Die Rutherfordsche Thoriumkuh —
Gammaspektroskopische Produkt-
identifizierung und altemative Bauformen

Von Christian Wimmer und Robert Schwankner

1. Einleitung

Die im Schulunterricht verwendeten Nuklide zeichnen
sich durch einfache Handhabung aus, jedoch reicht
ihre Anwendung selten iiber die Mdoglichkeit der De-
monstration einer Halbwertzeit oder der typischen Ei-
genschaften von a-, f-oder y-Strahlung hinaus.

Ziel der vorliegenden Arbeit ist es, die von Rutherford
eingefithrte Thoriumkuh, als eine fiir den Schulunter-
richt hinsichtlich Zeit-, Material- und Strahlenschutz-
aufwand [8,12,13] vertretbare Quelle verschiedener
Nuklide von kurzer Halbwertzeit mit vielfdltiger An-
wendbarkeit zu untersuchen. Dabei wird die Thori-
umzerfallsreihe ab [2°Rn]Radon systematisch durch
Arbeiten im Subfreigrenzenbereich [13] mit dem La-
borreagenz Thorium(IV)-oxid [1] (Merck Nr. 12373)
unter Einsatz der Einhandgammaspektroskopie erar-
beitet. Die Einsatzmdglichkeit von meb]Blei als Tra-
cer [2] wird Gegenstand einer weiterfiihrenden Unter-
suchung sein.

Physikalische Voraussetzungen
2.1. Die Thoriumzerfallsreihe

Natiirliches, nicht angereichertes Thorium hat eine
mittlere relative Atommasse von 232,0381 u [3]. Es
besteht aus dem Isotop [22Th|Thorium (7, = 1,4 -
10'%). Damit kommt dieses Metall primordial vor
und ist Anfangsglied der Thoriumreihe (4n-Reihe)
(Abb. 1). In der 4n-Zerfallsreihe tritt als Zwischen-
glied [Rn|Radon (Thoron) auf, das als radioaktives
Edelgas den Festkorper verlassen kann [4] und per
o-Emission mit einer Halbwertzeit von 54 s in
[26Po|Polonium zerfillt. Da [2Po]Polonium eben-
falls eine a-Umwandlung mit einer Halbwertzeit von
0,158 s erfahrt, sind zwei unmittelbar aufeinander fol-
gende a-Zerfille zu erwarten. Mit einem Bahndetek-
tor lassen sich solche aufeinander abfolgende Zerfille
als V-formige Kondensationsfiguren beobachten.
Abb. 2 zeigt ein solches Spurenpaar, welches in einer
Diffusionsnebelkammer (Leybold) entstand.

2.2, Elektrostatische Nukliddeposition
Die beim a-Zerfall freiwerdende Energie tritt als kine-

tische Energie der Produkte in Erscheinung. Auf-
grund der Erhaltungssitze fiir Energie und Impuls ist
die Aufteilung der Bewegungsenergie auf a-Teilchen
und Residualkern umgekehrt proportional zu deren
Massenverhéltnis [1]. Beim Thoronzerfall besitzt der
verbleibende [2'6Po|Polonium-Kern die 54-fache Mas-
se eines a-Teilchens. Damit erhilt er eine um den Fak-
tor 54 hohere kinetische Energie als der schwere
RiickstoBkern. Von den 6,29 MeV [3] erhilt der Polo-
niumkern 115 keV. Vergleicht man in einer groben
Abschitzung die ersten Ionisierungspotentiale von
Blei und Polonium [5], so ergibt sich, daB bei jeder
der beiden a-Emissionen dem jeweiligen Residualkern
in bezug auf die Ionisierungsenergie eine um den Fak-
tor 10* groBere RiickstoBenergie zuteil wird. Das Pro-
dukt dieser Umwandlungskaskade wird somit durch
Stol mit Molekiilen der Gasphase ionisiert und liegt
kurzzeitig als Kation in dieser vor [2].

Setzt man ein [*?Rn|Radon-Luftgemisch einem elek-
trostatischen Feld aus, so scheidet sich auf der Katho-
de [22Pb|Blei ab. Durch die stindige Nachbildung des
Thorons l4Bt sich das Produkt kontinuierlich abschei-
den. Rutherford beobachtete dies zuerst iiber Thori-
umsalzen und fiihrte fiir eine derartige Vorrichtung
die Bezeichnung ,, Thoriumkuh’’ ein [6].

3. Aufbau einer Thoriumkuh

Fiir die [22Pb|Blei-Gewinnung werden Weithalserlen-
meyerkolben (300 ml) innen mit Aluminiumfolie aus-
gekleidet. Die Alu-Folie wird iiber den Rand gestiilpt
und iiber eine Krokodilklemme mit der Anode des
Hochspannungsgerites verbunden. Als Kathode die-
nen Tantalbleche') der GroBe 1 x 1,5 cm, die aus-
wechselbar an Krokodilklemmen fixiert werden.

Als Quelle fiir [2°Rn]JRadon wird Thorium(IV)-oxid
gleichmiBig auf dem Kolbenboden verteilt (siehe
Abb. 3).

Als Spannungsquelle dient ein Selbstbauhochspan-
nungsgerdt, das iiber eine Kaskadenschaltung eine

1) Degussa, Hanau
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Abb. 1. 4n-Zerfallsreihe [7]

von 0 bis 1,8 kV einstellbare statische Gleichspannung
erzeugt. (Schaltplan: siche Abb. 4).

Der Feldverlauf ist in Abb. 5 wiedergegeben. Dabei
wird von der (idealisierten) Annahme ausgegangen,
daB die Aluminiumfolie ohne Falten an der Kolben-
wandung anliegt.

4. Die Produkte der Thoriumkuh

4.1. Produktidentifizierung mittels
Gammaspektroskopie

4.1.1. Prinzip der Gammaspektroskopie

Bei den meisten Nukliden befinden sich die nach dem
Zerfall entstehenden Kerne zunichst nicht im Grund-
sondern in einem angeregten Zustand. Durch Emis-
sion von py-Quanten geht der Kern in den Grundzu-
stand iiber. Da deren Energien fiir jede Kernart cha-
rakteristisch sind, lassen sich mittels Gammaspektros-
kopie Nuklide identifizieren.
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4.1.2. Spektrum der Abscheidungselektroden

Die Spektren wurden mit Hilfe einer Gerategruppe
zur Gammaspektroskopie, bestehend aus einem Szin-

Abb. 2. Nebelkammeraufnahme des zweifachen Alphazerfalls von
[22°Rn]Radon. Die kurze Abfolge der a-Emissionen 148t einen
V-férmigen Spurenverlauf entstehen
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Abb. 3a. Batterie aus 4 Thoriumkiihen; b. Gummistopfen mit Kro-
kodilklemme und Elektrode; c. Skizze einer Thoriumkuh

tillationsmeBkopf, einem Hochspannungsgerit, ei-
nem Einkanalimpulshohenanalysator, einem xy-
Schreiber, einem Frequenzzihlgerit sowie einem Os-
zilloskop (Fa. Leybold) aufgenommen (Abb. 6). Als
Szintillator diente Nal(Tl), als Eichquelle wurde
[2Na|Natrium mit einer y-Energie von 511 keV?) und
[®Co]Cobalt mit y-Energien von 1,17 und 1,33 MeV
verwendet (Abb. 7).

2) Vernichtungsstrahlung

Abb. 4. Schaltplan des Hochspannungsgerites auf dem Prinzip der
Kaskadenschaltung

Abb. 5a. Hypothetischer Feldlinienverlauf in der Abscheideappara-
tur; b. Autoradiographie einer 24 h exponierten Elektrode. Die In-
homogenitit der Schwirzung ist ein Indiz fiir die Spitzenentladung
an der Elektrodenkante

Nach der Energlezuordnun wurden folgende Nukli-
de identifiziert: [22Pb]Blei, %ZOSTI]Thalhum (vgl. Tab.
1). Da emlge Nuklide nach [3] noch Energien aufwei-
sen, die im Spektrum von Abb. 7 nicht erfaf3t sind,
wird in einem weiteren Spektrum der Energiebereich
bis 3,3 MeV untersucht (Abb. 8). Die dabei aufgetre-
tenen ,,Peaks’’ stellen sich jedoch als entweder bereits
in Abb. 7 zugeordnet heraus oder erweisen sich nach
S-miniitiger Einzelmessung als durch statistische
Schwankung hervorgerufen. Ursache dafiir ist, dafB
die Wechselwirkung im Energiebereich von 0,3 bis 5
MeV nach (7] vor allem im qualitativ nicht zu erfas-
senden Compton-Effekt besteht. Deshalb war ein
[212Bj|Bismut-Nachweis nicht moglich.

4.1. Produktidentifizierung iiber Halbwertzeiten

Die klassische radiochemische Produktanalyse der
Thoriumkuh erfolgt iiber mikrochemische Verfahren.

4.2.1. Die Halbwertzeit von [22Pb|Blei

4.2.1.1. Der Aktivitdtsverlauf von [212Pb|Blei, das mit
seinen Folgeprodukten im Gleichgewicht steht

Tab. 1. Nuklididentifizierung durch Gammaenergievergleich

tabellierter

MeBwert Wert 3 entspr. Nuklid
1) 81 keV — —
2) 247 keV 239 keV [212Pb]Blei
3) 305 keV 300 keV [2'2Pb|Blei
4) 577 keV 583 keV [298T]] Thallium
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Abb. 6. Versuchsaufbau zur Gam-
maspektroskopie (LH 55989); von
links nach rechts: Szintillationskopf
(die Priparate werden horizontal
aufgelegt),  Hochspannungsversor-
gung, Einkanalimpulshéhenanalysa-
tor, Ratemeter

Mit konz. Salpetersdure wurden [22Pb]| Blei sowie die
Folgeprodukte, mit denen es nach 70 Stunden Exposi-
tionszeit in einem Fliefgleichgewicht steht (8], von
zwei Elektroden mit Salpetersdure (¢ = 2 mol/1) abge-
16st und eingedampft. Der Abfall der Aktivitéit®) wur-
de iiber einen Zeitraum von 33 Stunden verfolgt.
Nach Untergrundsubtraktion, welcher nach 100 Stun-

den ermittelt wurde, ergab sich fiir [22Pb|Blei eine
Halbwertzeit von 10,5 Stunden (Tabellenwert: 10,6
Stunden) (Abb. 9a).

3) Fiir alle Aktivitdtsmessungen wurde der Leybold-Strahlenmef-
platz Nr. 57 545 mit Endfensterzdhlrohr eingesetzt.

Abb. 7. Gammaspektrum von vier

. VO [Impulshaufigkeit]
exponierten Elektroden mit iiberge- .
schriebenen Eichpeaks von [22Na|Na- (22Na] Natrium
trium und [%Co|Cobalt
+ 3
Einkanalspektrum
(22Pb)Blei '
M2 |
POIBE! og 1) Thatium
A e i .
81 27305 511 577 TkeV]
Abb. 8. Gammaspektrum (Daten vgl. .
Abb. 7). Energiescan bis 3,3 MeV; [ Impulshdufigkeif
zur Auswertung siehe Tab. 1. Emkunalspektrum
2] i |
e [80Co] Cobalt
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117133 [MeV]
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Abb. 9a. Klassische Identifizierung von [212Pp|Blei: Tise p=10,5h
(th. 10,6 h [3]); b. Klassische Identifizierung von [*'*Bi|Bismut:

Tiiexp = 61,2 min (th. 60,6 min [3]); c. Klassische Identifizierung
von [*®Tl|Thallium: Tysexp = 3,4 min (th. 3,1 min [3))

4.2.1.2. Der Aktivititsverlauf von frisch gefilltem
[212Pb|Blei

Es galt, [22Pb]Blei moglichst rein, das heit ohne sei-
ne aktiven Folgeprodukte, darzustellen. Dazu wurde
eine [22Pb]|Blei-Losung, welche wie in 4.2.1.1. herge-
stellt wurde, mit Bleitrdgerlosung versetzt und nach
Zusatz der entsprechenden Salze der stabilen Nuklide
seiner Folgeprodukte mit Schwefelsdure gefallt. Fluf3-
diagramm des Versuchsablaufs: siche Abb. 10. Die
Riickhaltetrigerlosungen der stabilen Nuklide der
[212Pb|Blei-Folgeprodukte wurden beigegeben, um
den Anteil des radioaktiven Thalliums bzw. Bismuts
im gefillten [212Pb|Blei zu verringern; Bleitragerlo-
sung wurde zugegeben, um die Menge des Nieder-
schlags zu vergrof3ern.

Ergebnis: (Abb. 11). Die Aktivitit stieg, 3,5 Stunden
vom Zeitpunkt der 1. Féllung an gerechnet, auf etwa
das Doppelte an und fiel dann mit der Halbwertzeit
von [22Pb|Blei ab. Berechnet man mit den Ergebnis-
sen von der 4. Stunde an die [>2Pb|Blei-Halbwertzeit,
so ergibt sich ein Wert von 10,7 Stunden (Tabellen-
wert: 10,6 Stunden).

In [9] wird dieses Ergebnis wie folgt gedeutet: ,,Die
Aktivitidt der Tochtersubstanz T, wéchst, erreicht ei-
nen maximalen Wert und nimmt nach einiger Zeit mit
der Halbwertzeit der Muttersubstanz 7 ab.

Zum Zeitpunkt des Maximums

foax = 3,32 - M.]og T
_—
T, —T, T,

herrscht radioaktives Gleichgewicht. In diesem Au-
genblick zerfallen ebensoviele Atomkerne der Mutter-
substanz, wie Atomkerne der Tochtersubstanz, das
heiBt, die Zahl der Atomkerne der Tochtersubstanz
andert sich nicht’’. Setzt man in diese Formel die
Halbwertzeiten von [*2Pb|Blei mit 10,6 Stunden und
von [22Bi|Bismut mit 1,01 Stunden ein, so ergibt sich
Tmax zu 3,7 Stunden. Die Abweichung ist dadurch zu
erklaren, daB [22Bi|Bismut nicht vollstindig ausgewa-
schen werden konnte.

4.2.2. Die Identifizierung von [2?Bi]Bismut

In 4.2.1.2. enthilt die anfallende Losung (Abb. 10)
vor allem [22Bi|Bismut sowie [2%Tl|Thallium. Mit
Ammoniak-Losung  wurde  [22Bi|Bismut  und
[2%T1|Thallium, die im Gleichgewicht stehen, als
,,Bi(OH); + TI’ gefillt. Die Halbwertzeit 715 berech-
net sich zu 61,2 min (Tabellenwert: 60,6 min), (Abb.
9b).

4.2.3. Die Identifizierung von [2%T1]Thallium

Da sich [*2Bi|Bismut in seinem a-Zerfall zu 33,7%
[10] in [*8TI|Thallium umwandelt, 148t sich
[208T1|Thallium durch elektrostatische Nukliddeposi-
tion aufgrund des a-Riickstof3es (siche 2.2.) isolieren.
Dabei kam ein Selbstbaukondensator zur Anwen-
dung. Er besteht aus zwei Metallplatten, deren Ab-
stand verstellbar ist. Eine Platte ist ausschwenkbar ge-
lagert [8].

Versuchsdurchfiihrung: Eine 3 Tage bei 1,8 kV expo-
nierte Elektrode wurde auf die positiv geladene Flache
des Kondensators gelegt und der Plattenabstand so
eingestellt, dafl gerade kein elektrischer Uberschlag
erfolgte. Nach 30 Minuten wurde bei abgeschalteter
Spannungsversorgung an der zuvor negativ geladenen
Platte die Abnahme der Aktivitit verfolgt (siehe Abb.
9¢). Die Halbwertzeit von [28T1|Thallium ergab sich
zu 3,4 Minuten. Die Abweichung vom Tabellenwert
von 3,1 Minuten ergibt sich aus der relativ hohen sta-
tistischen Schwankung, die auf geringe Zahl der abge-
schiedenen Atome [10] zuriickzufiihren ist.

Nach Identifizierung (4.1.) und Ermittlung der Halb-
wertzeiten (4.2.) der Produkte der Thoriumkuh soll
ihr Abscheideverhalten an der Elektrode untersucht
werden.

5. Das Abscheideverhalten
5.1. Die laterale Aktivititsverteilung an der Elektrode
Eine Moglichkeit, den Verlauf der Aktivitdat an der
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Abb. 10. Flqulagramm zur Isolie-
rung von [>'*Pb|Blei und [>'2Bi|Bis-
mut
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Aktivitatsbestimmung

Elektrode zu ermitteln, besteht in der Technik der Au-
toradiographie, da radioaktive Strahlung dieselbe
schwirzende Wirkung auf eine Filmemulsion besitzt
wie Licht [8].

Eine ausreichend exponierte Elektrode lag 4 Tage bei
vollkommener Dunkelheit auf einem Schwarzweil3-
film (Marke: Ilford Pan F, 50 ASA), siche Abb. 5b.
Der groBte Teil des [22Pb]Blei schligt sich an der Un-
terseite der Elektrode nieder. Ursache dafiir ist, daf3
an Spitzen und Kanten das elektrische Feld am stirk-
sten ist (Spitzenentladungen).

5.2. Die Abscheidung von [22Pb|Blei in Abhiingigkeit
von der Zeit

Um die Zunahme der Aktivitit an der Elektrode exakt
zu bestimmen, war ein Versuchsaufbau, der eine Sto-
rung der Atmosphdre iiber dem Thorium(IV)-oxid bei
Aktivitdtsaufzeichnung der Elektrode durch Luftwir-

bel ausschlof,

erforderlich. Deshalb mulite das

Geiger-Miiller-Zahlrohr fest in die Thoriumkuh inte-
griert werden, was nur durch einen von der Seite her
angesetzten Arm moglich ist (siche Abb. 12a).

Abb. 11. Der Aktivititsverlauf von isotopenreinem [>!2Pb|Blei (vgl.

Text)

[%]
m 4

5

20 finh
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Abb. 12a. Seitenarmthoriumkuh. b. Séttigungskurve, aufgenommen mit der Seitenarmthoriumkuh. Das Strahlungseintrittsfenster befand sich
in der Hohe der autoradiographisch (Abb. 5b) ermittelten bevorzugten Abscheidungszonen

Auf einen Rundkolben (250 ml) wurde ein Hals von
10 cm Lénge angesetzt, der in einem Quarzschliff
(29/32) endet. In etwa 4 cm Hohe des Halses wurde
ein Seitenarm der Liange 10 cm angesetzt. Die Innen-
seite der Apparatur ist versilbert und dient als Anode,
die Zuleitung erfolgt durch einen Draht, der an der
Unterseite in den Kolben eingefiihrt ist. Die Elektrode
wurde an einem Draht, welcher in ein Glasrohr mit
Quarzschliff eingeschmolzen ist, befestigt.
Versuchsdurchfiihrung: Die Exposition erfolgte bei
einer Spannung von 500 V = . Dabei wurde die Akti-
vitit alle 2 bis 8 Stunden fiir jeweils 5 Minuten bei ab-
geschaltetem Hochspannungsgeridt bestimmt, um
Storimpulse durch das elektrische Saugfeld zu vermei-
den.

Ergebnis: Siehe Abb. 12b.

Die Aktivitiat strebt einem Sittigungswert zu. Da es
sich dabei um ein FlieBgleichgewicht handelt, bei dem
genauso viele [22Pb|Blei-Atome durch Abscheidung
hinzukommen, wie zerfallen, 1463t sich dies als umge-
kehrte Kurve der Halbwertzeit von [22Pb]|Blei durch
folgende Beziehung, beschreiben:

Ny = N1 -

wobei NV; die Zahl der Teilchen zum Zeitpunkt ¢, Ny
der (im unendlichen) erreichte Sattigungswert, A die
Zerfallskonstante fiir [22Pb|Blei und 7 der jeweils be-
trachtete Zeitpunkt bedeuten. Zu beachten ist, dal3
die Hailfte der Aktivitit bereits nach der Halbwertzeit
(Ts = 10,6 h) erreicht ist 4).

5.3. Elektrolyse von Th(NO3), * 5 H,O

Mit zwei Tantalelektroden wurde eine salpetersaure
Thallium(IV)-nitrat-Losung bei einer Stromdichte
von 0,1 A/cm? 30 Minuten lang elektrolysiert. Die
Kathode zeigte nach Abwaschen mit Wasser und
Trocknen mit Aceton eine geringe Aktivitit, die mit-
tels Halbwertzeitbestimmung auf [22Pb|Blei zuriick-
gefithrt werden konnte. Versuchsaufbau nach [11].

5.4. Emanationsabscheidung in salpetersaurer
Losung

Leitet man einen Luftstrom durch eine stark konzen-
4) Es ergibt sich die beachtenswerte Folgerung: Mit zwei Thorium-

kithen erhilt man nach 10,6 h eine Aktivitdt wie mit einer Thorium-
kuh nach etwa 100 h.

trierte Thoriumnitrat-Losung, so wird die Emanation
mitgerissen und kann in salpetersaurer Losung aufge-
fangen werden.

Getrocknete und von Kohlenstoffdioxid befreite Luft
wurde durch eine Gaswaschflasche mit stark konzen-
trierter Thoriumnitrat-Losung und anschlieBend
durch eine weitere Gaswaschflasche mit verdiinnter
Salpetersdaure, ¢ ~ 2 mol/l, gepumpt. Der Zusatz
dient der Unterdriickung von Adsorption an der Glas-
oberflache. Eine anschlieBende Trocknung mit Calci-
umchlorid und Reinigung mit Aktivkohle sollte die
Pumpe vor Verunreinigung schiitzen. Versuchsauf-
bau nach [12].

Nach 24 Stunden lie3 sich eine hohe Aktivitdt von
[22Pb|Blei in der Salpetersiure nachweisen. Die Ver-
unreinigung durch mitgerissenes Thorium(IV)-nitrat
war gering (— Untergrund).

5.5. Bewertung der angefiihrten Trennmethoden in
bezug auf moglichst einfache Realisierung

Die experimentelle Erfahrung zeigte, dal3 trotz eines
meist notigen Abldsens von [22Pb|Blei von der Elek-
trode (durch Erhitzen in Salpetersdure) die Nuklid-
trennung durch elektrostatische Nukliddeposition die

‘Methode der Wahl darstellt, welche den einfachsten

Zugang zu einer breiten Palette radiochemischer Ex-
perimente bietet.
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