure abpipettiert und die Suspension nachgegossen wer-
den, bis das Austauscherharz den oberen Rand des engen Rohrteils erreicht hat.
Uberschiissiges Austauscherharz sauge man mit einer Pipette ab, achte aber - wie
spéter beim Betrieb der Sdule - streng darauf, dass die (unten nicht verschlossene)
Saule stets mit Fliissigkeit bedeckt bleibt und nicht im oberen Teil leerlauft.

Im Idealfall soll die bestehende Sdule nun eine Tropffrequenz von etwa 2/s ha-
ben. beibehalten werden. Die Sdule kann tiber lingere Zeit betriebsbereit stehen
bleiben, wenn man den (etwa halb gefiillten) Trichter mit einem Gummistopfen
verschlieft. Bei langerem Stehen konnen u. U. von unten Luftblasen eindringen;
die Sdule muss dann neu gefiillt werden.

Trennvorgang

Man lasse die im Trichter befindliche Salzsdure ablaufen, bis der Meniskus den
oberen Rand des Austauscherbettes erreicht hat. Dann bringe man 1-2 Tropfen der

30



22Na/ 137Cs—L('jsung auf die Sdule, ohne die Wande des Trichters zu benetzen, las-
se das Niveau (ohne Uberdruck!) wieder auf Saulenhthe absinken und fiille dann
vorsichtig (am besten zunichst tropfenweise) 3 M-HCl nach. Das Austauscherharz
sollte dabei so wenig wie moglich aufgewirbelt werden. Dann sammle man jeweils
3 Tropfen der auslaufende Salzsdure auf den Filterpapierstiicken (selbstverstand-
lich muss die Reihenfolge dmarkiert werden). Man achte darauf, dass der Trichter
nicht leerlduft, und fiille notfalls zwischendurch Salzsdure nach. Insgesamt soll-
ten 80-100 Tropfen aufgefangen, also 25-35 Filterpapiere verwendet werden. Die
Filterpapiere werden getrocknet, auf Probentrager aufgeklebt und abgeklebt.
Wegen der langen Halbwertszeit der beiden Nuklide ist bei der anschlie-
Benden Aktivititsmessung keine Eile notig. Die Aktivitditsmessung im Eluat
wird graphisch dargestellt, indem man die einzelnen Zihlraten (am besten
im logarithmischen Mafistab) gegen die zugehorige Tropfen- (Schilchen-) Zahl
auftrdgt. Nach Moglichkeit sollte die den beiden Peak-Maxima entsprechen-
de -Strahlung anschliefend durch Ausmessen der betreffenden Schélchen im
Vielkanal-Spektrometer analysiert werden (Vergleich der beiden Spektren mit ei-
nem ?Na- und einem '¥Cs-Eichspektrum).
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18 Szilard-Chalmers-Effekt und Isomerentrennung
(Versuch B7)

Aufgabenstellung

Aus neutronenbestrahltem Bromoform extrahiere man nacheinander das durch
Szilard-Chalmers-Effekt bzw. durch Isomerentrennung von den organischen Mo-
lekiilen geloste radioaktive Brom und nehme von beiden Proben nach Trégerzu-
satz und AgNOs-Fallung eine Zerfallskurve auf.

Zubehor

Bromoform, getrocknet

0.5 %ige NH3-Losung

Ether

Kaliumbromid, fest

Salpetersadure

0.1 M-AgNO3-Losung

CaClp, gekornt

Hahnsche Nutsche mit Saugflasche und Filter
1 Scheidetrichter, 250 ml

1 Becherglas

1 Stoppuhr

halblogarithmisches Papier

1 Glockenzéhlrohr mit Zahlblock und Zahlgerat

Theorie

Szilard-Chalmers-Effekt
Isomere Zustinde

Ausfiihrung

50 ml tiber Nacht bestrahltes Bromoform werden sofort nach Entnahme aus der
Neutronenquelle 3 mal mit je 20 ml 0.5 %igem Ammoniak ausgeschiittelt. Man
sdure die vereinigten wissrigen Losungen mit Salpetersdure an, gebe einige Korn-
chen Kaliumbromid zu (Auflosen) und félle in der Hitze durch Zugabe von 0.1
M-AgNQOj3 das Bromid als AgBr aus. Der Niederschlag wird abgenutscht, mit Was-
ser und Methanol (oder Aceton) gewaschen und trockengesaugt. Man montiere
das Filter auf einen Schieber und beginne mit der Aufnahme der Zerfallskurve,
nachdem man zwischendurch die Nullrate des Zahlrohres ermittelt hat. Von der
Extraktion bis zur ersten Messung sollten nach Moglichkeit nur einige Minuten
vergehen, damit der Abfall des 18-Minuten-Broms in der Zerfallskurve noch sicht-
bar ist. Man messe die Aktivitdt 90 min lang alle 5 Minuten (Messzeit je 1 min)
und anschliefSend einige Stunden lang alle 20 min (Messzeit evtl. verldngern). Die
Zihlraten werden nach Abzug des Nulleffekts auf halblogarithmischem Papier ge-
gen die Zeit aufgetragen. Die komplexe Zerfallskurve ldsst sich in bekannter Weise
analysieren (vgl. Anleitung zu “Bestimmung kurzer Halbwertszeiten”). Wahrend
der anfangs steilere Abfall der Kurve dem 80Br-Grundzustand (T=18 min) zuzu-
ordnen ist, sollte der (ungefihr) geradlinige Teil dem Zerfall des 8" Br (T=4.4 h)
entsprechen. Da bei der Bestrahlung auch etwas 82Br (T=36 h) entsteht und als
Untergrund in die Messwerte eingeht, wird unter Umstianden eine Halbwertszeit
>4.4 h vorgetdauscht und auch die Differenzkurve gefilscht (man iiberlege sich, in
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welcher Richtung!). Eine gute halbe Stunde nach der ersten Extraktion schiittele
man das Bromoform, das in der Zwischenzeit mit etwas CaCl, getrocknet werden
soll, wiederum 3 mal mit je 20 ml NH3-Losung aus. Zur Entfernung evtl. mitge-
rissener Bromoformspuren soll die angesduerte wassrige Losung mit Ether aus-
geschiittelt werden, bevor man auf die oben beschriebene Weise moglichst schnell
ein AgBr-Préaparat herstellt. Man messe die Aktivitdt in Abstdnden von 5 min (ent-
weder in den Messpausen fiir das erste Prdparat oder in einem zweiten Zahlgerat)
und ermittle aus der Zerfallsgeraden die Halbwertszeit des 8%¢Br. Falls die Zeit
noch reicht, kann noch eine dritte Extraktion angeschlossen werden.

33



19 Léoslichkeitsbestimmung (Versuch B8)
Aufgabenstellung

Mit Hilfe von !3'T als radioaktivem Indikator soll die Loslichkeit (Sattigungskon-
zentration) von Bleiiodid (Pbl,) in Wasser bei einer bestimmten Temperatur ge-
messen werden.

Zubehor

0.1 M-KI-Lésung, mit 1311 markiert

Bleiacetatlosung, ca. 0.05 M

Pipetten, Messkolben

Gefdfd mit Heiz-(Kiithl-)Mantel fiir Thermostatenfliissigkeit
Zentrifuge mit grofSen Gldsern

Flissigkeitszahlrohr mit Block und Messgerit

Ausfiihrung

In einem grofien Zentrifugenglas fille man durch Zugabe von 15 ml Bleiace-
tatlosung zu 10 ml KI-Losung aktives Pbl, aus. Man zentrifugiere und wasche
den Niederschlag einige Male mit wenig Wasser, gebe ihn dann in das an einen
Thermostaten angeschlossene Gefdfs und iibergiefie ihn mit heiflem Wasser (ca. 20
ml), worauf man das Gefafs auf einen Magnetriihrer stellt und das Pbl,/Wasser-
Gemisch wenigstens eine Stunde lang bei der gewiinschten, am Thermostaten ein-
gestellten Temperatur in Bewegung hilt. In der Zwischenzeit kann die Aktivitit
berechnet werden (1 ml 0.1 M-KI-Losung enthélt 12.69 mg I). Von der geséttigten
Losung entnehme man nach Einstellung des Loslichkeitsgleichgewichts 10 ml zur
Messung im Fliissigkeitszahlrohr (nétigenfalls nach erneutem Zentrifugieren) und
rechne die Nettozédhlrate pro ml aus. Man berechne die molare Pbl-Konzentration
(Molmasse von Pbl,: 461.1 g/mol).
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20 Analyse durch Isotopenverdiinnung (Versuch B9)
Aufgabenstellung

In einem Halogenidgemisch unbekannter Konzentration soll der Gehalt an Iod
durch Isotopenverdiinnung unter Anwendung von 3T bestimmt werden.

Zubehor

Analysenlésung ca. 25 mg I/ml, mit 'T markiert
Ammoniumeisen(Ill)sulfat, NH4Fe(SO4)2-12 H,O

H,S0y, halbkonzentriert

Natriumthiosulfat, 0.2 M

Iodlosung, 0.1 M (Titrisol)*

Starkelosung

Destillations-Apparatur

Biiretten, Erlenmeyerkolben, Pipetten, Fliissigkeitszdhlrohr,
Zidhlblock, Messgerit

Theorie

Isotopenverdiinnungsanalysen
131y (Eigenschaften etc.)

Ausfiihrung

Man baue die Destilliervorrichtung in einem Abzug auf. Die Vorlage wird mit
30 ml Natriumthiosulfatlosung geftillt (Pipette oder Biirette); das Einleitungsrohr
darf jedoch nicht eintauchen. In den Destillierkolben gebe man 20 ml der markier-
ten Analysenlosung sowie ein Siedesteinchen und sorge fiir gute Durchmischung,
bevor man ca. 2 g festes Ammoniumeisen(Ill)sulfat und anschlieSend 1-2 ml halb-
konz. Schwefelsdure zugibt. Der Kolben muss dann sofort an die Destillations-
briicke angeschlossen werden, damit keine aktiven Ioddampfe entweichen.

Man erhitze den Kolben direkt mit einer kleinen Bunsenflamme und treibe so
die Iodddmpfe in die Vorlage, die, falls notwendig, mit kaltem Wasser von aufien
gekiihlt werden sollte (Reaktionswdrme). Ein Anschluss des Destillierkiihlers an
die Wasserleitung ertibrigt sich. Meist scheidet sich ein Teil des iiberdestillierten
Iods in der Vorlage und am unteren Ende der Briicke zunéchst in fester Form ab,
16st sich aber wieder auf, wenn man eine Weile wartet. Wenn der grofste Teil des
Iods aus der Losung ausgetrieben worden ist, kann die Destillation abgebrochen
werden. Der Inhalt der Vorlage wird dann, sofern er sich erwdrmt hat, zundchst
auf Zimmertemperatur abgekiihlt und dann quantitativ (Nachsptilen!) in einen
100 ml-Messkolben tiberfiihrt. Man achte darauf, dass von der Thiosulfatlosung
nichts verspritzt. Nach Aulffiillen und Durchmischen entnehme man 10 ml zur
Messung im Fliissigkeitszdhlrohr (Nettozdhlrate = A*/10). Von den tibrigen 90 ml
werden zweimal je 40 ml in Erlenmeyerkolben tiberfiithrt und nach Zusatz von
einigen Tropfen Starkelosung mit 0.1 M-Iodlosung gemafs der Reaktionsgleichung

IL+2 Na25203 — Na28406 + 2 Nal

“Herstellung einer Iodlsung: 2.54 g Kaliumiodid werden in moglichst wenig Wasser geldst und
dazu wird 1.27 g Iod gegeben. Sobald sich das Iod gelost hat, wird mit destilliertem Wasser auf 100 ml
verdinnt.
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bis zur bleibenden Blaufdarbung titriert. 1 ml 0.1 M-lodlésung entspricht 0.5 ml
0.2 M Thiosulfatlosung oder 0.1 mmol Thiosulfat. Bei einem Verbrauch von x
ml Iodldsung enthielt die Vorlage nach der Destillation 10/9-x-1/10 = x/9 mmol
Na28203.

Vorgelegt waren 6 mmol Na;S,0s. Die Differenz von (54 — x) /9 mmol wurde zur
Reduktion des tiberdestillierten Iods verbraucht. Auf I~ bezogen erhalten wir also
(Atomgewicht von I: 126.9 g/mol)

m* = (54 —x)/9-126.9mg. (21)
Daraus folgt

my = (2-A°- (54 —x))/(A*-9) - 126.9mg (2)

m*: Masse des lods im Destillat
my: Masse des lods in 20 ml Analysenlosung
A°: Im Fliissigkeits-Zahlrohr gemessene Aktivitdt von 10 ml Analysenlosung
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21 Untersuchung von Austauschreaktionen mit Hilfe
radioaktiver Indikatoren (Isotopenaustausch, Ver-
such B10)

Aufgabenstellung

Man bestimme die Geschwindigkeit des Iod-Austausches zwischen Ethyliodid
und Natriumiodid in alkoholischer Lésung.

Zubehor

Wasserfreies Nal
alkoholische Losung von Na
Ethyliodid, moglichst frisch destilliert

Ethanol

Chloroform

Aceton (als Spiilmittel)

2 100 ml-Messkolben sowie mehrere 20- bzw. 10 ml-Messkolben

1 50 ml-Biirette

1 Messzylinder 250 ml

1 Scheidetrichter 250 ml

16 Reagenzgldser im Gestell (mit Korkstopfen)

1 Austauschgefdfs fiir erhohte Temperatur (Gefaff mit Heizmantel und Magnet-
Riihrfisch, verschlieSbar)

1 ebensolches Gefafs zum Erwadrmen der Partnerlosung

2 100 ml-Erlenmeyerkolben mit Stopfen (AustauschgefafS bzw. Gefafs f. Partnerlsg.
bei Raumtemperatur)

1 Thermostat

1 Magnetriihrer mit Fisch

1 Ruckfluss-Destilliervorrichtung, Siedesteine, Klammern, Stative, Muffen usw.

1 Stoppuhr

1 GefaB (5 I-Flasche) fiir 1>'1-Abfallésungen

1311

Theorie

Mechanismen von Austauschreaktionen
McKay-Gleichung

Ausfiihrung

In einen 100 ml-Messkolben wiege man 100 mg wasserfreies Nal ein und gebe
geniigend aktive Losung hinzu (Assistent!). Durch Zusatz von reinem Ethanol
bringe man das Nal in Losung und fiille bis zur Marke auf. Von dem Austausch-
partner Ethyliodid werden 75 g zu 100 ml in Ethanol gel6st (Messkolben). Von der
Nal-Losung pipettiere man je 40 ml in die beiden Austauschgefafle und von der
Ethyliodid-Losung ebenfalls je 40 ml in die beiden anderen Gefdfie (Gefdfie ver-
schlieflen!). AnschliefSend entnehme man aus den beiden Messkolben noch einmal
je 15 ml (Messpipette), gebe sie in den Destillierkolben, mische gut durch und ko-
che mindestens 30 min am Riickfluss. Dabei auf Dichtheit achten (radioaktives
Iod!).

Die beiden Geféfle, welche die Losungen fiir den Austausch bei ca. 30 °C enthalten,
werden im Thermostaten die gewiinschte Temperatur eingestellt ist. Es empfiehlt
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sich, die Ethyliodid-Losung (durch Einhiillen des Gefédfies in Alu-Folie) vom Ta-
geslicht fernzuhalten. In der Zwischenzeit soll der Austauschversuch bei Zimmer-
temperatur ausgefiihrt werden. Man setze die Nal-Lésung in dem als Austausch-
gefdfy vorgesehenen Erlenmeyerkolben in Bewegung. Dann giefse man die Ethy-
liodidlosung in einem Guss hinzu und setze gleichzeitig die Stoppuhr in Gang
(Austauschzeitpunkt Null). Wenn die Losungen hinreichend gut durchgemischt
worden sind, kann der Magnetriihrer wieder abgeschaltet werden. Der Austausch-
grad soll etwa alle 10 Minuten untersucht werden, insgesamt sieben mal. Man
entnehme dem Gemisch jeweils etwa 10 ml und gebe sie zum gewiinschten Zeit-
punkt in einen 25 ml-Scheidetrichter, der 100 ml Wasser (Messzylinder) und 12 ml
Chloroform (Biirette) enthalten soll.” Man verschliefle den Scheidetrichter, schiitte-
le kurz durch, lasse dann die das Ethyliodid enthaltende Chloroform-Phase absit-
zen und das organische Gemisch in ein Reagenzglas (kein Plastikreagenzglas(!))
laufen; von dort konnen spéter 10 ml zur Messung am Ge(Li)-Detektor entnom-
men werden . (Nettozdhlrate = A). Der Scheidetrichter muss vor der nichsten
Trennung gesdubert® und (zumindest im Auslaufrohr) getrocknet werden (Ace-
ton, Pressluft).

Anschlieflend gebe man die erwédrmten Losungen unter Riihren in dem betreffen-
den Austauschgefafl zusammen. Das weiterhin auf der eingestellten Temperatur
zu haltende Gemisch soll dann alle 5 Minuten auf den Austauschgrad hin un-
tersucht werden, analog wie obn beschrieben. Es sollen wiederum sieben Proben
entnommen werden.

Die gleiche Menge (10 ml) entnehme man auch der am Riickfluss gekochten und
wieder erkalteten Losung, fiihre die oben beschriebene Trennung aus und bringe
von der Chloroform-Losung ebenfalls 10 ml zur Messung am Ge(Li)-Detektor Die
entsprechende Netto-Zihlrate gilt als Ao fiir beide Messreihen.

Je nach Zeitabstand zwischen den einzelnen Aktivitdtsmessungen iiberlege man
sich, ob eine Abklingkorrektur nétig ist oder nicht (T; ;, = 8.02d). Gegebenenfalls
verwende man zur Berechnung der Grofle (1 — A/ Aw) = (1 — x/xo0)die auf einen
bestimmten Zeitpunkt korrigierten A-Werte. Die zur Berechnung von R aus den
jeweiligen Austauschhalbwertszeiten nétigen Konzentrationen a und b ergeben
sich wie folgt: M(CoHsI) = 155.9 g/mol; M(Nal)= 149.89 g/mol. Die urspriingli-
chen Messlosungen enthalten (75/155.9) - 10 mol/1 Ethyliodid und (0.1/149.89)-10
mol/1 Nal Sie werden beim Zusammengeben der Austauschkomponenten auf das
doppelte Volumen verdiinnt, so dass [CoHsI]= 2.40 mol/1 bzw. [Nal]= 3.33.1073
mol/1.

5Die Trennung vollzieht sich praktisch beim Einlaufen der alkoholischen Losung in das Wasser.
®Man achte darauf, dass alle *'I-haltigen Losungen in die dafiir vorgesehene Abfallflasche und
nicht in den Ausguss gegeben werden
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22 Die Chemie des Neptuniums, Element 93 (Versuch
B11)

Aufgabenstellung
Zubehor

s. Durchfiihrung der Einzelversuche

Theorie

Die in der Natur nicht vorkommenden Elemente 93 bis 103 sind zusammen mit
Protactinium, Thorium und Uran Mitglieder der Actiniden-Gruppe, deren Elek-
tronenhdillen sich durch unterschiedliche Auffiillung der 5{-Schale (analog zu den
Lanthaniden, 4f) unterscheiden. Transurane kéonnen durch (vielfachen) Neutro-
neneinfang in Reaktoren, durch Kernexplosionen oder durch Schwerionenreak-
tionen hergestellt werden.
Das erste Transuran, Neptunium, wurde 1940 von McMillan und Abelson durch
die Reaktion
BU ) U BNp S
23.5 min 23d

hergestellt und durch Mitfallung an LaF; chemisch isoliert. Der genetische Zusam-
menhang der neuen 2.3 d - B - Aktivitit zum 23.5 min 2U wurde durch Abmelken
bewiesen (McMillan, Abelson, Phys.Rev.57, 1185 (1940)).

Zundchst war nicht klar, ob bei Np die 6d-Schale weiter aufgefiillt wird oder die
5f-Schale. Im ersten Fall wire Np ein dem Rhenium (Re) homologes Element der
VIL.Nebengruppe, im zweiten Fall das vierte Mitglied einer neu entdeckten Ac-
tinidenreihe mit einem dem Uran dhnlichen chemischen Verhalten. Die chemi-
schen Eigenschaften des Neptuniums (rhenium-homolog oder uranédhnlich) wur-
den durch Mitfallung tragerfreier Aktivitdten an inaktiven Niederschldgen aufge-
klart. Entsprechende Versuche sind im folgenden beschrieben.

Ausfiihrung

2.3 d-?*Np wurde durch Bestrahlung von 233U mit thermischen Neutronen ( 10
mg 2381J, 1 h bei 100 kW, ® = 7- 101 cm—2s~1 ) im Reaktor nach der oben ange-
gebenen Gleichung hergestellt. Das bestrahlte Salz wird in Wasser aufgeldst: Np-
Stammlgsung.

1. Prdparat: Re-dhnlich?

Zu 1 ml Np-Stammlsung werden 10 mg Ag™-Trdger und 10 ml H,O gege-
ben. Mit NayS-Losung wird Ag,S gefdllt und durch Filtration ein Praparat
hergestellt.

2. Préparat: U-dhnlich?

Zu 1 ml Np-Stammlosung werden 10 mg Th*"-Trdger, 5 ml 2n HCl, 5 ml
H,O und eine Spatelspitze FeSO, gegeben. Es wird 5 min gekocht, um eine
vollstandige Reduktion und eine Zerstérung des iiberschiissigen NH,OH -
HCl zu erreichen. Nach Abkiihlen der Lésung wird mit einem KIO3-Uber-
schuss Th(IO3), ausgefillt. Falls Neptunium ein Actinidenelement ist, sollte
es als Np(103)4 mitgeféllt werden.

39



3. Praparat: U-dhnlich?

Zu 1 ml Np-Stamml6sung werden 5 mg Fe3*-Tréger, 10 ml 2n HNO; und ei-
ne Spatelspitze KBrOs gegeben. Um eine vollstindige Oxidation des Np zu
erreichen, muss 5 bis 10 min lang gekocht werden ( Abzug, Bry-Entwicklung
). Mit carbonathaltiger NH3-Losung im Uberschuss wird Fe(OH); aus-
gefdllt. Falls Neptunium ein Actinidenelement ist, sollte es analog dem Uran
als Carbonatkomplex in Losung bleiben (vgl. Versuch 2.3.1)

4. Prédparat: U-dhnlich?

Zu 1 ml Np-Stammlosung werden eine gehaufte Spatelspitze NH,OH - HCI
und 10 ml H,O gegeben. Es wird 5 min lang gekocht. Nach Zugabe von 5
mg Fe?t-Trager wird in nach Zugabe einer Spatelspitze Nay(SO3); mit car-
bonathaltiger NH3-Losung Fe(OH), gefallt. Neptunium sollte wie Uran im
vierwertigen Zustand als Hydroxid ausfallen.

5. Préparat: Re-dhnlich?

Zu 1 ml Np-Stammlésung werden 10 ml 2n HNO3; und eine Spatelspitze
KBrOj gegeben. Im Abzug wird 5 bis 10 min lang gekocht. Nach Zuga-
be von 10 mg La’*-Trager und 5 Tropfen Zr**-Trager wird mit gesattigter
NaF-Losung LaFj gefallt. Als Actinidenelement sollte Neptunium, das in der
Form NpO%+ vorliegt, in Losung bleiben, da zur Fluoridfidllung reine Metall-
kationen (Np®*) notig wéren.

6. Praparat: U-dhnlich

Zu 1 ml Np-Stammldsung werden eine gehédufte Spatelspitze NH,OH - HC1
und 10 ml H;O gegeben. Es wird 5 min lang gekocht. Nach Zugabe von
10 mg La3*- und 5 Tropfen Zr**-Trager wird in Gegenwart von SO, mit
gesattigter NaF-Losung LaFs gefillt. Neptunium sollte im vierwertigen Zu-
stand ein schwerlosliches Fluorid bilden, das am LaF3-Niederschlag mit-
gefallt wird.

e Standardprdparat

Ein Glasfaserfilter, dessen Durchmesser gleich dem Innendurchmesser des
Schornsteins der Hahn’schen Nutsche ist, wird auf einen Praparatetrdger ge-
legt, mit 1 ml Np-Stammlosung getréankt, unter dem Heizstrahler getrocknet
und mit Klebefolie abgedeckt.

Die Oxidation und Reduktion des triagerfreien Neptuniums verlduft sehr langsam.
Deshalb sollten die bei den Préparaten angegebenen Zeiten eingehalten werden.
Die Praparate werden mit einem Nal(T1)-Detektor gemessen. Mit dem Einkanal-
diskriminator wird ein Fenster auf die 106 keV 7-Linie des 3?Np gesetzt. Die Zahl-
raten der Prédparate 1 bis 6 werden nach Abzug des Nulleffekts auf die Zahlrate
des Standardpraparats (100%) bezogen. In den Praparaten 1 bis 6 ist folgende Ak-
tivitdtsverteilung zu erwarten :
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Tabelle 2: Chemisches Verhalten von Np

Praparat | Niederschlag | Aktivitit des | Chemisches Verhalten
Neptuniums % | des Neptuniums

1 AgyS 1 keine Sulfidfillung
kein Eka-Rhenium

2 Th(IO3)4 60 Mitfallung als
Np**(103)s

3 Fe(OH);3 10 NpO3 " bleibt wie UO3"
als Carbonatkomplex in Losung

4 Fe(OH), 90 Mitféallung als Np(OH),

5 LaF; 10 NpO3 " bleibt in Losung

6 LaF; 100 Mitfallung als Np*F,
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