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8 Zur Radiometrie und Radiochemie natiirlicher
Radioelemente

8.1 Wechselwirkung von Kernstrahlung mit Materie
8.1.1 Radiolyse

Spitestens nachdem Marie Curie in Paris zu Beginn des 20. Jahrhunderts die Zerfallsgeschwindigkeit von
[**Ra]Radium mittags und mitternachts aufzeichnete und identisch befand, war klar, dass das Phiinomen
der Radioaktivitiit, das Henri Becquerel gemeinsam mit dem Ehepaar Curie zu beschreiben begonnen hat-
te, sich in der Regel in anderen energetischen Dimension abspielt als in denen, welche #dueren Elektro-
nenhiillen von Atomen entsprechen. An weiteren Versuchen, die Kinetik des radioaktiven Zerfalls von au-
Ben zu steuern, hat es danach ebenso nicht gefehlt wie an herausragenden Protagonisten (Rutherford, Pic-
card). Erst in neuerer Zeit und auch nur bei Zerfallsprozessen, bei denen die inneren Elektronenschalen
des Ausgangsnuklides involviert sind (z. B. K-Einfang), konnte im Promillebereich des Absolutwertes auf
den ,monomolekularen* Zerfall reproduzierbar Einfluss genommen werden. Wir kennen heute mehr als
3000 Nuklide (Kernsorten) der bis zu 118 diskutierten Elemente; nur rund 10 % davon erscheinen uns sta-
bil [1-3].

Bei der spontanen Umwandlung der tiber 2700 Radionuklide wird hochenergetische Teilchen- bzw. Wel-
lenstrahlung freigesetzt (Abb. 8.1.1/1). Der Energiebereich dieser Strahlung liegt dabei pro Elementar-
ereignis bei wenigen keV bis 12 MeV pro emittiertem Teilchen bzw. Quant und bis zu 200 keV pro zuriick-
gelassenem RiickstoBatom (,,hot chemistry™). Im Fall der Kernspaltung (Fission) werden sogar bis zu
200 MeV pro Spaltakt eines geeigneten Kerns (z.B. [**#*3U]Uran, [***?*'Pu]Plutonium) freigesetzt. Ein
Elektronenvolt (eV) ent-

spricht 1,6 x 107" VAs. Um

dies einordnen zu konnen,

sei erwihnt, dass ein roter Chemie: 1...10 eV/Ereignis
Laserpointer Lichtquanten Kernchemie: 0,01-12 x 10° eV/Ereignis: radioaktiver Zerfall
mit der Energie von je rund 200 x 10° eV/Ereignis: Fission

2 eV freisetzt.

Abb. 8.1.1/1: Energetische Ver-
hiiltnisse: Chemie/Kernchemie
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Abb. 8.1.1/2: Eine der ersten Darstellungen der Spurcharakteristik ionisierender Strahlung im Bezug auf Zelldurchmes-
ser (nach Brit. Med. Bull. 4.11.46)

Betrachtet man die stabilisierenden, Kernumwandlungen begleitenden Emissionen in ihrer Wechselwir-
kung mit einem Target, so ist zu beriicksichtigen, dass hier typische chemische Bindungsenergien im Be-
reich weniger Elektronenvolt vorherrschen.

Diese Wechselwirkungen fiihren in der Regel zu Lysen (Bindungsspaltungen) im Absorber, entweder un-
ter Radikalbildung (Homolyse) oder Heterolyse, also lonenbildung. Aus historischen Griinden, weil man
Ionen in der Regel viel einfacher nachweisen konnte als Radikale, spricht man von ionisierender Strahlung
(der Verordnungsgeber tut dies bis dato aus wenig nachvollziehbaren Griinden erst ab 5 keV).

Zur ionisierenden Strahlung wird auch die Réntgenemission (X-Strahlung) gerechnet. Seit ihrer breiten
Anwendung, die unmittelbar auf die Entdeckung zur Jahreswende 1895/96 folgte und der folgenschweren
Wiederentdeckung — der schon Jahre zuvor von Fotografen beschriebenen ,.Beeindruckung* von licht-
empfindlichen Silberemulsionen durch Emissionen von Uranylsalzen (Henri Becquerels Autoradiographie,
Februar 1896) — wurde die Ionisation umgebender Luft (Heterolyse) als ein Kriterium fiir die Quellstirke
von Rontgenrohren und radioaktiven Priparaten benutzt. Erst in den 30er Jahren des 20. Jahrhunderts hat-
te man alle Wechselwirkungen mit dem Absorber (Heterolysen, Homolysen, Wiirmeiibertrag, Kernreak-
tionen etc.) quantifizierend erfasst. Der Begriff der Energiedosis (J/kg), welche die insgesamt im Absor-
ber wirksam gewordene Energie reprisentiert, ist die dafiir giiltige Grofle. Schon gegen Ende des 2. Welt-
krieges (in den Laboratorien des Manhattan Projects und jenen der Alliierten, z.B. Abb. 8.1.1/2, war man
sich bewusst, dass die Energiedosis mit einem Strahlengewichtungsfaktor bewertet werden muss, welcher
den linearen Energietransfer (keV pro Mikrometer) auf den Absorber entlang der Strahlungsspur wieder-
gibt. Dieser Bewertungsfaktor ist dimensionslos; fiir gering wechselwirkende Strahlung nimmt er den Wert
1 (Beta-, Gamma-, X-Strahlung) an, fiir schwere RiickstoBatome und Alphateilchen betriigt er z.B. 20 [4].
Die sich im Zuge der Strahlengewichtung ergebende Aquivalentdosis fiihrt aber immer noch nicht zu be-
friedigender Zusammenfiihrung strahlenbiologischer Beobachtungen nach Exposition einerseits und epi-
demiologischen Erkenntnissen (Hiroshima-, Nagasaki-, Uran-Bergarbeiter-Kollektiv, verschiedene medi-
zinische Therapie-Kollektive) andererseits. So wurde in den 70er Jahren des vergangenen Jahrhunderts ein
dimensionsloser Organgewichtungsfaktor eingefiihrt, mit welchem die Organéiquivalentdosen gewichtet auf-
addiert werden. Daraus resultierte als RisikokenngroBe die noch heute angewandte effektive Aquivalent-
dosis; sie wird wie die Aquivalentdosis in Sievert (1 Sv = 1 J/kg)) angegeben. Die natiirliche Strahlenexpo-
sition des Menschen betriigt — ausgedriickt in effektiver Aquivalentdosis — rund 2 mSv/Jahr (Abb. 8.1.1/3).
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Abb. 8.1.1/3: Natiirliche und zi-
vilisatorische Strahlenexposition “\e“exposition
des Menschen in effektiver Dosis

pro Jahr

Aufenthalt in Hausern

= Radon und
‘luo Zerfallsprodukte
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korperinnere
Bestrahlung (0,3 mSv) 27 %

kosmische Strahlung
(0,3 mSv)

terrestrische
Strahlung
(0,4 mSv)

effektive Dosis pro Jahr
A-Bomben, Tschernobyl (Mittelwerte)
Fallout (0,01 mSv + 0,015 mSv) 2,1 mSv natiirliche,
Technik, Forschung (< 0,01 mSv) 1,9 mSv zivilisatorische

kerntechnische Anlagen (< 0,01 mSv) Strahlung

Abb. 8.1.2/1: Schaltung eines
Geiger-Miiller-Zihlrohres; man
beachte den Arbeitswiderstand
(R) und die kapazitive Abkopp-

Impuls

Zahldraht
lung des Hochspannungs- vom K
Registrierteil /
| verstarker —  Zanler
Kapazitat

e

Spénnungsquelle
8.1.2 Detektion

Neben direkten radiolytischen Wirkungen auf Absorber (fotografische Emulsionen, Erzeugung von Lu-
mineszenzzentren in Mineralien [5], Polymerzerstérung ...) wurden in der Arbeitsgruppe von E. Ruther-
Jford zu Beginn des 20. Jahrhunderts die ersten gasgefiillten Zihlrohre entwickelt: das beriihmteste, das Gei-
ger-Miiller-Auslsezihlrohr, stammt aus dem Jahr 1928. Es entstand aus der Zusammenarbeit von Walter
M. Miiller (1905—-1979) und dem ehemaligen Rutherford-Mitarbeiter Hans Geiger (1882 —1945), welcher
u.a. 19121925 Leiter des Laboratoriums fiir Radioaktivitiit an der Physikalisch-Technischen Reichsan-
stalt in Berlin und danach bis 1929 Hochschullehrer in Kiel war [6].

Dieser iiber lange Zeit wichtigste Detektor der Kernwissenschaften besteht aus einem isoliert aufge-
spannten Zihldraht; eine gegeniiber dem Atmosphirendruck deutlich reduzierte Zahlgasatmosphiire (z. B.
Argon mit Spuren von niederen Halogenen bzw. Kohlenwasserstoffen) und ein (zumindest) innen leitfi-
higer Hohlzylinder umgeben ihn (Abb. 8.1.2/1). Im Falle der Endfenstervariante (Abb. 8.1.2/2) ist dieser
Zylinder z.B. mit Glimmerfolie an einer Deckfliche abgeschlossen, welche den Eintritt von Alpha- und

323



Abb. 8.1.2/2: Blick durch das Glimmerendfenster eines Geiger-Miiller-Zihlrohres im Betrieb

niederenergetischer Betastrahlung zur Registrierung gestattet. Die primir geschlagenen lonen (Heteroly-
seprodukte) werden im anliegenden, starken elektrischen Feld so beschleunigt, dass sie ihrerseits Sekun-
dér-, Tertidr-, ...-lonisationen, also eine lonisationslawine, auslésen. Der Gasmultiplikationsfaktor steht
dabei dem Verstirkungsfaktor des fotografischen Elementarprozesses (10° bis 10”) in nichts nach. Nach
Auslosung ist das Zihlrohr bis zu 100 Mikrosekunden unempfindlich, Tot- und Erholungszeit genannt, was
die maximale Zihlrate pro Sekunde auf den Reziprokwert beschrinkt.

Die Arbeitsgruppe um E. Rutherford hatte schon anlisslich der Streuexperimente von Alphateilchen an
schweren und leichten Atomkernen (Targetatomkernen), welche 1911 zur Entdeckung des Atomkerns und
1919 zur ersten kiinstlichen Elementtransmutation fiihrte ("JN(a., p)'iO + |p), ein weiteres Detektions-
prinzip angewendet, die Szintillation [7-9]: W. Crookes in England bzw. J. Elster und H. Geitel von der
..GroBen Schule” in Wolfenbiittel hatten sie unabhiingig voneinander 1903 entdeckt.

Schon E Soddy stellte in seinen 1908 gehaltenen Experimentalvorlesungen (,.Die Natur des Radiums* [10])
ein Spinthariskop zum Zwecke des Unterrichts vor. Im Wesentlichen bestand es aus einer Lupe, die es dem
akkomodierten Auge im Dunkeln gestattete, einen Zinksulfidschirm zu betrachten, welcher entweder mit
Alphateilchen beschossen wird oder mit einen Alphastrahler (z. B. [**°Ra]Radium) im ppm-Bereich dotiert
ist[10, 11].

Bei jedem Auftreffen eines Korpuskels werden einige Hunderttausend Lichtquanten erzeugt, welche sei-
nerzeit im Dunkeln mit dem bloBen Auge geziihlt wurden. So nimmt es nicht wunder, dass Hans Geiger,
welcher maBgeblich an den Rutherford’schen Untersuchungen in Manchester beteiligt war, buchstiblich
jede freie Minute an Tageslicht darauf verwandte, eine elektrische Zihlmethode zu finden.

Betrachtet man mit Hilfe einer Lupe ein radiolumineszentes, radiumhaltiges Leuchtzifferblatt einer alten
Weckeruhr oder einer heutigen Taucheruhr, so kann man den riiumlich wie zeitlich stochastischen Cha-
rakter der Radioaktivitit unmittelbar beobachten (Abb. 8.1.2/3) [12].

Mit der Nachkriegsverfiigbarkeit von Sekundirionenvervielfachern (Photomultipliern) quasi als kiinstli-
chem Auge und einem Verstirkungsfaktor von 10” Elektronen, ausgelost durch ein entsprechendes Photon
aus dem optisch angekoppelten Szintillationskristall (z. B. thallium-dotiertes Caesiumiodid) war nun auch
der Weg zur Spektrometrie frei (Abb. 8.1.2/4).

Wiihrend beim Geiger-Miiller-Auslosezihlrohr die Information tiber die Strahlenart und -energie beim Gas-
multiplikationsprozess verloren geht und nur mit Hilfe von Differenzbildung von nacheinander mit unter-
schiedlichen Absorbern (mechanische Diskriminierung) durchgefiihrten Messungen desselben Priiparates
miihsam rekonstruiert werden kann, sind die Signale des Szintillationsdetektors energieproportional dem
Primirprozess (Photoeffekt)(Abb. 8.1.2/5) mit Tot- und Erholungszeiten im Sub-Mikrosekundenbereich
[13]. Dies erdffnet die Moglichkeit, mit entsprechender Impulshohenanalyse (Multichannel-Analyzing,
MCA), neben der Intensitits- eine Energieachse aufzuspannen.
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80 ms

Abb. 8.1.2/3: Desintegration von ,.Einzelatomen™ im Blick: radiolumineszente, szintillierende Leuchtziffer eines Wek-
kers ([***Ra]Radiumaktivitit 170 Bq), mit Restlichtverstirkung in zeitlicher Abfolge (Ar = 40 ms) wiedergegeben
[10-12,61]

Abb. 8.1.2/4: Aufbau eines Szintillationsdetektors (vgl. [13])
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SZ GMZ

I: PB*-Strahler (z.B.**Na) 511 keV
I s 1'PBa 662 keV

Abb. 8.1.2/5: Gegeniiberstellung von Oszilloskopbildern der Ausgangssignale Szintillations- und Geiger-Miiller-End-
fensterzihlrohr bei Einwirkung unterschiedlicher Gammaenergien

8.2 Uran-, Radium-Zerfallsreihe

Das 1789 von M. H. Klaproth erstmals nidher charakterisierte Actinoidenelement Uran ist in seiner natiir-
lichen Isotopenzusammensetzung dominiert von [***U]Uran (Isotopenhiufigkeit 99,2742 %) und
[***U]Uran (Isotopenhiufigkeit 0,7204 %) [1]. [***U]Uran ist das primordiale Mutternuklid der (4n+2)-Zer-
fallsreihe, d. h., die Massenzahlen ihrer Glieder ergeben bei der Division durch 4 den Teilerrest 2. Aus his-
torischen Griinden wird hier von der Uran-Radium-Zerfallsreihe (Abb. 8.2/1) gesprochen. Uran kommt in
mineralischen Matrices in der Gréfenordnung 5-10 ppm (Gramm pro Tonne) vor.

Am auffilligsten in der Zerfallsreihe ist, dass ein gasférmiges Nuklid ([**?Rn]Radon, T, = 3,8 d) als Toch-
terprodukt enthalten ist. Dieses vermag, je nach Beschaffenheit der umgebenden Matrix, aus dem Fest-
korper in umgebendes Wasser bzw. umgebende Luft iiberzutreten. Das Radon-Atom erleidet eine Alpha-
umwandlung, das RiickstoBatom kollidiert mit umgebenden Molekiilen und wird z.B. zum hochgelade-
nen Kation ([*'*Po**]Polonium) in der Gasphase, was zum einen kathodische Elektrodeposition erlaubt,
zum anderen eine Abscheidung auf Aerosole der Umgebungsluft bewirkt.

Die Inhalation dieser nun mit [*??Rn]Radon-Folgeprodukten behafteten Aerosole und deren Deposition im
tracheobronchialen wie pulmoniren Teil der Lunge fiihren zur hochsten Exposition eines Organsystems
aus natiirlichen Quellen (Abb. 8.2/2 und Abb. 8.1.1/3). Wiihrend die Aufnahme von wenigen Becquerel
Uran und seinen radiogenetischen Tochtern noch zu einer moderaten jiahrlichen Belastung von rund
0,08 mSv effektiver Dosis fiihrt (1 Sv = 1 J/kg), so schliigt die permanente [Zzan]Radon-!’Folgeprodukt-
Exposition bereits mit rund 1 mSv pro Jahr zu Buche (siehe Abb. 8.1.1/3 und Abb. 8.2/2) (Ausgegangen
wird von 80 % Aufenthalt in Innenriumen; dort wird ein gegeniiber der AuBenluft (5...20 Bg/m?) erhoh-
ter Radonpegel von ca. 50 Bg/m® angenommen.). Radon und seine aerosolgetragenen Tochter sind damit
nach dem Tabakrauch das zweithdufigste Lungenkanzerogen [14].

Als erste dokumentierte Uran-Anwendung gilt die Verwendung der Farbkraft seiner Verbindungen in an-
tiken Glasmosaiken (Villa Cap Posilipo bei Neapel, 79 n. Chr.) mit einem Urangehalt der Glasmasse von
tiber einem Gewichtsprozent [15].

Klaproth’s Namensgebung orientierte sich am 1781 durch £ W. Herschel neu entdeckten Planeten, wel-
cher zunichst ,,Georgium Sidus® (zu Ehren George III.), dann nach dem griechischen Himmelsgott
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Naturliche Uran-238 Zerfallsreihe

~-Emission
Energie, keV
(Intensitat, %)*
41 4955 ( 0.063)
5 (0.0102)

]

v 63.28 ( 4.1)
v 9237 ( 2.42)
v 92,79 ( 2.39)

~4: 1001.03 ( 0.837)
v: T766.38 ( 0.294)

4 945.91 ( 0.034)
4 53.20 ( 0.123)

v 67.67 ( 0.373)

v 186.21 ( 3.59)

A 511 ( 0.076)
keine +-Strahlung

v 351.93 (35.1/37.6)
4 295.22 (18.2/19.3)
y: 24200 ( 7.12/7.43)

v 609.31 (44.6/46.1)

v 1764.49 (15.1/15.4)
~y: 1120.29 (14.7/15.1)

y: 1238.11 ( 5.78/5.79)
v: 2204.21 ( 4.98/5.08)
v T99.7 ( 0.0104)

41 799.7 ( 0.021)

v:  46.54 ( 4.25)

keine 4-Strahlung
v 803.10 (1.22%107%)

*y-Emission: absolute Intensitit pro 100 Zerfille/im Gleichgewicht; **a-, F-Zerfall: Intensitit pro 100 Zerfille
Halbwertzeit langlebiger Isotope: fett, Halbwertzeit Isotope im Gleichgewicht: normal

Edelgas: _. ~-Emission Referenzlinien: fett; Stand der Daten: Ende '06 , Version: 4.1, Feb 2007
(© 2007 ISuS, all rights reserved; Entwurf & Design: ISuS |, D-83722 Schliersee, Postfach 102;

Abb. 8.2/1: Uran-Radium-(4n +2)-Zerfallsreihe [2]
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i o . . Abb. 8.2/2: Interne Strahlenexpo-
Radionuklide im menschlichen Kérper sition des Menschen: Quellstirke:
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Abb. 8.2/3: Uranapothekerglas aus
Wien im Kunst- und UV(A)-Licht
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Abb. 8.2/4: Bergbaumedaille aus
Uran (1956, Zweitprigung):
Avers und Revers

(Durchmesser = 40 mm, m = 58 g)
[21, 27, 62]




»Uranus™ benannt wurde. Der Elementname Uran setzte sich schlieBlich gegen die Bezeichnungen . Her-
schel” und ,.Klaprothium™ bzw. ,.Klaprothianum* durch. Der weiten Verbreitung seiner farbkriiftigen Ver-
bindungen taten diese Streitigkeiten keinen Abbruch (Abb. 8.2/3 und Abb. 8.6.3/1).

Klaproth’s Reduktionsversuche fiihrten nur zu einer schlecht definierten. nicht-stochiometrischen Oxid-
stufe. Erst 50 Jahre spiiter stellte sich mit Hilfe des inzwischen verfiigbaren Reduktionsmittels Kalium-
Metall (Entdeckung 1807, durch H. Davy) unter einer Schutzschmelze von Kaliumchlorid der gewiinsch-
te Erfolg ein (E. M. Péligot [16]).

Metallisches Uran (vgl. Abb. 8.2/4) fand Aufmerksamkeit als Stahlveredler (Versuchsrohre schwerer Ge-
schiitze, 1898 [17]) und spielte eine prominente Rolle beim Haber'schen . Griff in die Luft™ (,,Uranpatent™
DRP 229126 aus dem Jahre 1909) als heterogener Katalysator in der Entwicklung der Ammoniaksynthe-
se (1909) [18]. Die Pyrophorie, welche die Bearbeitung von Uran erschwert, wurde in Ferro-Uran-Legie-
rungen zunichst als Ziindstein und Anziinder von Docht- und Gaslampen verwendet: 1903 wurden wegen
zu hohen Abriebs durch Cer-Eisen (Nebenprodukt der Thoriumgewinnung) diese Legierungen abgeldst.
Bereits 1893 wurde allerdings die Verwendung von Uran fiir Ziindvorrichtungen mit dem Anspruch pa-
tentiert ,,.Verwendung von Kohlenstoffuran fiir Ziindvorrichtungen bei Gasanziindern, Spielzeugen fiir Kin-
der und dergl. in der Weise, dass durch Schlagen oder Reiben mittelst eines harten Korpers lebhafte Fun-
ken hervorgerufen werden.” [19].

Auf dieser Basis arbeiteten nicht nur militirische Leuchtspurgeschosse. Leuchtbomben und Brandsiitze,
sondern man stofit auf eine bemerkenswerte Anmerkung von Albert Speer, die auf eine wiihrend des zwei-
ten Weltkrieges bedeutsame nicht-nukleare Verwendung hinweist:

WAm Sommer drohte infolge der Sperrung unserer Wolfram-Importe aus Portugal eine kritische Lage fiir
die Produktion der Hartkern-Munition. Ich ordnete daraufhin die Verwendung von Urankernen fiir diese
Munitionsart an. Die Freigabe unserer Uranvorrdte von etwa 1200 Tonnen zeigt, daf3 der Gedanke an ei-
ne Produktion von Atombomben im Sommer 1943 von meinen Mitarbeitern und mir aufgegeben worden
war.* [22].

Eine numismatisch-radiologische Kuriositit sind die beiden 1956 aus einheimischem Uran geprigten Me-
daillen der Eisenwerkgesellschaft Maximilianshiitte AG, Sulzbach- Rosenberg. F. Kirchheimer bemerkt zu
den je bis zu 60 Uran-Abschligen:

WAls Miinzmetall hat das Uran keine Zukunft, da seine Oberfliiche einer unschinen Oxvdation unterliegt
und mehrere Eigenschaften des Elements den Prigevorgang sehr schwierig gestalten® [21-24].

Die schon von Klaproth erkannte Farbkraft von Uran- und Uranylverbindungen fiihrte 1855 zur Griindung
der k. k. Uranfabrik in Joachimsthal, wo auf die jahrhundertealte Silberbergbautradition die Uran-, Radium-
Produktion und Radon-Anwendung folgt.

Eine Analyse der Isotopenzusammensetzung von 115 Uranglasproben ergab in der Uberzahl der unter-
suchten Chromophore einen Verschnitt von Natururan mit abgereichertem Uran, was sie allesamt als Pro-
dukte ausweist, die nach dem zweiten Weltkrieg erschmolzen wurden [25-27].

Ein weiterer Charakterisierungsaspekt ist, dass seit Anwendung der Farbkraft des Urans bzgl. der radio-
genetischen Tochter [**°Ra]Radium mehr oder minder dekontaminierte Farbkorper zum Einsatz kommen.
Umdruckvignetten promenieren im Bereich der Gammaoberflichendosisleistung und enthalten entspre-
chend einen hohen Anteil an Folgeprodukten der (4n+2)-Zerfallsreihe (z. B. Uranschwarz, Schlaggenwald
— heute Horni Slavkov).

Bei der Untersuchung von rund 30 unterschiedlich dekorierten uranglasierten Fliesen fiel eine Probe (Abb.
8.2/5) dahingehend auf, dass ein visuell vom braunen Uranoxidchromophor kaum zu unterscheidender in-
aktiver Ersatzstoff zum Einsatz gekommen ist [27]. Wiedergegeben ist auch die digitale Autoradiographie
des Belegstiicks (MWPC/MICAD), auch eine die Schwermetallabsorption des Uranauftrags dokumentie-
rende Rontgenographie. Mit Rontgenfluoreszenzanalyse (EDX) erweist sich der Ersatzstoff (ihnlich brau-
ner Farbkérper) als Eisenoxidstufe.

Die UV-Fluoreszenz des matrix-eingebetteten Uranylkations ist weithin bekannt; sie zeichnet verantwort-
lich dafiir, dass sich die Familie Becquerel — iiber mindestens zwei Generationen hinweg — mit Uranyl-
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verbindungen befasste (Abb. 8.2/3 und Abb. 8.6.3/1). UV-Fluoreszenz tritt bei Gebrauchs-, insbesondere
Lichtschutz- und Zierglas ebenso auf wie in Bijouteriewaren. Weit weniger bekannt ist, dass die Stimula-
tion von Uranyl-Lumineszenz durch X-Strahlung (U, > 100 kV) in den frithen Tagen der Réntgenanwen-
dungen fiir uranhaltige Leuchtschirme und in Form Uran-impriignierter Fluoreszenzfolien herangezogen
wurde (Abb. 8.2/6 links).

Vereinzelt gibt es noch Entladungsréhren. bei welchen neben anderen farbwirksamen Effekten wie Total-
druck, Spannung, Restgas auch die Glaszusammensetzung (Einfiigen von Uranglasbestandteilen) variiert.
[hre Verwendung in Experimentalvortriigen fiihrte zur Stimulation der Uranylfluoreszenz durch Gasentla-
dungen bzw. Reibungselektrizitit und damit zu vollig neuen Anwendungsbereichen [28]. Bei bestim-
mungsgemiillem Rohrenbetrieb erfolgt intensive Fluoreszenzstimulation der Uranglasteile durch die Gas-
entladung (siche Abb. 8.2/6 rechts).

Abb. 8.2/5: Mit UO,_, neben
dem inaktiven Ersatzstoff Fe O, -
Chromophor glasierte Fliese
(20x 20 em?), Gamma-Oberfli-
chendosisleistung = 500 nSv/h
(links; digitale Autoradiographie
(MWPC) rechts [24])

Abb. 8.2/6: Links: X-Stimulierte Uranyl-Lumineszenz eines geiitzten Uranglases (Urangehalt ca. 0,2 Gewichtsprozent:
Anodenspannung = 250 kV (Rontgentherapierdhre mit W-Anode))
Rechts: Gasentladungsrohren mit Uranglasteilen im Betrieb (U = 10 kV) |27, 28]
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8.3 Thorium-Zerfallsreihe

Das mit seinen Folgeprodukten mehr oder minder im radiogenetischen Gleichgewicht befindliche pri-
mordiale Mutternuklid [***Th]Thorium (T, , = 1,405 x 10" a, natiirliche Isotopenhdufigkeit 100 %) scheint
in Objekten mit unterschiedlicher radiotoxikologischer Bewertung auf; in mineralischen Matrices tritt es
uns ubiquitir mit rund 20 ppm (Gramm pro Tonne) entgegen. Die Thorium-Zerfallsreihe stiitzt sich auf
Glieder mit Massenzahlen, die durch 4 teilbar sind; man spricht auch von der 4n-Reihe (Abb. 8.3/1). Bei
der Reindarstellung von Thoriumverbindungen werden simultan je zwei [>**?**Th] Thorium- von zwei Ra-
diumisotopen ([******Ra]Radium) chemisch getrennt; dies fiihrt dazu, dass mit Ermittlung des Nuklidvek-
tors der Zeitpunkt der Abtrennung (sofern er weniger als 45 Jahre zuriickliegt) mit hinreichender Genau-
igkeit bestimmt werden kann, was u. U. Herkunftssaussagen erlaubt. Mit [?*°Rn]Radon enthilt die 4n-Zer-
fallsreihe ein weiteres Glied, das auf Grund seines gasférmigen Charakters je nach Matrixbeschaffenheit
exhalierend zu Nichtgleichgewicht Anlass geben kann.

Gerade beim Thorium und seinen Verbindungen kommt es durch ihre ausgepriigten Eigenschaften zu ei-
ner breiten nicht-nuklearen Verwendung, die vom Auer’schen Gliihstrumpf (Gasgliihlicht) iiber lunkerfreie
Legierungen im Turbinen- und Flugzeugbau bis zum Tonen von Fotografien usf. reicht. Andererseits spielt
die Aufkldrung der 4n-Zerfallsreihe eine prominente Rolle in der Friihgeschichte der natiirlichen Trans-
mutation; Grund genug, sich mit Herkunft und Verbreitung von Thorium auseinander zu setzen [29].

Die Elementbezeichnung ,,Thorium®, benannt nach dem skandinavischen Gott Thor, wurde erstmals 1815
von J. J. Berzelius fiir ein neues Metall vorgeschlagen. Es entpuppte sich jedoch zwei Jahre spiter als Yttri-
umphosphat. Im Jahre 1828 entdeckte er in einem Mineral (Thorit) der norwegischen Insel Lévon schlie3-
lich das Element Thorium. Die lonisationswirkung von Z = 90 Thorium und seinen Verbindungen wurde
gleichzeitig und unabhingig voneinander durch G .C. Schmidt (Publikation vom 1.4.1898) und M. Curie
(Publikation vom 12.4.) entdeckt, wobei Ersterer in der Folgezeit eine Verkniipfung dieser Phinomene mit
dem relativ hohen Atomgewicht — in Analogie zum Uran — vermutete. Ernest Rutherford konnte wihrend
seiner Zeit an der McGill-Universitit in Montréal (1898 —1907) in einer Reihe genialer Experimente die
Radiogenetik der Thoriumtéchter schrittweise aufkldren. Der erfolgreiche préparative Schliissel waren Stu-
dien zur Emanation von Thoriumdioxid sowie der mathematische Apparat zur Behandlung der radiogene-
tischen Gleichgewichtsverhiltnisse. Dreifiig Jahre spiter erinnert der zum Baron ernannte Lord Rutherford
of Nelson in seinem Wappen nicht nur an seine Schulstadt in Neuseeland (Darstellung von Kiwi und Ma-
ori), sondern ebenso an Hermes Trismegistos, den ,,Propheten der alten Alchemie™ (,,coat of arms™, Abb.
8.3/2). Ein Radiochemiker wird bemerken, dass das Wappen auch die stilisierte Version der Aktivititskur-
ven von Mutter- und Tochternukliden enthilt [55, 59].

Rutherford klirte auf, dass es sich bei der in der Umgebung von Thoriumverbindungen ,.erregten Radio-
aktivitit um niedergeschlagene Emanationsprodukte handelt (Abb. 8.6.5/2), welche luftverfrachtbar und
an Kathoden abscheidbar sind.

It will be observed that radioactivity is produced on the plates some distance away from the thorium oxi-
de, and is roughly proportional to the emanation-current at the plate. We may conclude from this experi-
ment that the radioactivity is, in some way, due to the ,,emanation” or something that accompanies it, but
not caused by direct action of radiation from thorium oxide.* [31]

Aus diesen Untersuchungen heraus wurde die ,,Rutherford’sche Thoriumkuh® entwickelt, welche in unter-
schiedlichsten Bauformen [2'?Pb]Blei aus der Gasphase iiber Thoriumdioxid abscheidet (Abb. 8.6.5/1).
Wird Platin als Kathodenmaterial herangezogen, so ist das iiberwiegend in Bereichen hoher Feldstirken
abgeschiedene trigerfreie [>'’Pb]Blei (T, = 10,6 h) als hochgeladenes Kation iiber die Gasphase einfach
zuginglich (Abb. 8.6.5/2). Daraus zog u.a. Otto Hahn Nutzen, als er damit intensiv die ultramikrochemi-
schen Verhiltnisse an der Grenzfliche Ionenkristall — Elektrolyt trigerfrei untersuchte [32], was schlieB3-
lich in der Aufstellung des Hahn’schen Fillungssatzes gipfelte:

»Ein in beliebiger Verdiinnung vorliegendes Ion wird an einen Niederschlag dann stark adsorbiert, wenn
dieser einer dem lon entgegengesetzte Ladung tréigt und die nach der Adsorption entstandene Verbindung
in dem gegebenem Losungsmittel schwer loslich bzw. wenig dissoziierbar ist.* [33]
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Naturliche Thorium-232 Zerfallsreihe

Halbwerts- Isotope a-Zerfall A-Zerfall ~-Emission
zeit Zertallsart Energie, MeV Energie, MeV Energie, keV
tia Verzweigung, % | (Intensitit, %)™ | (Intensitit, %)** (Intensitit, %)°

1.405+10'y 227 a: 4.0123 (78.2) v 6381 ( 0.263)

100 | o a: 3.9472 (21.7) v 140.86 ( 0.021)
5.75 y 28Ra 3 0.039 (40) |y 1342 ( 1.6)
100 | 3 3 0.013 (30) v 162 ( 0.72)
6.15 h 2Ac B: 1.158 (20.9) | 911.20 (25.8)
100 | 3 3: 1731 (11.66) | 4: 968.97 (15.8)
3: 2069 ( 86) |4 338.32 (11.27)
B: 0.59 ( 8.0) |~ 964.77 ( 4.99)
3: 1.004 ( 5.92) |4: 463.00 ( 4.40)
B: 0974 ( 5.1) |4 794.95 ( 4.25)
1.9131 y 28Th a: 54232 (72.2) v 84.37 ( 1.22)
100 | a: 5.3404 (27.2) 7 215.98 ( 0.254)
o 5.221 (0.420) v 13163 ( 0.130)
3.66 d 24Ra a: 5.6854 (94.92) v 240.99 ( 4.10)
100 | a: 5.4486 ( 5.06) y: 292,70 ( 0.0062)
55.6 s 20Rn a: 6.2881 (99.89) v 549.73 ( 0.114)
100 | « a: 5747 ( 0.114)
0.145s 216pg a: 6.7783 (100) v 804.9 ( 0.0019)
100 | o
10.64 h 22py, 3: 0.335 (825) |y 238.63 (43.3)
100 |4 - #: 0.574 (12.3) v 300.09 ( 3.28)
F: 0159 ( 5.17) |4 11518 ( 0.592)
60.55 m 212Bj a: 6.0508 (69.91) v 39.86 ( 1.06)
35.04  64.06 | a: 6.0809 (27.12) v 288.20 ( 0.337)
3: 2.248 (55.46) | y: T27.33 ( 6.58)
a/ NG B: 1521 ( 4.36) | 4 1620.50 ( 1.49)
3.053 m 23?Tl 2{1&{’0 a: 8.785 (100) keine y-Strahlung
0.298 pis | 100 100 B: 1.80 (48.7) | : 2614.53 (35.64)
AN Sa 3129 (24.5) |y 583.19 (30.72)
B: 152 (21.8) |4 510.77 ( 8.13)
B:1.04 (39) |74 860.56 ( 4.465)
stabil 29Pb

*~y-Emission: absolute Intensitit pro 100 Zerfille/im Gleichgewicht; **a-, F-Zerfall: Intensitit pro 100 Zerfille
Halbwertzeit langlebiger Isotope: fett, Halbwertzeit Isotope im Gleichgewicht: normal
Edelgas: , ~-Emission Referenzlinien: fett: Stand der Daten: Ende '06 , Version: 4.1, Feb 2007
(€) 2007 ISuS, all rights reserved; Entwurf & Design: ISuS , D-83722 Schliersee, Postfach 102;

Abb. 8.3/1: Thorium-(4n)-Zerfallsreihe [2]
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Abb. 8.3/2: Oben: Behandlung eines sikularen radio-
genetischen Gleichgewichtes e
Unten: Lord Rutherford of Nelson (coat of arms, 1931)
Motto: ,,primordia quaerere rerum* — ,,Suchen nach

dem Ursprung der Dinge* [30, 52] 6 ><

L=]

/c,
\

So konnte z.B. problemlos durch geeignete nicht-stochiometrische Ansitze der Silberhalogenidfillung
bzw. durch Wahl des Zeitpunktes der Tracerzugabe aufgeklirt werden, ob und in welchem Umfang Halo-
genid-Anionen fiir die Oberflichenladung des Fillungproduktes verantwortlich zeichnen (Abb. 8.6.6/2)
oder der Anteil einer Mitfillung von Okklusion geschieden werden [34, 35]. Wohlgemerkt geschah dies
erstmals, als noch nicht einmal Klarheit iiber die Struktur von lonenkristallen bestand (A. Lottermoser 1905;
K. Fajans, K. Beckerath 1921). Die Wegsamkeit [**’Rn]Radon Emanation/Exhalation aus pulverformigem
Thoriumdioxid hiingt empfindlich von der Wasserhaltigkeit des Priparates ab, ein Effekt, womit die auf-
tretende Sittigungsaktivitit von gealterten Thoriumkiihen regeneriert werden kann.

Die ersten Versuche, Thoriumdioxid als Glasbestandteil zu verwenden, gehen auf E. Berger von den Je-
naer Glaswerken zuriick. Den Anstof} jedoch, die Glaskataloge um optisches Thoriumglas zu erweitern,
l6sten die Patente von L. W. Eberlin und G. W. Morey, Mitarbeiter von Eastman Kodak, New Jersey, in der
zweiten Hiilfte der 30er Jahre aus [36].

Beide waren auf der Suche nach silicatarmem bzw. -freiem Glas, welches bei einem Brechungsindex (n,)
von iiber 1,65 eine relativ hohe Dispersionszahl (Abbe’sche Zahl > 50) aufweisen sollte.

Es wurden optische Glasproben erschmolzen, welchen zwischen 9 und 41 Gew. % Thoriumdioxid zu Grun-
de lag, um so auch extreme optische Eigenschaften zu erreichen.

Der Thoriumdioxidgehalt lag, wie die Auswertung einer Reihe von Patentschriften jener Zeit durch G. Mei-
nicke ergab, typischerweise zwischen 10 bis 20 Gew. %, entsprechend einem Thoriumanteil von 8,9 bis
17,7 %.

So berichtet M. Faulstich u. a. iiber das Fiinfstoffsystem der Oxide von Bor-Lanthan-Tantal-Niob-Thorium
(B,0;-La,0,~ThO,-Ta,0,-Nb,05), innerhalb welchem es der Autorin in kleinen Glasgebieten unter
gleichzeitiger hoher chemischer Stabilitit der Produkte gelang, hdchste Brechungen (1,91 ... 2,00) bei ho-
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hen Dispersionszahlen (40 ... 34) zu erreichen [37]. Uber hochwertige Kameraobjektive (Leica; Summi-
cron und Summitar) bis hin zur aktuellen Glasfasertechnologie und Nachtsichtgeriten scheint bis dato ne-
ben konservatorischen Objekten Thorium in der angewandten Optik auf.

Eine umfangreichere Verwendung von Thoriumlegierungen ist mit der aufkommenden Flugzeug-, Raum-
fahrt- und Turbinenindustrie zu verzeichnen, welche auf der Basis von Aluminium-Magnesium-Thorium-
legierungen (< 4 Gew. %) bis heute Sonderbauteile fertigt, die wir in den Objektsammlungen von Tech-
nikmuseen finden.

Die spezielle Anwendung der Thorierung von Kathoden-Gliihdrihten, also der Intensivierung des Edison-
Effekts, geht auf Auer von Welsbach, den Erfinder des gleichnamigen, im Schiffsbedarf weit verbreiteten
thoriumhaltigen Gasgliihstrumpfes zuriick. Die Oberflichenthorierung von Metallen reduziert die Elektro-
nenaustrittsarbeit des Systems, so z. B. im Falle von Wolfram von 4,5 eV bis auf 2,7 eV; die Austrittsarbeit
von Thoriummetall dagegen betriigt 3,4 eV.

Zahlreiche Vorschriften sind bekannt, einen emissionsstimulierend wirkenden Thoriumzusatz in Gliih-
driihte ein- bzw. aufzubringen, seien es reduktive Verfahren oder Kathodophoresen [38].Trotz mancher the-
oretischer Ansitze zur Deutung des Effekts [39] jedoch stehen detaillierte mechanistische Untersuchun-
gen.-z.B. unter Anwendung des Instrumentariums der modernen Oberflichenanalytik aus, um Aussagen
iiber die Oberflichen-/Bulk-Zusammensetzung dieser bindren und terniren Legierungen zu machen.

Als Grund fiir den Thoriumeinsatz werden u. a. die Steigerung der Elektrodenemission, die bessere Licht-
bogen-Ziindung und -Stabilitit sowie eine lingere Lebensdauer gegeniiber reinem Wolfram angegeben. Der
Thorierungsanteil wird in Gewichtsprozent Thoriumdioxid ausgedriickt und variiert je nach Elektroden-
typ zwischen 0,35-4,20 %.

Die [**?Th]Thorium-Aktivitit liegt bei dem am hiufigsten eingesetzten Elektrodentyp WT 20 im Bereich
von einem Kilobecquerel pro WIG-Elektrode (Wolfram-Inertgas-Schweilielektrode).

Der Einsatz erfolgt beim so genannten Wolfram-Schutzgasschweillen, wobei ein Lichtbogen zwischen der
nichtabschmelzenden Wolfram-Elektrode und dem Werkstiick brennt. Die strahlenhygienische Betrachtung
schlieBt im Falle der thorierten Schweiflielektroden neben der dominierenden Schmauchexposition (Inkor-
poration von SchweiBrauch) die Beriicksichtigung der Bestrahlungssituation im Zuge der Lagerung und
des weiteren Umganges ein [40].

Bei einer Bewertung der Bestrahlungssituation von thorierten Wolframschweielektroden sind nicht nur
die Gamma- und Réntgenemission von Thoriumisotopen und ihrer ggf. nachgewachsenen Folgeprodukte
zu beriicksichtigen. Im Energiebereich von 58 —70 keV ist zusitzlich mit Emission charakteristischer Ront-
genfluoreszenzstrahlung des Wolframs zu rechnen [29, 40].

WIG-SchweiBelektroden sind als radiometrische Demonstrationsobjekte sehr geeignet und auf Grund ih-
rer weiten Verbreitung leicht erhiltlich.

8.4 [*“K]Kalium

AuBer den Gliedern in den Zerfallsfamilien Uran-Radium (4n+2) und Thorium (4n) wurden an zwei wei-
teren Elementen ,,Becquerelstrahlen” festgestellt: Kalium (Abb. 8.4/1) und Rubidium. Diese beiden schwe-
ren Alkalimetalle sind bereits 1895 J. J. Thomson bzgl. eines kontinuierlich emittierten Dunkelstroms auf-
gefallen [41].

Als Entdecker der atomaren Natur der Kalium- und Rubidiumstrahlen im Jahr 1906 gelten N. R. Campbell
und A. Wood [42]. In weiteren Untersuchungen zeigten Campbell und Kollegen mit elektrischen und mag-
netischen Feldern den Beta-Charakter der Strahlen. Fiir eine Atomeigenschaft sprach auch, dass der Kali-
umgehalt verschiedener Salze mit deren Ionisation- und fotografischen Wirkung (Autoradiographie) kor-
relierbar war. Diese Analogien mit der Strahlung der ,,eigentlichen* Radioelemente lieen die Bezeichnung
»radioaktiv* schlieBlich zuldssig erscheinen, obwohl keine gasférmige Emanation nachgewiesen wurde.
Zwar waren die Atomgewichte nicht prominent, aber doch die Atomvolumina auffallend, so dass man Letz-
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Abb. 8.4/1: Zerfallskanile von primordialem [**K]Kalium.
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tere als Voraussetzung fiir Radioaktivitit akzeptierte ... Diese Angaben standen vielen Einwiinden offen.
Elster und Geitel zeigten, dass es durch fraktionierte Kristallisation beliebiger Kaliumsalze nicht gelingt,
eine Zu- oder Abnahme der Strahlungswirkung der Préparate zu erzielen, dass die Radioaktivitiit also we-
der Verunreinigungen noch Umwandlungsprodukten zugeschrieben werden kann:

» Wenn auch bis jetzt nur eine teilweise Analogie in dem Verhalten der Strahlung des Kaliums und Rubidi-
ums zu der typischen Radioaktivitiit nachweisbar gewesen ist, so diirfte doch schon allein das Vorhanden-
sein einer durchdringenden Strahlung dafiir sprechen, daf3 auch bei den beiden Alkalimetallen Auferun-
gen der Atomenergie vorliegen.“ [43]

Die Selbstabsorption der [*’K]Kaliumstrahlung lisst sich sowohl mit Geiger-Miiller-Endfenster-, wie
Tauch- sowie Proportionaldetektoren bestimmen [44]. Mit Hilfe von digitaler Autoradiographie (RPL) las-
sen sich in GroBfliachenproben abgetrennte Salzschiittungen simultan radiometrieren (Abb. 8.4/2).

Es ist zunichst wohl nicht leicht gefallen, Halbwertszeiten von jenseits 10° Jahren der Kaliumradioakti-
vitit zuzuschreiben, wie Hevesy 1935 erinnert:

. Handelt es sich aber um eine Atomart, die eine Halbwertzeit von vielen Millionen von Jahren hat, wie wir
das von 40K anzunehmen haben, so versagt auch das Hilfsmittel der langen Einwirkung von Neutronen,
denn auch der lingste Laboratorienversuch ist verschwindend kurz, mit der genannten ungeheuren Zeit-
spanne verglichen. Im Laboratorium lésst sich das 40K deshalb nicht darstellen, anders im Kosmos ... Wir
haben demnach anzunehmen, dass die Radioaktivitiit des Kaliums dem in einem priiterrestrischen Zeitraum
entstandenen radioaktiven Isotop 40K zuzuschreiben ist ... Uber die Ursachen der Radioaktivitiit des Ka-
liums sind seit ihrer Entdeckung durch Campbell im Jahre 1907 viele Ansichten gediufiert worden, wovon
die von L. Meitner (18)[[45]] geciuflerte eine besondere Hervorhebung verlangt. Ihre Uberlegung fuft auf
Betrachtung iiber isobare Atomarten ... wie z. B. 40Ar und 40Ca. * [46]

Es war schon schwieriger, eine Zuordnung zum betreffenden Kalium-Isotop zu finden. Nach dem Prinzip
der idealen Destillation von Kalium-Metall gelang es Georg von Hevesy gemeinsam mit Marie Logstrup,
1927 bzgl. der Radioaktivitiit angereicherte Fraktionen zu erhalten, auch wenn sie sie filschlicherweise zu-
nidchst noch ,,K41* zuschrieben [47, 48].

Das Radioisotop [*’K]Kalium kommt zu 1,17 Atompromille im natiirlichen Isotopengemisch vor
([PK]Kalium 93,2581 %, [*'K]Kalium 6,7302 %, beide stabil); es zerfillt in die Isobaren [*’Ar]Argon und
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[*'Ca]Calcium (Abb. 8.4/1,[1]). Ein erwachsener Mensch enthilt rund 4000 Bq [*’K]Kalium (entsprechend

247 Gramm Kaliumchlorid, vgl. Abb. 8.1.1/3, 8.2/2)

Der Verordnungsgeber hat wohlweislich [*’K]Kalium weiterhin nur maBvoll im Regelwerk bedacht; die
durchdringende Gamma-Emission und die Beta-Gamma-Stimulation der Matrixrontgenfluoreszenz durch
[*"K]Kalium gibt jedoch genug Anhalt zur Objektcharakterisierung (Abb. 8.4/3).

Kaliumbromid

0,6 mm 1, mm || 2,8 mm E | 3,4 mm
184’ counts - 247’ counts || 257’ counts..;” 82267 counts

3,9 mm

1,7 mm 4,5 mm & B
267’ counts

256’ counts | |270° counts

262’ counts

Abb. 8.4/2: Dokumentation der Selbstabsorption von Kaliumbromid-Schiittungen mit Hilfe von digitaler Autoradiogra-
phie (MWPC) mit je einer quarternierten Probenschale (@ = 201 mm, t,; = 1200 min, @ markierter ROIs = 54 mm); an-
gegeben sind jeweils im Uhrzeigersinn ansteigende Schiitthéhen und Nettoziihlraten [ 1000 counts] [57]

Abb. 8.4/3: Links: Bleikristallaschenbecher (Prag, m =989 ¢, @ = 12,5cm, h=5,5 cm)
Rechts: Ausschnitt Emissionsspektrum dieses Objekts
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8.5 Nuklidgeneratoren

Fiir den Fall, dass kurzlebige Radionuklide benétigt werden, etwa zum Zweck diagnostischer bzw. thera-
peutischer Zwecke der Nuklearmedizin oder Traceranwendungen in Technik und Umwelt, werden so ge-
nannte Nuklidgeneratoren herangezogen [3, 35, 59].

Ihr Grundprinzip geht auf Ernest Rutherford’s ,Isotopenkuh™ (vgl. Abb. 8.3/2) zuriick. Ein moglichst lang-
lebiges Mutternuklid produziert eine radiogenetische Tochter, welche von der Mutter mit méglichst ho-
hem Dekontaminationsfaktor getrennt werden kann. Nach dieser Nuklidseparierung wiichst das Tochter-
nuklid neben der Mutter nach; das separierte Tochternuklid kann seinem Bestimmungszweck zugefiihrt
werden und zerfillt dabei entsprechend seiner relativ kurzen Halbwertszeit in einen stabilen oder zumin-
dest doch extrem langlebigen Enkel.

Fiir die Nuklidtrennung stehen prinzipiell alle physiko-chemischen Trennprozesse offen, wobei sich Fest-
korper-Gasphasen-Trennungen, Separierungen an lonenaustauschersiulen und Solventextraktionen be-
sonders bewihrt haben.

8.6 Experimente

Vv 8.6.1 Bunkenzahler . oo aami i i m ey e s e i e s o v A air s romieee 37
V8.6.2 Polymerzerstérung als Beispiel fiir Radiolyse . ................................ 339
V8.63 Sammlung und Charakterisierung von Uranmineralien, uranhaltigen

Glasernund Glasuren ... ... ...t 340
V 8.6.4 Deposition von [***Rn]Radon-Folgeprodukten ...................c.cc.coviuo... 342
V 8.6.5 Aufbau einer Rutherford’schen Thoriumkuh zur trigerfreien

Gewinnung von [22PBIBIei .. ..ottt 343
V 8.6.6 Traceranwendung: Charakterisierung der Oberflichenladung

von AgX (X=CIL Br)-Niederschlidgen . .......... ... . ... 345
V 8.6.7 RiickstoBtrennung von [P TIThallium ... ... ..ot 348
V 8.6.8 Selbstabsorption und ,,unendlich dicke Schicht™ .............................. 350
V 8.6.9 Nuklidgewinnung und Identifikation mit Bahndetektor von [**’Rn]Radon (Thoron) .. 352
V 8.6.10  Nuklidgewinnung und Identifikation iiber Halbwertszeit von ['"*"Ba]Barium . ...... 354

V 8.6.1 Funkenziihler

Sachinformation:
Funkenziihler (Abb. 8.6.1/1) dienen zum optischen und akustischen Nachweis von Strahlenarten mit ho-
her Spurcharakteristik, d. h. intensiver Wechselwirkung (hohe Energiedeposition) entlang ihres Weges in
Materie. In Gasen werden dabei Radikale und lonen gebildet, wobei der Nachweis Letzterer relativ ein-
fach durch Beobachtung von
Funkeniiberschligen zwischen
Elektroden im Ziihlgas Luft bei
angelegter Spannung gelingt.

Abb. 8.6.1/1: Funkenziihler;
markiert ist der Ausschnitt der
fotografischen Aufzeichnung
fiir Abb. 8.6.1/2

337



Arbeitsmaterialien:

Geriite:
Funkenzihler Nr. 09012.00 Fa. Phywe Systeme GmbH, Hochspannungsnetzgerit 0— 10 kV

Chemikalien:

Bauartgepriiftes Alphapriparat z. B. [**' Am]Americium,
Alpha-Beta-Gamma-Priparat z. B. [***Ra]Radium,
Brennspiritus,

Einwegwischtiicher,

lod-Iodkaliumpapier (Ozonreagens)

Sicherheitsvorschriften:
Zum Schutz bei versehentlicher Beriihrung muss die Metallnetzelektrode mit dem geerdeten Minuspol
der Hochspannungsquelle verbunden werden.

Versuchsdauer:
5 Minuten

Durchfiihrung:

Der Funkenzihler wird an das Hochspannungsnetzgeriit angeschlossen; dabei wird der geerdete Minuspol
mit der Drahtgitterelektrode, der Zihldraht mit dem Pluspol (3—7 kV, =) verbunden.

Bei Anniherung einer geeigneten Alphaquelle an die Netzelektrode entstehen ab einer Spannung von
3-4 kV akustisch wahrnehmbare Funken (Abb. 8.6.1/2). Sollte der Zihldraht durch mechanisches Reini-
gen (Einwegwischtuch mit Brennspiritus getrinkt) nicht mehr ,,reaktivierbar* sein, so wird er verworfen
und kann aus der im Boden der Apparatur befindlichen Vorratsrolle ersetzt werden.

Entsorgung:
Keine

Beobachtung:

Die Variation des Abstandes Alphaquelle — Metallgitterelektrode und die der angelegten Gleichspannung
ergibt, dass sich mit Vergrolerung des Abstandes die Anzahl der Funkeniiberschlidge erheblich verririgert,
mit Unterschreitung einer Grenzspannung (3—4 kV) iiberhaupt nicht mehr auftritt. Das Einbringen eines
Papierabsorbers zwischen Metallgitterelektrode und Alphaquelle beendet die Funkenbildung schlagartig.
Letztere Beobachtung gilt auch fiir die Anwendung eines Alpha-Beta-Gammapriparates (z.B.
[***Ra]Radium): mechanische Diskriminierung (vgl. Abb. 8.1.1/2).

WAL 1}

Abb. 8.6.1/2: Durch Anniherung eines Alphastrahlers
(Strahlung hoher Spurcharakteristik) im Funkenzihler
von Abb. 8.6.1/1 ausgeltste Entladungen (siehe Sach-
information)
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Interpretation:

Der Funkenzihler spricht nur auf ionisierende Strahlung mit hoher Spurcharakteristik an, d. h., Alphateil-
chen werden im Gegensatz zu Betateilchen und Gammaquanten nicht registriert (Abb. 8.6.1/2). Die vom
Funkenziihler nachgewiesene Strahlung besitzt nur geringe Reichweite und ist bereits durch Papierabsor-
ber zu stoppen. Die Funkenbildung setzt nur lokal ein. In der Praxis vereinigt man viele solche Kammern,
um mit optischen oder elektronischen Methoden die Bahn eines Teilchens zu verfolgen.

Aus chemischer Sicht werden in der Funkenkammer primér durch ionisierende Strahlung erzeugte Ionen
im starken elektrischen Feld beschleunigt und erzeugen einen Entladungskanal. Als weitere Beobachtung
kann Ozonbildung olfaktorisch bzw. durch Verfirbung von feuchtem lod-Iodkaliumpapier in der Nihe der
Entladungszone verzeichnet werden.

V 8.6.2 Polymerzerstirung als Beispiel fiir Radiolyse

Sachinformation:

Die intensive Wechselwirkung von Alphabestrahlung mit Polymerfilmen lisst sich durch kontaminations-
freies Auflegen eines bauartgepriiften Alpha-Unterrichtspriparates belegen. Die mikroskopischen Primiir-
schidden im Sinne erzeugter Ionen und Radikale werden durch einen Atzprozess in konzentrierter Lauge
verstirkt (,.entwickelt*) und durch Overheadprojektion zugiinglich gemacht.

Arbeitsmaterialien:

Geriite:
Heizbarer Magnetriihrer, Thermometer, Riihrfisch, Kunststoff-Becherglas hohe Form 200 mL, 2 Be-
cherglidser weite Form 500 mL, Kunststoffpinzette, Schutzbrille, Schere, Siedesteinchen

Chemikalien:

Ein unbelichteter Kleinbildfilm (z. B. Fa. llford HP5 Plus 400 Schwarzweil3film),

es eignen sich auch Polycarbonat- (Makrofol und Lexan) Filme,

Acetylcellulose [49, 50], (dtzend, C),

Kalilauge, w(KOH) = 45 %, (itzend, C),

bauartgepriifte [**°Ra]Radium- bzw. [**' Am]Americium-Unterrichtsquellen mit einer Mindestaktivitit
von 100000 Bq (z. B. Fa. Leybold oder Fa. Phywe), Deionat, Einwegwischtuch, Teflonpinzette

Sicherheitsvorschriften:
Konzentrierte Laugen neigen beim Erwirmen zu Siedeverziigen; deshalb ist der Einsatz von Schutz-
brillen und Siedesteinchen obligatorisch

Versuchsdauer:
Exposition: 2 Tage, Entwicklung: 10 Minuten

Durchfiihrung:

Als Untersuchungstarget dient z. B. die Polymerunterlage des sw-Kleinbildfilms HPS Plus 400 (Fa. Ilford).
Man gewinnt sie, indem die Filmstreifen in ca. 3 cm breite Streifen geschnitten und fiir etwa 5 Minuten in
kochendes Deionat eingelegt werden. Danach lisst sich die Filmemulsion durch gelindes Rubbeln unter
flieBendem Wasser mit den Fingern entfernen.

An einem kontrollierten, abgeschlossenen Ort (z. B. eine Geldkassette) werden zwei 3 cm lange Streifen
des priparierten Filmtriagers durch Schnitte markiert, ibereinander gelegt und das Alpha-Priparat wird zwi-
schen zwei Stunden und zwei Tagen (48 h) unverriickt auf die obersten Polymerstreifen aufgestellt.
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Abb. 8.6.2/1: Resultat einer ,.entwickelten” Alpha-
Bestrahlungsinduzierten Polymerzerstorung

Im Wasserbad wird das hohe Kunststoffbecherglas zur Hilfte mit Kalilauge, w(KOH) = 45 %, unter ste-
tem Riihren auf ca. 60 °C erwiirmt. Beide exponierten Polymerfolienproben werden jeweils bis zu 10 Mi-
nuten in die Lauge getaucht (z. B. mit Hilfe einer Teflonpinzette), danach mit Deionat abgespiilt und mit
Einwegwischtuch vorsichtig trockengetupft. Dabei muss nicht im Dunkeln gearbeitet werden. Es konnen
auch andere Alphaquellen (z. B. Auer-Gasgliihstriimpfe, Mineralien) bei angepasster Expositionszeit ein-
gesetzt werden [35, 49, 50].

Entsorgung:
Raumtemperierte Reste von Kalilauge vorsichtig unter Riihren in eine grole Menge kalten Wassers ein-
tragen und nach dieser Verdiinnung iiber die Kanalisation entsorgen.

Beobachtung:

Der Atzprozess verstirkt die mikroskopischen Strahlenschiden (s. Abb. 8.6.2/1) so dass sie durch Over-
headprojektion problemlos zuginglich gemacht werden konnen. Unter dem Mikroskop erkennt man bei
etwa 500-facher VergroBerung zahlreiche kleine Atzlocher.

Interpretation:

Nur die direkt im Kontakt mit der Alphastrahlung stehende Polymerfolie weist Atzspuren auf. Die gerin-
ge Eindringtiefe von Alphastrahlung verhindert einen Angriff auf das darunter liegende Target. Kommt ein
[H"Ra]Radium—Prﬁparai zum Einsatz, so erreicht zwar dessen Betakomponente die zweite Folienschicht,
aber auf Grund der geringeren Wechselwirkungsdichte (niedrige Spurcharakteristik) zeigt sich kein aus-
geprigter, durch Laugeniitzung entwickelbarer makroskopischer Strahlenschaden.

V 8.6.3 Sammlung und Charakterisierung von Uranmineralien, uranhaltigen Glésern und Glasuren

Sachinformation:

Neben den vier prominenten primidren Uranmineralien (z.B. Pechblende UO,) mit Uran in der Oxida-
tionsstufe IV gibt es rund 6000 sekundire Uranmineralien, welche sich vom sechswertigen Uran mit der
zentralen Spezies, dem linearen Uranylkation (UO,?*), ableiten [17]. Mit wenigen Ausnahmen der schwer-
metallhaltigen und damit fluoreszenzlschenden Species, sind die sekundidren Uranmineralien fluoreszent,
sowohl im lang- wie im kurzwelligen UV-Licht. In der Regel enthalten sie maBgebliche Teile der (4n+2)-
Zerfallsreihe und geben dabei kontinuierlich [?*Rn]Radon als gasférmige Emanation ab [51].

Streift man mit batteriebetriebenen UV-Leuchtdiodenlampen und tragbaren Geiger-Miiller-Ziihlgeriten
tiber Altwaren- und Flohmirkte, so findet man in ,,Knopfkisten* und auf Geschirrtischen viele UV-aktive
und darunter wiederum viele schwach radioaktive Objekte (Abb. 8.2/3, 8.6.3/1). Werden beide Effekte
gleichzeitig indiziert, liegen so genannte Urangliser vor; hier wurde und wird zur Farbgebung (zitronen-
bis honiggelb, apfel- bis smaragdgriin) als Transparent- oder Opak-Chromophor Uran bis zu 3 % der Glas-
masse zugesetzt [10, 26, 27, 52, 63].
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Abb. 8.6.3/1: Der [***U]Uran-Gehalt dieser Knépfe steigt im Uhrzeigersinn (rechts: Aufnahme im UV(A)-Licht)

Dartiber hinaus gibt es seltener hellbraune Cerchromophor-haltige Gliser, deren Aktivitit auf Gehalt an
schlecht abgetrenntem Thorium beruhen, sowie thoriumhaltige optische Glaslinsen, welche zur Verbesse-
rung ihrer Farbzerstreuung Thorium als Komponente (bis zu 40 Gew.-%) beinhalten [29, 52].

Arbeitsmaterialien:

Geriite:
Batteriebetriebener, tragbarer Geiger-Miiller-Zihler mit akustischem Signal, batteriebetriebene UV-
Leuchtdiodenlampe (Elektronikhandel, z. B. Fa. Conrad)

Chemikalien:
Keine

Sicherheitsvorschriften:

Beim Umgang mit Uranmineralien ist das Tragen von Einweghandschuhen zur Kontaminationsver-
meidung notwendig. Es sollten nur kleine Mengen an Belegstiicken bevorratet werden. Dabei ist zu be-
riicksichtigen, dass die Mineralien in der Regel [**’Rn]Radon emanieren; sie sollten also offen (z. B. in
einer Petri-Halbschale) an einem geliifteten Ort bzw. Abzugsschrank aufbewahrt werden. Kellerriume
sind nicht geeignet, da der Kellerboden oft bereits schon die Eintrittspforte fiir [*’Rn]Radon ins Haus
ist. — Uranglaser zeigen keine Emanation, da sie bei geringen Chromophorgehalten i.d.R. nur von
[***Ra]Radium dekontaminiertes Uran enthalten und zudem die Glasmatrix bzgl. Radonexhalation dicht
ist.

Versuchsdauer:
Je nach Ausdauer und Findergliick.

Durchfiihrung:
Siehe Sachinformation.

Entsorgung:
Keine
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Beobachtung:
Siehe Sachinformation.

Interpretation:

Es ist auffallend, dass auf die Uranylfluoreszenz im Bereich von Gebrauchsglas- (bei Bleizusatz) und Bi-
jouteriewaren (Modeschmuck, Schwarzlichtschmuck in den Diskotheken) bis dato ebenso wenig verzich-
tet werden kann wie bei der Tonung von Dentalporzellanmassen [17, 27, 53].

Uran-Chromophore scheinen als nicht-stéchiometrische Oxidglasurmassen in Porzellan- und Keramik-
manufaktur-Erzeugnissen auf schwarz iiber braun bis orange und tiefrot: UO,_, [64, 65].

V 8.6.4 Deposition von [**’Rn]Radon-Folgeprodukten

Sachinformation:

Das primordiale Mutternuklid der (4n +2)-Zerfallsreihe (Uran-Radium-Reihe) [**U]Uran ist in minerali-
schen Matrices (Bauuntergrund, Baustoffe, Blumenerde ...) im Bereich einiger ppm (mg/kg bzw. g/t) all-
gegenwiirtig (s. Abb. 8.2/1). Das in der (4n+2)-Reihe prominierende [*’Rn]Radon-Isotop — ein Alpha-
emittor (5,5 MeV) — hat mit einer Halbwertszeit von ca. 3,8 d die Chance aus der Festkorpermatrix zu ex-
halieren; seine sukzessiven Zerfille finden z.B. in der Innenraumluft statt. Durch den beim Alphazerfall
erfolgenden RiickstoB (E = 10° eV) streifen die RiickstoBatome (,,hot particles“) in StoBionisationspro-
zessen mit Molekiilen der Luft Elektronen ab und werden zu hochgeladenen ,,Kationen in der Gasphase®.
Letztere suchen zur Neutralitit zu gelangen und elektrodeponieren deshalb auf Aerosolen bzw. angebote-
nen Kathoden. Die aerosolgetragenen [*’Rn]Radon-Folgeprodukte tragen als Innenraumbelastung we-
sentlich zur internen Strahlenexposition des Menschen bei (s. Abb. 8.2/2, 8.1.1/3).

Arbeitsmaterialien:

Geriite:
Geiger-Miiller-Zahlrohr mit Impulsziihlgerit, Netzgerit bis 2 kV (=), Schutzwiderstand = 10 M, Iso-
latoren

Chemikalien:

Brennspiritus (1),

unisolierter und unlackierter Fe-Draht (Blumendraht, Durchmesser < 0,5 mm),
Wischpapier (Kiichenrolle)

Sicherheitsvorschriften:
Der zwischen Minuspol des Netzgerites und dem Kathodendraht zwingend zu schaltende Schutz-
widerstand > 10 MQ begrenzt den méglichen Stromfluss bei unbeabsichtigtem Kontakt.

Versuchsdauer:
30 Minuten

Durchfiihrung:

In einem geschlossenen, wenig geliifteten Raum (vorzugsweise Erd- bzw. Kellergeschoss) wird isoliert
iiber mehrere Meter ein unisolierter und unlackierter Blumendraht gespannt und als Kathode iiber einen
Schutzwiderstand (= 10 MQ) mit dem Gleichspannungsnetzgerit verbunden; iiber mehrere Stunden wird
eine Spannung zwischen 1-2 kV angelegt. Alternative: Die vier Ecken eines fahrbaren Versuchstisches
mit Isolatoren ausstatten und den Draht in geschlossener Schleife rechteckig spannen.
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Die elektrodeponierten, natiirlichen Radionuklide, iiberwiegend aus der (4n+2)-Provenienz werden mit
Hilfe eines kurz zuvor mit Spiritus — zwecks effektiverer Ablosung der Deposition — befeuchteten Papier-
wischtuches (2x2 cm?) auf eine moglichst geringe Fliche konzentrierend abgenommen (s. Abb. 8.2/1).

Entsorgung:
Auf Grund der geringen deponierten natiirlichen Aktivititen geringer Halbwertszeit (T, < 0,5 h) kann das
luftgewonnene Untersuchungspriiparat einen halben Tag nach Gewinnung in den Hausmiill gegeben werden.

Beobachtung:

Wiihrend das mit Spiritus benetzte Kiichentuch keinerlei Aktivitit aufweist, zeigt sich nach Abwischen des
Kathodendrahtes an den nunmehr bestaubten Wischstellen eine mit dem Geiger-Miiller-Zzhlrohr deutlich
wahrnehmbare, kurzlebige Aktivitit. Mit Hilfe eines zwischengeschobenen Papiers kann im Sinne einer
mechanischen Diskriminierung belegt werden — in Ubereinstimmung mit Abb. 8.2/1 —dass es sich zunichst
iiberwiegend um Alphaaktivitit handelt. Wartet man einige Minuten ab, so ist festzustellen, dass nunmehr
eine papierdurchdringende Betaaktivitdt aufscheint. Nach einer Stunde erscheint lingerreichweitige Al-
phaaktivitit.

Interpretation:

Die erste Radontochter [***Po]Polonium (7, = 3,1 min, E,, = 6 MeV) ist unmittelbar nach Gewinnung des
aktiven Niederschlages mit einer Luft-Reichweite seiner Alphaemission (5 cm) sofort indizierbar. Das sich
anschlieBend auf dem Wischpapierpriparat aufbauende [*'*Pb]Blei (7, = 27 min) ist ein hochenergeti-
scher Betastrahler, welcher sich iiber seine radiogenetische Tochter [*'"“Bi]Wismut u. a.im verzweigten Zer-
fall in den Alphaemittor [*'*Po]Polonium (7, = 164 us, E, = 7,7 MeV) mit einer Luftreichweite von 7 cm
umwandelt [1, 2].

V 8.6.5 Aufbau einer Rutherford’schen Thoriumkuh zur tréiigerfreien Gewinnung von [*'>Pb]Blei

Sachinformation:

Die Thorium(4n-)Zerfallsreihe (Abb. 8.3/1) enthilt als ‘gasformig mobile radiogenetische Tochter
[*"Rn]Radon. Nach Exhalation aus thoriumhaltigen Festkorpern erleidet dieses Radionuklid kurz hinter-
einander zwei Alphazerfille, durch den jeweiligen RiickstoB streift es durch Wechselwirkung mit Gasmo-
lekiilen der umgebenden Luft Elektronen ab und wird zum hochgeladenen [*'>Pb**]Blei-Kation in der Gas-
phase, welches auf Platinkathoden deponiert werden kann und damit mit seinen dort nachgebildeten Fol-
geprodukten tréigerfrei zur Verfiigung steht. Elektrodeponiertes [*'?Pb]Blei ist iiber die Ermittlung seiner
Halbwertszeit (10,6 h) als Beta-Emittor charakterisiert (Abb. 8.6.5/2, [54]).

Arbeitsmaterialien:

Geriite:

Fiinf 300-mL-Weithals-Erlenmeyerkolben, fiinf passende Gummistopfen, fiinf Bananenstecker, fiinf an
der Steckverbindung isolierte Krokodilklemmen, 5 m Klingeldraht, Abisolierzange, 5—10 Auer-Gas-
gliihstriimpfe (Baumwollgewebe; aus Schiffsbedarf), ein Schutzwiderstand > 10 MQ, eine Span-
nungsquelle 0,5 < U (=) < 2 kV, Klebstoff (Uhu Plus), Isolierband aus Kunststoff, Al-Haushaltsfolie,
fiinf Zuschnitte Platinblech (d ca. 0,3 mm) der Abmessungen 40 mm x 10 mm, Pinzette,
Einweghandschuhe

Sicherheitsvorschriften:
Zur Kontaminationsprophylaxe werden die Gasgliihstriimpfe mit Einweghandschuhen eingesetzt.
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Versuchsdauer:
120 Minuten Aufbau, Charakterisierung von [*'?Pb]Blei iiber mindestens drei Halbwertzeiten hinweg (3 x
10,6 h), jeweilige Charakterisierungsmessung 5 Minuten

Durchfiihrung:

Zum Aufbau einer Rutherford’schen Thoriumkuh werden fiinf 300-mL-Erlenmeyerkolben wie folgt gleich
behandelt (Abb. 8.6.5/1):

Al-Haushaltsfolie wird in 2—3 cm breite, ausreichend lange Streifen geschnitten; damit werden die Erlen-
meyerkolben innen komplett ausgelegt, wobei die Innenglaswand zuvor mit Klebstoff (Uhu Plus) einge-
strichen wurde. Die oben am Rand iiberstehenden Al-Streifen werden bis auf 2 cm gekiirzt, eingerollt, mit
einer abisolierten Klingeldrahtschlinge umfangen und das Ganze wird mit Isolierband auBen fixiert. Nach
Antrocknen (60 min) werden je 5— 10 unverpackte Auer-Gliihstriimpfe in die Erlenmeyerkolben verbracht.
Wihrend der Trocknungsphase werden passende Gummistopfen so durchbohrt, dass sie Bananenstecker
samt Isolierung aufnehmen kénnen.

Ein zum Bananenstecker fiihrender Klingeldraht wird iiber einen Schutzwiderstand (> 10 M€) mit dem
negativen Pol einer Spannungsquelle (0,5 < U (=) < 2 kV) verbunden; entsprechend die Klingeldraht-
schlinge mit dem positiven Pol. Vor dem Aufsetzen des so priparierten Gummistopfens wird eine kunst-
stoffisolierte Krokodilklemme auf den Bananenstecker gesteckt, welche ihrerseits die Platinkathode
(40 mm x 10 mm x 0,3 mm; typische MaBe) trigt. '

Entsorgung:
Nicht notwendig, da [*'?Pb]Blei ein kurzlebiges Radionuklid ist, das in Attomol-Quantititen (pro Thori-
umkuh, vgl. Abb. 8.6.7/1) anfillt, welches nach 1 Woche zerfallen ist.

Abb. 8.6.5/1: Aufbau einer
Rutherford’schen Thoriumkuh
mit eingeklemmter Platin-
wechselkathode [52, 66]
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Abb. 8.6.5/2: Mit Hilfe digitaler
Autoradiographie aufgezeichnete

zweidimensionale Aktivititsver- 224 a 220 a 216 a 212 p
ilome wRa o] <R uPo [ =l Beb | N
SRR 100 % | - _ 0% | 100% | o 100 %
Tin=3.66d T1n=3556s [,=0,15s I2=10.6h

Beobachtung:

Verbindet man die Thoriumkuh mit der Spannungsquelle, so kann man bereits nach 2 Stunden auf der mit
einer Pinzette entnommenen Platinelektrode die Deposition einer 3 -Aktivitit nachweisen [31]. Nach Ex-
position iiber 70 h kommt die deponierte Aktivitit in ihre Plateauphase (Abb. 8.6.5/2), d.h., pro Zeitein-
heit werden ebenso viele Atome aus der Gasphase abgeschieden wie zerfallen. Die Charakterisierung er-
folgt an der entnommenen Elektrode mit Hilfe eines Geiger-Miiller-Endfensterzihlrohres mit Registrier-
einheit iiber ca. 30 h (nach Entnahme) hinweg (mit mindestens fiinf 5-min-Messungen).

Interpretation:

Im Erlenmeyerkolben baut sich durch Exhalation der Auerstriimpfe eine **’Rn]Radon-Atmosphiire auf,
aus der das — durch AlphariickstoB positiv hoch geladene — in der Gasphase vorliegende [*'’Pb]Blei auf ei-
ner Platinkathode deponiert werden kann. Durch Autoradiographie der Elektrode (Abb. 8.6.5/2 unten) kann
belegt werden, dass die Deposition an Orten hoher elektrischer Feldstirke bevorzugt erfolgt (die den Au-
erstrumpfquellen niichstgelegene Elektrodenkante).

V 8.6.6 Traceranwendung: Charakterisierung der Oberfliichenladung
von AgX (X = Cl, Br)-Niederschliigen

Sachinformation:

Die Tracermethodik besteht darin, radioaktive Species in komplexere Systeme einzuschleusen und Letz-
tere durch den radiometrisch indizierbaren Verbleib Ersterer besser zu beschreiben. [*'?Pb]Blei, gewonnen
aus elektrostatischer Deposition (s. V 8.6.5), kann in dieser trigerfreien Form Aufschliisse geben iiber die
Oberflichen-Ladung und -Chemie von Silberhalogenid-Niederschligen. Den untersuchten Niederschlii-
gen wird bei unterschiedlichen unstéchiometrischen Fillungsverhiiltnissen das Tracernuklid vor bzw. nach
Zugabe der zweiten Fillungskomponente zugesetzt. Der nicht-gebundene Tracer wird ausgewaschen. Die
Niederschlige werden auf fixierte Beta- Aktivitit untersucht [34, 35, 54, 55].
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Arbeitsmaterialien:

Geriite:

Geiger-Miiller-Endfensterzéhlrohr mit Impulszihlgerit, vier Filtertiegel mit Nutsche(n), eine dick-
wandige Filtrationsflasche, eine Wasserstrahlpumpe, Einweghandschuhe, Schutzbrille, vier frische
20-mL-Bechergliser hohe Form, drei Messpipetten (V = 10 mL) mit Pipettierhilfe, Kunststoffpinzet-
te, Magnetriihrer mit Heizplatte, 200-mL-Becherglas hohe Form, Reagenzglashalter, ungebrauchte
Reagenzgliser, permanenter Filzschreiber, Laborlift, Pt-Elektrode, mindestens 70 h exponiert in
Rutherford’scher Thoriumkuh

Chemikalien:

GemiB V 8.6.5,

Salpetersiure, c(HNO;) = 1 mol/L, (reizend, Xi),

Silbernitrat-Losung (MaBlosung), ¢ = 0,1 mol/L, (reizend, Xi, #tzend, C),
Kaliumchlorid-Lésung, ¢(KCl) = 0,1 mol/L,

Deionat (vollentsalztes Wasser),

Aceton, (CH,),CO(]), (leicht entziindlich, F)

Sicherheitsvorschriften:

Die exponierte Pt-Elektrode nur mit Hilfe einer Kunststoffpinzette und Einweghandschuhen manipu-
lieren; beim Hantieren mit heiBer Salpetersiure ist unbedingt eine Schutzbrille zu tragen.

Zum Nachwaschen und Abnutschen der Niederschlige wegen der verwendeten brennbaren Losungs-
mittel nur eine Wasserstrahlpumpe verwenden!

Versuchsdauer:
120 Minuten

Durchfiihrung: .

Zwei ungebrauchte Reagenzgldser werden zur Inertisierung ihrer inneren Oberfliche zweimal mit je
10 mL Salpetersiure, ¢ = 1 mol/L, ausgespiilt; die Spiilfliissigkeit wird verworfen. Es werden in eines der
Reagenzgliser 5 mL Salpetersiure, ¢ = 1 mol/L, einpipettiert, eine — mindestens 70 h in der Rutherford’-
schen Thoriumkuh exponierte — Platinelektrode mit Hilfe der Kunststoffpinzette hinzugefiigt (s. V 8.6.5
und Abb. 8.6.5/2) und das Ganze im Wasserbad bei T'= 70 °C unter gelindem Schwenken iiber 5 Minuten
erwarmt.

Vorsichtig wird die entstandene Losung in das zweite vorbereitete Reagenzglas unmittelbar umgefiillt. Das
Glas enthilt jetzt ca. 5 mL Tracerlésung.

Es stehen vier ungebrauchte, wie die Reagenzgliser vorbehandelten 20-mL-Bechergliser, hohe Form be-
reit. Sie werden mit permanentem Filzschreiber als Versuchsansatz V1 bis V4 markiert.

Die in Tab. 8.6.6/1 beschriebenen vier Fillungen werden der Reihe nach durch schrittweises Zupipettie-
ren realisiert, wobei die Reihenfolge des Zusammengebens der drei Komponenten (rémische Bezifferung
in der Tabelle) beachtet wird. Die vier Ansitze werden 5 Minuten unter gelegentlichem Schwenken stehen
gelassen und dann iiber je einen der vier entsprechend markierten Filtertiegel abgenutscht. In jedem Fall
wird bei weiterhin laufender Wasserstrahlpumpe nachgespiilt: je zweimal mit 2 mL Deionat (leicht sal-
petersauer) und je einmal mit 1 mL Aceton.

Mit Hilfe eines Laborliftes werden die vier Filtertiegel auf d < 2 mm an das Geiger-Miiller-Endfenster-
zihlrohr herangefahren, jeder der vier Niederschlige (V1-V4) wird 5 Minuten ausgezéhlt und der zuvor
mit drei 5-Minuten-Messungen (unter identischen dueren Bedingungen) gemittelt bestimmte Untergrund
jeweils subtrahiert.
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Tab. 8.6.6/1: Fillungsexperimente: Silberchloridbildung unter [*'*Pb]Blei-Tracerzusatz; die romischen Ziffern bezeich-
nen die Reihenfolge des Vereinigens der Losungen. Der Verbleib der triigerfreien [*'?Pb]Blei-Losung ist in Abb. 8.6.6/1
und 2 im Detail wiedergegeben [34, 54-56].

AgNO, KCl [*'?Pb]Blei Tracerlésung
Konzentration ¢=0,1 mol/L ¢=0,1 mol/L
Versuchsansatz 1 (V1) 2mL () 8 mL (III) 1 mL (IT)
Versuchsansatz 2 (V2) 2 mL (I) 8 mL (IT) 1 mL (TIT)
Versuchsansatz 3 (V3) 8 mL (T) 2 mL (IIT) 1 mL (IT)
Versuchsansatz 4 (V4) 8 mL (I) 2 mL (IT) 1 mL (1IT)

Entsorgung:

Auf Grund der geringen eingesetzten [*'°Pb]Blei-Aktivititen konnen die Niederschlige eine Woche nach
Fillung ohne weitere strahlenschutztechnische Auflagen entsorgt werden; dasselbe gilt fiir die gesammel-
ten Filtrate, Waschfliissigkeiten und den Rest der Tracerlésung (ca. 1 mL).

Beobachtung:

Es zeigt sich, dass die Aktivitit der Niederschlige in folgender Reihenfolge bzgl. der eingebauten
[*'?Pb]Blei-Traceraktivitit abnehmen: V1 >> V2> V3 > V4,

In Abb. 8.6.6/1 sind typische Resultate bzgl. der Aktivititsverteilung als Mittelwert von 20 nach Tab. 8.6.6/1
durchgefiihrten Fillungsexperimenten (V1-V4) wiedergegeben [56].

Interpretation:

Wie Abb. 8.6.6/2 zeigt, spielt die Ladung des inneren Teils der nicht-beweglichen Doppelschicht (Interfa-
ce Kristall/Elektrolytlosung) die dominierende Rolle bzgl. der Adsorption (= Anreicherung in der Phasen-
grenzfliche) fiir die [212Pb2+]Blei-Tracer-Fixierung [32]. Wird in stochiometrischem Halogenidiiberschuss
gefillt, so ist der Kristall negativ geladen und kann Blei(IT)-Kationen adsorptiv fixieren.

1 1 mL Tracerlésung

1007 B Niederschlag mit Chloridiiberschuss bei
9. Zugabe des Tracers als zweite Komponente
2 [ Niederschlag mit Chloridiiberschuss bei
_ g 80- Zugabe des Tracers als dritte Komponente
B Niederschlag mit Silberliberschuss bei
é 70 Zugabe des Tracers als zweite Komponente
= 60- I Niederschlag mit Silberliberschuss bei
38 Zugabe des Tracers als dritte Komponente
S s0-
.
Abb. 8.6.6/1: Verbleib einer durch s
Ablosen einer Platinkathode trii- 2 30
gerfrei gewonnenen [*'°Pb]Blei- g
Aktivitit im Zuge der Durchfih- 5 201
rung der Silberchloridfillungsex- g 10-
perimente (V1-V4) gemil Tab.
8.6.6/1 (Volumen salpetersaurer P s—

Tracerlosung = 1 mL) [54-56]
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Abb. 8.6.6/2: Oberflichenladung von Silberchlorid-Niederschligen gesteuert durch die Fillungsbedingungen (gemifl
V1-V4: Tab. 8.6.6/1) [55]

Dies geschieht quantifizierend betrachtet wesentlich ausgeprigter, wenn der Tracer vor der Fillungsreak-
tion bereits zugegen ist, da dann auch Okklusionsphiinomene eine Rolle spielen. Im Falle von Silber(I)-
Kationen-Uberschuss verhiilt sich die Oberfliiche gegeniiber dem Tracerkation abweisend. Mit derartigen
Untersuchungen (vgl. auch Adsorptionsindikator; Titration nach Fajans [60]) wurden in den 20er Jahren
des letzten Jahrhunderts die Phinomene der Grenzfliche Elektrolyt/Kristall aufgekliirt und der Hahn'sche
Fillungssatz aufgestellt (s. 8.3) [33].

Entsprechende Untersuchungen konnen auch unter Verwendung von Kaliumbromid-Losung ausgefiihrt
werden.

V 8.6.7 Riickstoftrennung von [**Tl]Thallium

Sachinformation:

Unter den zahlreichen Besonderheiten von Radioisotopen nimmt die Nuklidseparierung durch RiickstoB-
atome eine bedeutende Stellung ein. Mit ihr konnen trigerfrei, d. h. nuklidspezifisch, RiickstoBatome im
Bereich von Attomol nach einem Alpha-Umwandlungsprozess separiert werden [35, 56].

Es gilt dabei die Beziehung:

Eriick _ MRiick
Ey my

Bei der Priiparation von Transuranen (z. B. [*?No]Nobelium) spielte dieses Verfahren eine Schliisselrolle
[3].
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Arbeitsmaterialien:

Geriite:
Geiger-Miiller-Endfensterzihlrohr mit Impulszihlgerit, Kunststoffpinzette, Al-Haushaltsfolie, Ein-
weghandschuhe, Pt-Elektrode (mindestens 70 h exponiert in Rutherford’scher Thoriumkuh gemif
V 8.6.5)

Sicherheitsvorschriften:

Die exponierte Pt-Elektrode wird nur mit Hilfe einer Kunststoffpinzette und Einweghandschuhen ma-
nipuliert.

Versuchsdauer:
30 Minuten

Durchfithrung:

Eine mit [*"*Pb]Blei-Sittigungsaktivitit beladene, d.h. mindestens 70 h in der Rutherford’schen Thori-
umkuh exponierte Platin-Kathode (Abmessungen: 40 x 10 x 0,3 mm®) wird nach Entnahme in ein hiilftig
gefaltetes Aluminiumfolienstiick (4 x 4 cm?) so eingelegt, dass die der Exhalationsquelle zuvor zugewandte
Kante in dem Al-Folienknick ruht (Abb. 8.6.5/2). Das Ganze wird durch Auflage eines glatten Gegen-
standes vorsichtig gepresst und die Pt-Kathode ca. 20 Minuten nach Auffalten der Aluminiumfolie ent-
nommen. Letztere wird sofort mit dem ,,Knickbereich® unter einem Geiger-Miiller-Endfensterziihlrohr
(d <2 mm) platziert. Mit Hilfe der unmittelbar, sukzessiv aufgenommenen Impulszihlung ermittelt man
sodann rechnerisch iiber 6 Minuten hinweg fiir alle 30 s-Intervalle die zeitabhiingige Nutzrate (= Impuls-
rate — Untergrundrate).

Entsorgung:
Auf Grund der geringen deponierten natiirlichen Aktivititen geringer Halbwertszeit (7, = 3,1 min) kann
das Untersuchungspriiparat ohne weitere Auflagen in den Hausmiill gegeben werden.

Beobachtung:

Die Auswertung der abnehmenden Nutzrate der einhiillenden Al-Folie ergibt eine Halbwertszeit von rund
3 + 0,7 Minuten, womit unter Inspektion der 4n-Zerfallsreihe als radiogenetisches Folgeprodukt von
[**’Rn]Radon, das aus dem Alphazerfall von [*'’Bi]Wismut (verzweigter Zerfall zu 36 % Alpha-Um-
wandlung E, = 6,1 MeV) als per RiickstoB abgetrennter Kandidat [***T1]Thallium (7, = 3,1 min) in Be-
tracht kommt (Abb. 8.3/1).

Interpretation:

Das elektrodeponierte [*'*Pb]Blei (7, = 10,6 h) steht in radiogenetischem Gleichgewicht mit seiner Toch-
ter [*"?Bi]Wismut (7, = 60,6 min). Durch Alpha-Umwandlung des Letzteren wird der Folgekern
[***TI]Thallium (Betastrahler) mit einer RiickstoBenergie Eg., =4/208 x 6 MeV =0,12 MeV iiber den Luft-
spalt hinweg in die Al-Folie implantiert, wo er zu 100 % eine Beta-Umwandlung mit einer Halbwertszeit
von 3,1 min in stabiles [***Pb]Blei erfihrt.

Dieses Experiment wurde im Labor des Verfassers auch mit Hilfe von kalibrierter quantifizierender Halb-
leiter-Gammaspektrometrie durchgefiihrt, um die absoluten Atomzahlen zu ermitteln. Das Resultat enthilt
Abb. 8.6.7/1; es belegt, dass neben der Sittigungsaktivitit 100 Millionen [*'*Pb]|Blei-Atome auf der Pt-
Elektrode simultan 500000 Atome seiner radiogenetischen Tochter [***T1]Thallium prisent sind. Auf die
Al-Folie geht nahezu kein [*'*Pb]Blei im Sinne einer Kontaktkontamination iiber. Jedoch werden etwa
100000 riickstoBimplantierte [***T1]Thallium-Atome (Attomol-Quantitit) indiziert. Dies entspricht ca.
20% des Bezugsinventars der Pt-Elektrode der Rutherford’schen Thoriumkuh.
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Aktivitaten auf der in Alufolie verpackten Platinelektrode:

Pb-212
(bei 238 keV
p‘l =43 %)

TI-208
(bei 583 keV
Py =30 %)

0 200 4?0 6?0 890 10l0012l(.)014lOO16001BOOBq

1 - 10® Atome auf der Elektrode HH

5.10° Atome

Aktivitaten auf der Alufolie:

Pb-212
(bei 238 keV
Py= 43 %)

TI-208
(bei 583 keV
Py =30 %)

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 Bq

=

1 - 10° RiickstoBatome auf Alufolie

V 8.6.8 Selbstabsorption und ,,unendlich dicke Schicht*

Sachinformation:

Natiirliches Kalium und seine Salze enthalten 0,0117 Atomprozent des primordialen Radionuklids

Abb. 8.6.7/1: [*®TI]Thallium-
Inventar einer mit [*'*Pb]Blei in
der Rutherford'schen Thorium-
kuh sittigungsaktivierten Platin-
kathode.

[*K]Kalium (Abb. 8.4/1) [1]. Auf Grund der ubiquitiren Verteilung von Kaliumverbindungen in Mensch
und Umwelt triigt [*’K]Kalium nicht unwesentlich zur Strahlenexposition des Menschen bei (s. Abb. 8.1.1/3
und Abb. 8.2/2).

Anderseits unterliegen Kaliumsalze natiirlicher Isotopenzusammensetzung gemil giiltigem Strahlen-
schutzrecht keiner sicherheitstechnischen Beschrinkung im Umgang, was sie als ideale Praktikumsstrah-
ler ausweist. Untersucht man Schiittungen von Kaliumsalzen, so kann man je nach Stéchiometrie der Ver-

bindung und je nach Anion interessante Zusammenhinge iiber die Selbstabsorption ableiten [35, 57].
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Arbeitsmaterialien:

Geriite:
Geiger-Miiller-Endfensterzihlrohr mit Impulszihlgerit, Laborlift, Messzylinder aus Duranglas
V =250 mL hohe Form (h = 19,5 ¢m, lichte Weite 49, | mm), Lineal, Waage

Chemikalien:
Alle verfiigbaren Kaliumhalogenide (s) sowie weitere verfiigbare Kaliumverbindungen

Sicherheitsvorschriften:
Kaliumfluorid-Dihydrat ist dtzend.

Versuchsdauer:
Mehrere Stunden

Durchfiihrung:

Es werden Messserien mit ansteigenden Kaliumsalzschiitththen aufgenommen, wobei das Salz in den
Messzylinder aus Duranglas schrittweise eingefiillt wird. Dabei wird die jeweilige Gewichts- und Schiitt-
hohenzunahme registriert; bis zu Schiitthéhen von 10 mm nur in kleinen Inkrementen (ca. 2 mm) erhéht.
Mit Hilfe des Laborliftes wird die Salzschiittung bis auf 2 mm an ein Geiger-Miiller-Endfensterzihlrohr
gebracht. Um dies reproduzierbar zu gestalten, kann man mit Hilfe eines Klebstreifens eine Stecknadel (mit
dem Metallkopf nach unten) iiber das Endfensterniveau 2 mm hinausragend so am Zihlrohr fixieren, dass
ein immer identischer Kontakt-Abstand zur Salzschiittung eingestellt werden kann.

Es wird jeweils 10 Minuten aufgezeichnet und der zuvor unter identischen geometrischen Messbedingun-
gen aufgezeichnete gemittelte Untergrund subtrahiert. Ein typisches Diagramm zeigt Abb. 8.6.8/1.

Entsorgung:
Wegen der geringen spezifischen Aktivitit keine besonderen Entsorgungsauflagen; in verdiinnten wiissri-

gen Losungen konnen Kaliumsalze in den geringen anfallenden Mengen dem Abwasser iiberantwortet wer-
den.
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Abb. 8.6.8/1: Selbstabsorptions-
experimente mit Geiger-Miiller-
Endfenster-Zihlrohr
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Beobachtung:

Wie die Diagramme zeigen, nimmt die an der Oberflidche der zylindrischen Salzschiittungen aufgezeich-
nete Aktivitit mit der Hohe der Schiittung zu, um in jedem Fall einem Plateauwert zuzustreben. Ab die-
sem Wert, der als ,,unendlich dicke Selbstabsorptionsschicht™ bezeichnet wird, fiihrt eine weitere Erhthung
der Schichtdicke bei Kaliumsalzen nicht mehr zu einer Erhohung der Aktivitit.

Interpretation:

Der Verlauf der Kurven liegt in dem Phiinomen der Selbstabsorption begriindet, wonach die am Fuf} der
Salzschiittung emittierte Strahlung auf ithrem gréBerem Salzweg mehr Absorption erfihrt als die aus den
oberen Schichten stammende. Der Vergleich zeigt mit variierenden Anionen (F~, CI", Br, I') bei identi-
scher stochiometrischer Zusammensetzung unschwer, dass die Grofie des Anions die Selbstabsorptionsei-
genschaften mafigeblich beeinflusst. Trigt man die gewonnenen Aktivitidtswerte der ,,unendlich dicken
Selbstabsorptionsschichten* gegen den Kaliumgehalt verschiedenster untersuchter Kaliumsalze auf, so be-

stitigt die gut lineare Korrelation die isotopische Gleichverteilung in unterschiedlichen Verbindungen (s.
Abb. 8.6.8/2) [57].

V 8.6.9 Nuklidgewinnung und Identifikation mit Bahndetektor von [ 220Rn]Radon (Thoron)

Sachinformation:

Nach Abtrennung der Thoriumisotope [*****Th]Thorium bei der Gewinnung des Elements Z = 90 erfolgt
eine Separation von den [m‘22“Ra]Radium-lsolopen. Somit wichst die Thorium(4n)-Zerfallsreihe von den
beiden vorgenannten Thoriumnukliden aus nach (Abb. 8.3/1) [29, 35, 55, 58]. [***Ra]Radium ist das Mut-
ternuklid der gasformigen ,.Thorium-Emanation®: [**’Rn]Radon, auch Thoron genannt. Mit einer Halb-
wertzeit von ca. 56 Sekunden stellt es ein ideales Untersuchungsobjekt im Zuge der schrittweisen Aufkla-
rung der Zerfallsserie dar.

232,22

Arbeitsmaterialien:

Geriite:

Kontinuierliche Nebelkammer nach Langsdorf (maschinen- bzw. trockeneisgekiihlt [58]), Kunststoff-
spritzflasche (ca. 300 mL, weite Offnung), 5— 10 Auer-Gasgliihstriimpfe (Baumwollgewebe aus dem
Schiffsbedarf), Watte

Sicherheitsvorschriften:
Die Auer-Gasgliihstriimpfe werden beim einmaligen Einbringen in die Kunststoffspritzflasche mittels
Einweghandschuhen gehandhabt (Kontaminationsprophylaxe).
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Versuchsdauer:
30 Minuten

Durchfiihrung:

Wird die iiberstehende Atmosphire thoriumhaltiger Verbindungen von der Festkorperquelle abgetrennt, so
resultiert ein Nuklidgeneratorsystem mit lingstlebigem, primordialen Mutternuklid ([**Th]Thorium) und
gasformig einfach abtrennbarem [**’Rn]Radon (Thoron, Abb. 8.3/1) [1, 2]. 5—10 Auer-Gasgliihstriimpfe
werden mit iibergestreiften Einweghandschuhen in die Weithals-Kunststoffspritzflasche verbracht, die zum
Kontaminationsschutz mit einem Wattepfropfen gegen Austritt von thoriumhaltigem Staub verschlossen
wird. 7 Minuten nach Beschickung ist dieser Nuklidgenerator in diesen Zeitabstinden wiederholt bereits
einsetzbar. Durch kurzes Zusammenpressen werden ca. 20 % der iiberstehenden Thoron-haltigen Atmo-
sphire unmittelbar in einen Bahndetektor (Nebelkammer nach Langsdorf) injiziert.

Entsorgung:
Keine

Beobachtung:

Es werden kurze kriftige Spuren, die aus den beiden kurz hintereinander (0,15 s) erfolgenden Alpha-Um-
wandlungen des sukzessiven [**’Rn]Radon (Thoron)-Zerfalls stammen, beobachtet (vgl. Abb. 8.6.9/1 und
8.6.5/2).

Interpretation:

Das Nebelkammerbild zeigt hochionisierende Strahlung (hohe Spurcharakteristik) an. Es handelt sich um
die beiden sukzessive emittierten Alphateilchen (E,, = 6,3 , E,, = 6,8 MeV); der nach der ersten Alpha-
emission zuriickbleibende RiickstoBkern ([*'®Po]Polonium) hat nur eine Reichweite im Zehntel-Millime-
ter-Bereich, so dass die beiden Alpha-Bahnspuren von einem Punkt auszugehen scheinen (siehe Abb.
8.6.9/1). Beobachtet wird eine V-férmige Figur mit unterschiedlichem Offnungswinkel und unterschied-
licher bis gleicher Schenkelldange. Letzteres ist darin begriindet, dass Alphateilchen, welche nicht parallel
zum Kammerboden emittiert werden, aus der empfindlichen Schicht des Bahndetektors austreten konnen.
Die Anzahl der Ereignisse scheint zunichst zu steigen, da sich die Thoron-Emanation gasihnlich verteilt,
um sich dann etwa im Minutentakt in der Zahl zu halbieren (vgl. Abb. 8.6.9/1).

Nach etwa 10 Minuten ist der natiirliche Alpha-Untergrund wieder erreicht, der sich aus Kammerkonta-
mination mit lingerlebigen Alpha-Aktivititen und dem [*’Rn]Radon-Gehalt der Kammerinnenluft zu-
sammensetzt.

Abb. 8.6.9/1: Thoroninjektion:
Beobachtung des [**’Rn]Radon-
Zerfalls in der kontinuierlichen
Nebelkammer (E, = 6,3 MeV,
E, =68 MeV)
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V 8.6.10 Nuklidgewinnung und Identifikation iiber Halbwertszeit von [*7"Ba]Barium

Sachinformation:

Das Radionuklid ['¥Cs]Caesium (T, = 30,25 a, [2]) ist einer breiten Offentlichkeit durch die Ereignisse
um die Havarie von Tschernobyl 1986 bekannt geworden (siehe Abb. 8.1.1/3). Uber Deutschland gingen
damals rund 300 g dieses Radioisotops nieder.

Weniger bekannt ist, dass es sich dabei um einen Beta-Emittor handelt und erst dessen Tochterprodukt, das
metastabile ['*"Ba]Barium (7, = 2,55 min), eine Gammaemission mit 662 keV in seinen stabilen Grund-
zustand [*"Ba|Barium erfiihrt (Abb. 8.6.10/1) [1, 2]. Vergleicht man etwa die Rontgenaufnahme Erwach-
sener beim Zahnarzt (ca. 70 keV) und typische orthopidische Aufnahmen (100—150 keV) mit dieser Emis-
sionsenergie, so erkennt man, wie durchdringend die Gammastrahlung des Erdalkaliproduktes des Nu-
klidgenerators ['¥'Cs]Caesium/['*""Ba]Barium ist. Ionenaustausch-Trennung wird hier zur Nuklidsepara-
tion herangezogen, wobei die Eluierbedingungen so gewiihlt werden, dass das langlebige Mutternuklid als
Alkalimetallion fixiert und die radiogenetische Tochter, ein Erdalkalimetallion mit hohem Dekontamina-
tionsfaktor abgeldst (eluiert) wird. Es liegt das Modell eines typischen nuklearmedizinischen Nuklidge-
nerators vor.

Arbeitsmaterialien:

Geriite:

[Y7Cs]Caesium/| '”‘“Ba]Barium-lsotopengeneralor, 370 kBg, Nuclitec GmbH, Braunschweig, bauart-
gepriift Nr.: Nds 151/90 mit Fortschreibungen, mitgelieferte Eluierspritze, ein Reagenzglas, eine Rea-
genzglasklammer, Stativmaterial, Einweghandschuhe, Geiger-Miiller-Endfenster-Zihlrohr mit Im-
pulszihlgerit

Chemikalien:
Mitgelieferte Eluierlosung (zur Elution von Erdalkali-Ionen), Fa. QSA Global, Braunschweig

Sicherheitsvorschriften:
Beim Hantieren mit dem Nuklidgenerator und dem Eluat sind zur Kontaminationsprophylaxe Ein-
weghandschuhe zu tragen.

Versuchsdauer:

45 Minuten

137Cs (30,1 a)

187mBa (2,6 m)

70,662

i

z 137Ba (stabil) Abb. 8.6.10/1: Zerfallsschema des Alkalimetallmutter-
nuklids ['*'Cs]Caesium
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Durchfiihrung:

In die Dosierspritze des Nuklidgenerators werden 4—5 mL der Eluierlosung aufgezogen. Vom Nuklidge-
nerator werden die beiden Verschlussstopfen entfernt, die gefiillte Spritze wird aufgeschraubt und die Elu-
ierlosung in wenigen Sekunden vorsichtig durchgepresst, wobei das Eluat in einem Reagenzglas aufge-
fangen wird. Im Abstand ¢ < 2 mm wird an das in einem Reagenzglashalter fixierte Reagenzglas unten
seitlich ein Geiger-Miiller-Endfenster-Zihlrohr herangefiihrt (Stativ). Der Nuklidgenerator darf niemals
trocken laufen®, d.h., die beiden Verschlussstopfen sind unmittelbar nach jeder Elution wieder aufzuset-
zen.

Entsorgung:
Es fillt nichts zur Entsorgung an.

Beobachtung:

Zeichnet man die Aktivitit tiber 15 Minuten in 30 Sekunden-Intervallen auf und subtrahiert die zuvor durch
Mittelwertbildung aus drei Leermessungen identischer Anordnung gewonnene Nullrate, so erhiilt man ei-
ne Halbwertszeit von ca. 2.5 Minuten.

Interpretation:

Durch die Bestimmung der nuklidspezifischen Halbwertszeit ist die Identitit des metastabailen Erdalkali-
isotops [¥"™Ba]Barium belegt. Untersucht man das (recycelbare) Eluat iiber 30 Minuten hinaus, so stellt
man lediglich die Nullrate fest, d. h., es hat eine nahezu quantitative Mutter-Tochter-Trennung (hoher De-
kontaminationsfaktor) stattgefunden. Nach einer halben Stunde ist der Generator mit gleicher Ausbeute

wieder voll einsetzbar, da am lonenaustauscher das Tochternuklid (Erdalkali-Kation) in vollem Umfang
nachgewachsen ist.

Es ist auch moglich, die nichste Elution unter kiirzeren Zeitspannen durchzufiihren; erhilt man dann je-
doch eine je nach Linge der verstrichenen Zeitspanne kleinere als die maximale Ausbeute.
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