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Zusammenfassung

Im Rahmen deser Arbeit wurde untersucht, inwieweit sich Beschleunigermassen-
spektrometrie mit °%Fe dgnet, die Spaltausbeute der Mass 60 aus der neutronenindzierten
Spaltung vorf>U zu bestimmen.

Zur Probenherstellung wurde Eisen aus dem hochaktiven Abfal (HAWC) der Wieder-
aufarbeitungsanlage in Karlsruhe extrahiert. Dieses Reservoir an Spaltfragmenten hat den
Vorzug, da3 kuzlebige Aktivitaten schon abgeklungen sind. Die dazu ndige cemische
Methode wurde in Zusammenarbeit mit dem Institut fur Radiochemie entwickelt und
optimiert. Die Extraktion wurde in Karlsruhe in einer Heil3en Zelle durchgefihrt.

Fir die Abschatzung des Untergrunds zum °%Fe aus der Spaltung mufe der doppelte
Neutroneneinfang am *®Fe beriicksichtigt werden. Alle anderen neutronenindwzierten Reaktio-
nen zum ®°Fe haben wesentlich Keinere Wirkungsquerschnitte. Zur Abschétzung des Beitrags
aus dem doppelten Neutroneneinfang wurde der bisher unbekannte Einfangsquerschnitt am
*9Fe bestimmt. Sein Wert fiir Neutronen mit einem Reaktorspektrum ist (7,0+1,4)barn. Mit
der **Fe-Aktivita im HAWC und einer Reihe von Spaltungs- und Aktivierungsprodukien
wurde die Menge an Eisen rekonstruiert, die in den Regktoren aktiviert worden war. Es ergab
sich ein Uberraschend hoher Wert.

Die daraus abgeleitete Menge an °%Fe aus der Aktivierung ist nicht signifikant kleiner as das
Mef3ergebnis. Trotzdem kann fur die Spaltausbeute eéne obere Grenze angegeben werden.
Diese berechnet sich aus der nachgewiesenen Zahl der ®Fe-Atome und dr Zahl der
Spaltungen, die tiber die Aktivitat voi{Cs im HAWC gegeben ist. Es ergibt sich

Yoo < 111010 .

Dieser Wert ist um zwei GroRenordnurgen Kleiner als die Spaltausbeute von ®Ni, dem
leichtesten, bisher nachgewiesenen Kern aus der binaren Spaltufigion

Mit den gewonrenen Erfahrungen, dal3 ein sehr empfindlicher Nachweis mit BMS und eine
effiziente und saubere, chemische Abtrennurg von Eisen aus einer komplexen und
hochaktiven Lésung méglich ist, erscheint nun eine dgene Bestrahlung von 2*°U, etwa im
FRM, zur genauen Bestimmung der Spaltausbeute von Masse 60 durchfiihrbar.
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1 TheorieundMotivation

1.1 Theorie der Kernspaltung

O. Hahn undF. Stralimann entded<ten 1938 de Kernspaltung [HS39]. L. Meitner und R.O.
Frisch gaben als erste ene korrekte Interpretation des zugrunde liegenden Prozesses [MF39,
Fri39], und wenig spater wurde von Bohr und Wheder die theoretische Behandung der
Spaltung mit Hilfe des Trépfchenmodells entwickelt [BW39].

Das Tropfchenmodell ist Grundage fur den Potentialverlauf der Kernspaltung, wie & in
Abbildung 1.1 dargestellt ist.
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Abbildung1.1: Potentialverlauf bei der Kernspaltung nach dem Tropfchenmodell

Der zu spatende Kern, der zu Beginn ds gphérisch angenommen wird, wird langsam
deformiert. Da zur Vergrolerung seiner Oberflache gegen de Oberflachenspannurg Arbeit
geleistet werden muf3, nmmt seine potentielle Energie zu und gleichzeitig die Coulomb-
energie &. Schliefdlich schnirt sich der Tropfen ein undam Szissonspunkt trennen de Teile
sich und fliegen auseinander. Damit es zu einer Spatungsrektion kanmt muf3 de
Potentialbarriere des Kerns tiberwunden werden. Wird dem Kern deser Energiebetrag Ea von
auf¥en zugefuhrt, spricht man voninduzierter Spdtung Ist die Potentialbarriere klein genug,



2 1 Theorie und Motivation

kann sie durchtunrelt werden. Diese Art der Spaltung wird spontane Spaltung genannt, wobel
die Wahrscheinlichkeit dafiir durch folgenden Ausdruck gegeben ist:

P=e? (1.2)

wobei

P = Wahrscheinlichkeit fir spontane Spaltung
m = reduzierte Masse der Spaltprodukte

Ea = Aktivierungsenergie fur die Spaltung

d = Breite der Spaltbarriere

Der Ausdruck ist ahnlich der quantenmedhanischen Durchdringungswahrscheinlichkeit von
a-Teilchen beino-Zerfall.

Als Beispiel seien die beiden Uranisotope >*®U und **®U angefiihrt. Die Spaltschwell e firr 2°U
betragt 6,8MeV, was in etwa der Bindurgsenergie enes Neutrons im Grundzustand des
Compoundlerns 2% entspricht. Die Bindurgsenergie énes Neutronsim 2*°U betragt dagegen
nur 5,3MeV, wahrend zur Uberwindurg der Spaltschwelle 7,IMeV nétig sind. Der Grund
dafr ist, dal3 beim Neutroneneinfang an Kernen mit ungerader Neutronenzahl zusétzlich
Paaungsenergie frei wird. Deswegen kann de Spaltung von ?**U schon duch thermische
Neutronen eingeleitet werden, wahrend4ff schnelle Neutronen benétigt werden.
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Abbildung 1.2: Massenverteilung der Spaltfragmente aus der thermischen 2°U-Spaltung; es
ist die Spaltausbeute Y gegen die Massenzahl A aufgetragen
(Experimentelle Werte; punktiert: Modellrechnung) [ Wah88]
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Bei der Spaltung entstehen zum tberwiegenden Teil zwel Bruchstiicke &nlicher Mass, die
den Haupttell der bel der Spaltung frei werdenden Energie ds kinetische Energie mitnehmen.
Aul¥erdem werden meist einige Neutronen frel gesetzt. In Abbildung 1.2 ist die Masen-
verteilung der Spatprodukte aus der thermischen' #*°U-Spaltung dargestellt. Man sieht
deutli ch eine unsymmetrische Vertellung mit Massenschwerpunkien bei A = 96 undA = 140.
Der Wert fir Mass 69 ist zusétzlich eingetragen. ®°Ni ist der bisher leichteste Kern, fiir den
bei der Spaltung von **U in zwei Bruchstiicke die Spaltausbeute gemesen wurde. Die
Spaltausbeute betragt M@® [SAB*89].

Die Mas®nverteilungen von urerschiedlichen Spaltsystemen zeigen eine starke Abhéngig-
keit von der Mass und der Anregungsenergie des galtenden Kerns. Fir Kerne im Gebiet des
Poloniums (Z = 84) wird eine schmale, symmetrische Massenverteilung der Spaltfragmente
beobadtet. Zum Radium (Z = 88) hin tritt zur symmetrischen eine asymmetrische Massen-
vertellung. Vom Thorium (Z = 90) bis zum Californium (Z = 98) ist die Massenvertellung
asymmetrisch, bei °°Fm (Z = 100) ist wieder, wie bei Radium, auch symmetrische Spaltung
gunstig. Zusétzlich wird beobadtet, dal? mit zunehmender Anregungsenergie der spaltenden
Compoundkerne die symmetrische Komponente wachst.

In der weiteren Arbeit wird nu noch auf die Spaltausbeute aus der Spaltung von ?**U durch
Neutronen mit einer Energieverteilung, wie sie in einem Kernreaktor vorliegt, eingegangen.

Die theoretische Beschreibung von Phéanomenen bel der Spaltung, wie z.B. symmetrische und
asymmetrische Mas®nverteilungen, erfordern eine Kombination von Tropfchenmodell und
Schalenmodell. Diese Verfahren ergeben mehrdimensionale Flachen der patentiellen Energie
des deformierten Kernsystems. Zur Anschauung ist in Abbildung 1.3 die patentielle Energie-
oberflache von ?*°Pu al's Funktion der Deformation Q.o und der Asymmetrie Qs dargestellt.
Das 1. Minimum der potentiellen Energie stellt den Grundzustand des galtenden Kerns dar.
Das zweite Minimum, in dem sich der Kern schon in einem stérker deformierten Zustand
befindet, ist ein metastabiler Zustand, der durch Durchtunreln der Barriere ereicht werden
kann. Zu groeren Deformationen hin, beten sich dem Kern zwei Mdglichkeiten fir seinen
weiteren Weg zur Spaltung: Uber die Barriere nach dem 2. Minimum oder um die Barriere
herum, wobel sich der Kern dann in Richtung zu grofReren Asymmetrien bewegt. Die zweite
Moglichkelt ist die energetisch glinstigere und deswegen auch de wahrscheinlichere. Es wird
also die asymmetrische Spaltung bevorzugt.

Abbildung1.3: Energieoberflache voff°Pu als Funktion der Deformation,Qund der
Asymmetrie @ [BGG84]

! Unter "thermischer Spaltung" versteht man die durch thermische Neutronen induzierte Spaltung.
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1.2 Besondere Arten der Kernspaltung

Bei der bindren' Spatung zerfdlt ein schwerer Kern in zwei mittelschwere Kerne mit
dhnlicher Masse (siehe Massnvertellung in Abbildung 1.2). Der zwete bevorzugte
Zerfalsprozel3 bei der Umordnurg der Nukleonen eines Kerns ist der a-Zerfal. Dabel
emittiert ein schwerer Kern einen Heliumkern. Es gibt aber noch andere Zerfall sprozesse,
deren Wahrscheinlichkeit nur sehr viel geringer ist und de deswegen kaum beobadtet

werden. Zwei von ihnen werden im folgenden naher erlautert:
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Abbildung 1.4: Ausbeuten der leichtesten Teilchen bei der ternéren Spaltung
von®**U [Wag89]

R.D. Present erkannte 1941 erstmals, da? Kerne durch de Anregung mit thermischen
Neutronen auch in drel Bruchstiicke spalten konren [Pre4l]. G. Farwell, E. Segré und C.
Wiegand fanden 1944experimentell | angreichweiti ge “He-Kerne (long range dpha- LRA®) in
Koinzidenz mit Spaltprodulkten bei der Spaltung von 2*U und **%Pu [FSW47]. Nur etwa
einmal bei 400 Spaltungen entstehen drei Bruchstiicke, zwel ghnlich schwere undein sehr viel
leichteres. Die haufigsten leichten Tell chen (90%) sind "hochenergetische” (wahrscheinli chste

! Es wird oft nur von Spaltung geredet, wenn die binare Spaltung gemeint ist.

2 Eine umstandlichere, aber prazisere Bezeéchnungfiir terndre Spaltung ist "Spaltung in Begleitung leichter
geladener Teilchen". Damit ist der Unterschied zur Emission von Neutronen bei der bindren Spaltung eindeutig
® Die Bezdchnung langreichweitig dient zur Unterscheidung von den kurzreichweitigen a-Teilchen aus dem
radioaktiven Zerfall, deren kinetische Energien typischerweise 5MeV betragen.
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Energie 16MeV) Heliumkerne. Daneben werden auch all e Wasserstoffisotope sowie deutlich
seltener auch schwere leichte Teilchen emittiert. In Abbildung 1.4 sind de bei der durch
thermische Neutronen induwzierten ternéren Spaltung von >*®U beobadhteten leichten Teil chen
undihre relativen Ausbeuten aufgetragen. Esist Gblich, de Ausbeute relativ zur Ausbeute von
*He anzugeben. Das shwerste leichte Teilchen, das bisher gefunden wurde, ist **Ne aus der
Spaltung von **U [WHJ'97]. Das shwerste nachgewiesene leichte Teilchen aus der Spaltung
von?**U ist 2O mit einer Ausbeute' von 4,510 bzw. >0 mit einer Obergrenze fiir die Aus-
beute von 2,00* [MT96].

1.2.2 Clusterradioaktivitat

Unter Clusterradioaktivitét verstent man de sportane Emisson von leichten Kernen, de
groler as der Heliumkern sind. 1984 entdediten Rose und Jones erstmals einen solchen
Zerfall [RIB4]. Das radioaktive Nuklid ?*Rawandelt sich nicht nur durch den daminierenden
a-Prozel um, sondern in seltenen Fallen auch duch de Emisson von **C-Kernen. Die
Wahrscheinlichkeit fir diese Reaktion ist alerdings aufferordentlich kiein. Das Verhdltnis
zwischen **C-Emisson und a-Umwandung betragt fiir *Ra nur etwa 810*°. Seither war
das Interesse der Kernphysiker groR, de Frage zu Kidren, ob™“C der einzige radioaktive Kern
ist, der von schweren Kernen emittiert wird. Schon Ende 1984 wurde die Emisson von®*Ne
bei der Umwandung von 2% beobadtet. Das shwerste Cluster, das bis jetzt entdedkt
wurde, ist der Kern 3°Si. Er wurde ds erstes beim Zerfall von 2*%Pu in zwe Bruchstiicke
beobachtet und zwar mit einer Ausbeute? von (1,38:0,510"° [WSP'89]. Fur **U sind de
schwersten nachgewiesenen Kerne, die sportan emittiert werden, 2*°Ne mit einer Ausbeute
von jeweils (8,064,32)10% [TZK 89, BCG91].

1.3 Motivation

Das bezuglich der Spaltung noch urerforschte Massengebiet der Spaltprodulte ist eingegrenzt
durch de letzten Mel3werte der bindren und ar terndren Spaltung und aulerdem der
Clusterradioaktivitét. Speziell fir 2>°U handelt es sch um das Massengebiet zwischen A = 22
und A =69, in dem es noch keine experimentell bestimmten Spaltausbeuten gibt. Spaltfrag-
mente mit einer Mas® A < 69 sind aso sehr interessant beziglich ihrer Entstehung, wobel
folgende theoretische Méglichkeiten zur Auswahl stehen:

1. Der betrachtete Kern entsteht bel einer extrem asymmetrischen Spaltung in zwei
Bruchstiicke, wobei das zweite Spaltprodukt entsprechend extrem schwer sein muf3.

2. Der Kern entsteht bei der ternaren Spaltung neben zwei schwereren Bruchsticken.

Es gibt noch keine umfassende Theorie zur Kernspaltung, die ane sichere Vorhersage zu
Spaltudeuten von Nukliden in beliebigem Massenbereich erlaubt.

Fur den Massenbereich von A = 69 s A = 90, also den Fliigel der Doppelhéckerkurve zu
kleinen Mas®n hin, gibt es einen empirisch gefundenen Zusammenhang zwischen Spaltaus-

! Die Ausbeute wird hier in Einheiten von™16er ternarem-Ausbeute angegeben.

2 Die Ausbeute bei der Clusterradioaktivitét gibt meist das Verhaltnis aus Wahrscheinlichkeit der Cluster-
Emission zur Wahrscheinlichkeit farZerfall an.
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beute und Q-Wert der Spaltung von ?**U [Fau94. In Abhildung 1.5 sieht man de Me3daten
der Spaltausbeuten fir die Nuklide im Massenbereich zwischen 70 und 87einfach logarith-
misch aufgetragen gegen den jeweili gen Q-Wert der Spaltungsre&tion. Die Gerade stellt den
Fit an die Mel3punkte dar und wird durch Gleich(h@) beschrieben.

InY = 0,544 - 95861 (1.2)

Dabei ist

Y = Spaltausbeute in %
Q =Massendifferenz zwischen dem Zustand vor der Spaltung und dem Zustand danach in

MeV

In(yield)

v T

150 155 ‘ 160 165 170 175 180

Q-value

Abbildung 1.5: empirischer Zusammenhang zwischen Spaltausbeute und Q-Wert der
Spaltungsreaktion; guiltig fir den Massenbereick 80 [Fau94]

Im Rahmen deser Arbeit soll ein neuer Mel3punk fur Spaltausbeuten in dem noch urer-
forschten Massenbereich zwischen A =22 und A = 69 geliefert werden. Mit Beschleuniger-
massenspektrometrie (BMS), die kleinste Konzentrationen von RadionuKiden nadchweisen
kann, sollte eine hohere Empfindlichkeit als mit iblichen Methoden erreichbar sein.



2 Meldmethode

2.1 Bestimmung von Spaltausbeuten

Prinzipiell gibt es zwel unterschiedliche Methoden zur Bestimmung von Spaltausbeuten, de
im folgenden kurz vorgestellt werden sollen.

2.1.1 Online-Messung

Bel dieser Methode werden die Spaltprodulkte direkt nach ihrer Entstehung analysiert. Dazu
werden als Beispiel zwei Experimente beschrieben.

a) Experiment von Armbruster [Arm61]

Vor Uber 35 Jahren war Armbruster einer der ersten, de Spatausbeuten bestimmt haben. Er
hat dazu am FRMein Experiment aufgebaut, dessen Aufbau kurz beschrieben werden soll:

In einem Strahlrohr werden Neutronen aus dem Resktor auf ein 20% angereichertes 2>°U-
Target geschossen. Die dabei entstehenden Spaltproduke werden urtersucht, indem sie in
einem gasgefilllten Magnetfeld nach ihrer Mass anaysiert? und anschlieBend in einem
Csl(Tl)-Szintill ationszdhler nadhgewiesen werden. Die Verwendurg eines gasgefillten
Magnetfeldes macht eine Massenanalyse moglich.

Fur die magnetische Steifigkeit in einem Magnett(gilt
Bp 0 AV (2.1)
q
wobei
q O vz (2.2)

LFRM: ForschungeeaktorMiinchen

% Diese relativ einfache Methode, bei der die Spaltprodukte durch ein mit Gas gefiilltes Magnetfeld abgelenkt
werden, ist zuerst von Fulmer und Cohen angewendet worden [CF58].
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und

Blp = magnetische Steifigkeit
v = Geschwindigkeit der Spaltprodukte

Da die Schwankungen der lonenladung der Spaltproduke um den Wert q betradhtlich ist,
wiurde jegliche Struktur einer Massenvertellung Gberdedkt werden. Durchlaufen die Tellchen
alerdings ein mit Gas gefilltes Magnetfeld, so treten Umladungsg6(e auf. Es gellt sich ein
mittlerer Ladungszustand @ ein, desen Schwankungsbreite mit zunehmender Zahl an
Umladungsg6fen abnimmt. Zusammen mit Gleichung (2.2) gilt deswegen fir die
magnetische Steifigkeit im gasgefillten Magnetfeld:

Bp = const (A?? (2.3

Blp ist somit aso nu mehr von der Masse &hangig, wobel die in kleinen Massenbereichen
stets gultige Lineaité zwischen A und Z verwendet wurde. Fahrt man nun s Magnetfeld
durch, analysiert man nach den verschiedenen Massen. In Abbildung 2.1 ist die Abhéngigkeit
der im Detektor registrierten Impulse pro Zeit von der magnetischen Steifigkeit aufgezeichnet.
Diese Kurve ist detDoppelhdckerkurve'wie sie inAbbildungl1.2 gezeigt ist, sehr ahnlich.
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Abbildung2.1: Verteilung der Spaltprodukte [Arm 61]

Die Massenauflosung mit dieser Methode wird durch folgende Faktoren begrenzt:

e Schwankungen der mittleren Ladurg
» Abweichungen in der Propationalitdt zwischen der mittleren Ladung @ und dr Ge-

schwirdigkeit v
» Vidfadstreuung der Spaltprodukte, deren Anzahl mit abnehmender Energie der schweren
lonen stark ansteigt
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b) Fragmentseparator LOHENGRIN

Der Fragmentseparator LOHENGRIN am ILL' in GrenoHe dient zur Bestimmung der
Isotopenausbeuten der mit thermischen Neutronen indwzierten Kernspaltung [MSS75]. Es
werden Spaltausbeuten im asymmetrischen Massenbereich der bindaren Spaltung und
aul¥erdem die Ausbeuten vonschweren leichten Teilchen aus der terndren Spaltung gemessen.
Im folgenden wird der Mef3aufbau kurz beschrieben. Ein Target aus einem spaltbaren
Aktinidenisotop wird in einem Strahlrohr mit thermischen Neutronen bestrahlt. Die dabei
entstehenden Spaltprodulie treten mit etwa 50 bs 110MeV kinetischer Energie aus dem
Target aus, verlieren dabei Hullenelektronen und werden so auf etwa q = 20" ionisiert
[MEW'70]. Die lonen fliegen urgebremst in einem evakuierten Strahlrohr durch einen
Ablenkmagneten, der sie nach dem Impuls pro lonenladung horizontal separiert und
anschlief3end duch einen Zylinderkondensator, wo sie vertika nadh dem Quotienten aus
kinetischer Energie und lonenladung separiert werden. Durch den Einsatz eines weiteren
Magneten, dem RED*Magneten, kann eine @neute Impulsanalyse stattfinden undauRerdem
eine Unterdriickung der im Separator gestreuten oder umgeladenen lonen erzielt werden. Die
nach ihrem Verhdtnis von Mass zu lonenladung separierten Spaltprodukie werden in einer
Parall el platten-lonisationskammer [BBF88, HFF'93] nadhgewiesen. Es wird ein Energie-
verlust- und ein Restenergiesignal aufgenommen. Die totale kinetische Energie ehdt man
durch einfache Summation vOnAE undEges . Durch Kenntnis von A/q aus der Separation, cer
totalen kinetischen Energie und dr Restenergie kann man auf die Mass, lonenladung,
Energie und Kernladungszahl der Spaltproduke schlief3en undsie damit identifizieren. Die
Spaltausbeute fir den leichtesten Kern aus der bindren Spaltung von U ist am
Fragmentseparator LOHENGRIN in Grenode gemessen worden. Es handelt sich dabel um
®Ni mit einer Ausbeute von 1#0° [SAB*89].

2.1.2 Offline-Messung

Im Gegensatz zu der vorher erlduterten Methode bestrahlt man ein Target aus einem
spaltbaren Nuklid, trennt mit radiochemischen Methoden das interesserende Spaltprodukt
vom bestrahlten Target ab und kann dann seine Spaltausbeute tiber die Mesaung der Aktivitét
bestimmen. Es gibt nur sehr wenig experimentelle Daten fir Spaltausbeuten im super-
asymmetrischen Massenbereich (A< 70 bzw. A= 160), da die Mesaung von immer kleineren
Ausbeuten immer eff ektivere radiochemische Trennschritte efordert. Esist ndtig, Aktivitaten
in der Grolenordnurg von wenigen Ereignissen pro Minute von einem bestrahlten Target
abtrennen zu kénren. Das leichteste Spaltprodult aus der neutronenindwzierten Spaltung von
239, desen Spaltausbeute mit dieser Methode bestimmt wurde, ist ““Cu, wobei die Spalt-
ausbeute (5,85+2,34)10° % betragt. Fir ®°Ni und ®’Cu konrten jeweil s Obergrenzen angege-
ben werden:

Y(®Ni) < 46000°% und Y(Cu) < 16000° %

Die Unsicherheiten in desem asymmetrischen Massenbereich liegen zwischen 20 und 4%
[IBR*79].

YILL: Institut Max von Laue - Paul Langevin

2 RED: ReverseEnergyDispersion
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2.2 Prinzipielle Mel3methode

Die prinzipielle Schwierigkeit bei Methode 2.1.1 und 2.1.2ist, die Spaltprodukte mit sehr
geringer Spaltausbeute tber dem Untergrund radhzuwei sen. Deswegen wurde fur den Aufbau
dieses Spatproduktexperiments eine Kombination keider Methoden gewahlt, die hier kurz
beschrieben werden soll.

Zuerst werden Spatprodukte gesammelt. Danadch wird aus dem Nuklidgemisch das Isotop,
dessen Spaltausbeute bestimmt werden soll, durch chemische Abtrennurgsschritte isoliert.
Durch desen Schritt wird man den Untergrund aus Nukliden hoher Spaltausbeuten in erster
Naherung los. Mit Beschleunigermassenspektrometrie (BMS) konren dann sehr empfindlich
kleinste Konzentrationen eines Nukli ds nachgewiesen werden. Besonders gunstig ist, dal3 de
zu messenden Nuklide in einem Beschleuniger eine definierte Energie ehalten. Im Vergleich
dazu urterliegen de Spatprodukte bei den Online-Mesaungen einer Geschwindigkeits-
vertellung. Wie die Untergrundunterdriickung fremder Massen duch den Beschleuniger und
das Detektorsystem funktioniert, wird in Kapitel 2.5 beschrieben. Es sll an deser Stelle nur
erwahnt werden, dal3 duch elektrostatische und magnetische Ablenkungen bis zum Detektor
insbesondere die Isobare nicht abgetrennt werden kdnren. Deswegen wird vor dem Detektor
noch ein gasgefilltes Magnetfeld eingeschoben, mit dem eine sehr empfindi che Untergrund
unterdriickung erreicht wird. Auf das gesamte Mef3system wird im Kapitel 2.5 genauer ein-
gegangen.

2.3 Auswahl des Nuklids

Das Nuklid, desen Spaltausbeute, wie oben beschrieben, bestimmt werden kann, muf3
folgende Anforderungen erfillen:

1. Esist ein RadionuKid (RN) gesucht, dessen Halbwertszeit lang genug ist. Ein stabiles
Nuklid kommt fir die BMS nicht in Frage, da der natlrliche Untergrund zu hach ist. Wie
in Kapitel 2.2 erlautert, wird aus vielen Spaltungen Material gesammelt, aus dem man dann
das gewinschte Nuklid extrahiert. Wahrend der Zeit der Aufbewahrung und Sammliung
darf das Nuklid nu soweit zerfalen, dal3 es zum Zeitpunk der Mesaung noch madh-
zuweisen ist.

2. Das Nuklid sollte nicht durch konkurierende Reaktionen gebil det werden kénren. In Frage
kommen Reaktionen wie z. B.:

stabil (n,y) RN
stabil (2n,y) RN
stabil (n, 2n) RN
stabil (n,a) RN
stabil (n, p) RN
stabil (n, pn) RN

3. Das Nuklid darf nicht abgeschirmt sein, d.h. es mul3 ein direktes Tochterelement eines
priméaren Spaltprodukts sein.

4. Das Nuklid muf3 gedgnet sein, um mit BMS gemessen werden zu kdnren. Dafir kommen
prinzipiell ale langlebigen Radionulide mittlerer Masse in Frage, wobe mit dem
empfindichen Detektorsystem GAMS hier im Beschleunigerlabor folgende Nuklide in
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anderen Zusammenhéngen schon erfolgreich gemessen wurden: *°Cl, >*Mn, **Ni, ®°Fe, 49,
u. a.

Sucht man nun de Nuklidkarte gezielt nach Nukliden ab, de die oben aufgezéhlten
Anforderungen erfilllen, kanmt nmen zu folgendem Ergebnis: *%Si, °%Fe, %2Hf, 1%Os snd
Isotope, die diese Bedingungen grundsétzlich erfillen. In Tabelle 2.1 sind dese Nuklide und
ihre Halbwertszeit zusammengestellt.

Nuklid | Tup
g 172a
“Fe | 1500°a
¥Hf | 9lcfa
%0s | 6,0a

Tabelle2.1: Nuklide, deren Spaltausbeute prinzipiell mit
BMS gemessen wer den kann und ihre Halbwertszeit

Von den prinzipiell moglichen Nukliden (s. Tabelle 2.1) wurde fiir diese Arbeit ®°Fe
ausgewdhlt. Mit diesem Nuklid bietet sich de Mdglichkeit, fir den nach urerforschten
Massnbereich der Spaltung von #*®U (A = 22 s A = 69) einen neuen Mefdwert zu liefern.
Die Vorziige vort’Fe werden im folgenden kurz aufgefiihrt.

1. °°Fe hat mit 1,510° Jahren eine so lange Halbwertszeit, da es fiir den zu betrachtenden
Zeitraum von einigen Jahrzehnten als stabil angenommen werden kann.

2. Anhand der Nuklidkarte in Abbildung 2.3 erkennt man, dal3 der Untergrund duch
Neutronenre&ktionen klein sein sollte. Die Wirkungsquerschnitte fir einige stérende
Reaktionen sind ikbbildung 2.2 dargestellt.

Es ist ersichtlich, dal3 dese Wirkungsgquerschnitte dle @éne Energieschwelle im Bereich
einiger MeV haben. Deswegen kann man dese Re&ktionen als Konkurenzreationen zur
Spaltung fiir die Produktion von®°Fe vernachlassgen. Eine Reaktion, de noch urerwahnt
geblieben ist, ist der doppelte Neutroneneinfang am *°Fe. *®Feist ein stabil es Isotop, dessen
natirliche Haufigkeit 0,28% betragt. Der Einfangswirkungsquerschnitt fir thermische
Neutronen am >°Fe ist 1,3barn, der fir *°Fe war bis jetzt nicht bekannt. Auf diese
Konkurenzrestion und de Bedeutung fir diese Arbeit wird in Kapitel 4 genauer ein-
gegangen.

3. Das Verhdtnis von Neutronen- zu Protonenzahl beim Kern U liegt bei 1,55.Bei der
Spaltung bilden sich bevorzugt wieder Kerne mit einem ahnlichen Verhdtnis, d.h. sehr
neutronenreiche Kerne. Durch B-Zerfall erreichen dese Kerne dann cas Stabilit &tstal. In
der Zerfallsreihe von A = 60 ist *°Ni das einzige stabile Nuklid, d.h.®°Fe ist nicht abge-

schirmt, ist also duch den B-Zerfall primarer Spaltprodukte mit der Masse 60 drekt zu
erreichen.

4. ®Fe dgnet sich sehr gut zur Messung mit BMS. Besonders giinstig ist, dal das gorende
Isobar®Ni zwei Kernladungen entfernt ist.
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Abbildung2.2: Wirkungsquerschnitte von Reaktionen, die durch Neutroneneinfang das
Nuklid ®°Fe bilden. Der Wirkungsquerschnitt fiCo(n,np§°Fe stammt aus der Datenbank
ENDF/B-VI, die anderen aus der Datenbank ADL-3T. [Nuc97]

325 ist ein weiterer interessanter Kanditat fiir die Bestimmung seiner Spaltausbeute. Der Kern
wurde schon keim Zerfall von ?*®Puin zwei Bruchstiicke nachgewiesen, also bei einer extrem
asymmetrischen Spatung (s. Kapitel 1.2.2. Es wird auRerdem vermutet, daB 3°Si ein
schweredeichtes Teilchemus der ternaren Spaltung ist.

Die Nuklide *¥Hf und *®Os snd wegen ihrer grofen Masse mit BMS nur sehr schwer
melbar.

Ni 54 | Ni 55 | Ni 56 Ni60 Ni61l Ni62
212ms | 6,075d , 26,22% 1,14% 3,63%
Co 53| Co 54| Co 55 oot} Co 60
|
247 § 240 | 1,481 1932 17 54h | 77.26d | 271.79d| 894 i 708 EETele LM 105:5272| 1 65h |[140: 15| 2755 |
ms i ms | mn i ms ! ! ! h i d min a ! min min ! :

Fe 52| Fe 53 A e 55 AL Fe 59| Fe 60| Fe 61| Fe 62,
459:827| 25 i 851 NIV 2 733 NNl PRI 44,503d| 1,510°% | 6,0min | 68s

Mn 58| Mn 59| Mn 60| Mn 61,
46,2m | 2L i 56 | 3 7110°a| 312,2d : 5min | 653: 30 | 465 [L77i 51| 0,71s |

min : d S i s s i S

Abbildung2.3: Ausschnitt aus der Karlsruher Nuklidkarte [Kar95]
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2.4 Erwartungswert fif°Fe

Bevor nun réher auf den Mef3aufbau und seine enzelnen Komporenten eingegangen wird,
soll hier kurz angegeben werden, wieviel ®Fe aus der Spaltung von ***U erwartet wird.
Extrapaliert man in Abbildung 1.2 die Kurve der Spaltausbeuten urter Annahme anes weiter-
hin exporentiellen Abfall s zu kleinen Massen hin, ergibt sich fir Masse 60 eine Spaltausbeute
von etwa 110™. Dies stellt allerdings eine ungenaue Methode dar.

Ein anderes Ergebnis erhdt man mit der empirischen Formel von FausT, Gleichurng (1.2), die
in Kapitel 1.3 vorgestellt wurde:

InY =0,544[Q - 95861

Mit Q = 138,5MeV firr die Spatung von ***U ergibt sich fiir °*Fe die Spaltausbeute zu
1,210, Diefir Mass 60 akkumuli erte Spaltausbeute betragt 210, Der Q-Wert wurde mit
folgender Gleichung berechnet [Fau94]:

Q=A(*U)-A(f,) - A(f,) (2.4)
wobei

A = Masseniberschul
f1 = Spaltfragmente

2.5 MelRRaufbau

Die Beschleunigermas®enspektrometrie (BMYS) ist eine hochst empfindliche Methode, mit der
langlebige Radionulide in kleinsten Konzentrationen gemessen werden konren. Bel dieser
Methode werden die nachzuweisenden Nuklide durch ihre Masse und ihre Kernladungszahl
identifiziert. Die dazu nawendigen kinetischen Energien von bs zu 20(MeV pro lon kdnren
mit dem Garchinger TandemMaN-DE-GRAAFF-Beschleuniger erreicht werden.

2.5.1 Experimenteller Aufbau

Der gesamte experimentell e Aufbau ist in Abbildung 2.4 dargestellt. Auf einige Komponenten
zwischen lonenquelle und Detektor wird im weiteren genauer eingegangen.

a) Die Hochstromionenquelle

Der Vorteil eines Tandembeschleunigers, die Beschleunigungsgpannurg mehrfadch ausniitzen
zu konnen, erfordert den Einschul’ von negativen lonen in den Beschleuniger.

Bel einer Hochstromionenquelle (Abbildung 2.5) [Mid83 wird aus einem beheizten Casium-
reservoir Casiumdampf in de Quell e geleitet, der sich auf einem halbkugelformig gewickelten
lonisator [KSU88, Urb86 aus Tantaldraht niederschlagt. Der aus Wolfram gefertigte Innen-
leiter des Tantaldrahts wird durch einen Strom von krepp 10A auf ungeféhr 1000TC geheizt.
Da die lonisationsenergie von Casium mit 3,8%V [WearQ] niedriger ist als die Elektronen-
austrittsarbeit von Tantal mit 4,1eV [MW?75], kann Casium als pasitives lon desorbieren und
wird auf das gegentuber dem lonisator auf -6kV liegende Target hin beschleunigt.
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Abbildung 2.4: Experimenteller Aufbau (TandeviaN-DE-GRAAFFBeschleuniger mit Quelle,
Strahlfihrung und Detektorsystem GAMS)
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Die aif 6kV beschleunigten Cs™-lonen geben ihre Energie im Target ab, so da reutrale
Atome oder Molekile, sowie positive und regative lonen oder Molekilionen aus der
Oberflache herausgeschlagen werden. Bel diesem Prozef3 konren mehrfadh pasitiv geladene
lonen gebil det werden, aber nur einfach negativ geladene. Die Ausbeute héngt u. a. von dr
jeweili gen Elektronenaffinitat' ab. Nur Elemente, deren Elektronenaffinitét groRer as null ist,
bilden tberhaupt stabile negative lonen. Im Fall von °%Fe ist die Ausbeute des gdrenden
Isobars ®°Ni (Ea = 1,156V) [Smi82] gegeniiber der von °%Fe (Ex = 0,16eV) [Smi82] aus
diesem Grund um den Faktor zwanzig goRer. Deswegen verwendet man bei ®°Fe-Mesaingen
Oxidionen (Ea(FeO) = 1,4%V) [Smi82], mit denen dhnliche Stréme im Vergleich zu Nickel-
oxiden erreicht werden konren [SFKK95]. Somit erreicht man schonin der Quelle ane aste
Isobarenunterdriickung. Die anfadch negativ geladenen lonen werden duch die 6kV Spuitter-
spannurg von der Targetoberflache weg beschleunigt. Nadh dem lonisator unterliegen sie
einer weiteren Potentialdifferenz von -28KV, so dal3 sie insgesamt mit 34KV extrahiert
werden. Mit Hilfe des 90°-Injektormagneten wird eine este Trennurg der unterschiedlichen
Massen, die in der Quelle gebildet werden, erreicht.

Fur die magnetische Steifigkeit gilt dabei:

Blp="—"— 25
= (25)
Dabei ist:
B = Magnetfeld des Injektormagneten m = lonenmasse
p = Bahnradius der Ablenkung g = Ladungszustand (hier -1)
Eex = Extraktionsenergie (34 keV) e = Elementarladung

Da dle Teilchen de gleiche Energie (Egx = 34keV) besitzen undauferdem in der Quelle nur
einfach negativ geladene lonen gebildet werden, hangt die &zeptierte Mase nur vom
Injektor-Magnetfeld ab. Mit Hilfe enes Faradaycups nadh dem Injektormagneten (Injektor-
cup) kann das Magnetfeld fir maximalen lonenstrom optimiert werden.

|
|

Extraktions-
elektrode (OkV)

Sputtertarget
(-34kV)

Tonisator Cs-
(-28kV) Reservoir

Abbildung 2.5: Schematischer Aufbau einer Hochstromionenquelle

! Elektronenaffinitat: Energie, die frei wird, wenn man ein Elektron an ein freies, neutrales Atom oder Molekill
anlagert.
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b) Der Tandembeschleuniger

Nadh der magnetischen 90*Ablenkung wird der Strahl durch eine Vorbeschleunigung von
Uy = 150K/ auf eine Gesamtenergie von Eiy = Eg+Ey = 184keV pro lon keschleunigt. Im
Tandem werden die a@nfach negativen Molekil- und Atomionen duch eine an Termina an-
liegenden Hochspannurg Ut von ca 13MV beschleunigt. Im Terminal ist eine ca 4ug/cm?
dicke Kohlenstoffolie angebradt, die die Molekulionen aufbricht. Allen negativ geladenen
lonen konren beim Durchflug durch die Folie Elektronen abgestrippt werden. Dabel bil det
sich eine Verteilung der Ladungszustande, die von cer Energie der lonen vor der Stripperfolie
abhangt. Die nun mehrfach pasitiv geladenen Teilchen werden duch das gleiche Potential
zum Tandemende hin weiterbeschleunigt.

Am Ausgang des Beschleunigers besitzen die lonen mit der Ladlieg=nergie
E = E,+(q+#) U, [e (2.6)

wobei

A = Masse des interessierenden Atoms
M = Masse des eingeschossenen Atoms bzw. Molekils

Fir ®°Fe bel einer Terminal spannurg von Ut = 13MV sind de wahrscheinli chsten Ladungszu-
stdnde nach dem Stripp-Prozef3 und de daraus resultierenden Energien [Bed in Tabelle 2.2
zusammengestellt.

Q ®Fe beiUr = 13MV
Ps [%] E [MeV]
6" 3,34 87,92
7 8,61 100,87
8" 16,11 113,81
9" 21,87 126,75
10" 21,54 139,69
11 15,39 152,64
12" 7,98 165,58
13" 3,00 178,52
14" 0,82 191,47
15 0,16 204,41

Tabelle2.2: Strippwahrscheinlichkeitendrind Energien fur verschiedene
Ladungszustande [Bea]

Fir die Auswahl des gedgneten Ladungszustands gilt, da3 seine Energie und seine
Wahrscheinlichkeit moglichst grol3 sein sollen. Der Ladungszustand sollte aifRerdem keinen
gemeinsamen Teiler mit der interesserenden Mas< (A = 60) haben, da der 90°-Magnet nach
dem Tandembeschleuniger nach A/g analysiert und damit sonst eher stérender Untergrund
zum Detektor gelangen kann. Daher wurde bei dem Experiment fiir °®Fe der Ladungszustand
11" gewahlt.
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c) Isobarentrennung durch das GAMfaggefillteAnalysiemagnetSystem)

Die bisher genannten Strahlfiihrungselemente sind fir die Abtrennurg von Untergrund duch
andere Mas®n und Ladurgszusténde verantwortlich. Das dabile Isobar ®Ni, das mit 26%
natUrli cher 1sotopenhéufigkeit als Verunreinigung (ppm) im Probenmaterial immer vorhanden
ist, hat im gleichen Ladurgszustand de nahezu gleiche magnetische und elektrische
Steifigkeit wie®®Fe und kann deswegen bis zum Detektor nicht von diesem getrennt werden.

Isobarentrennung

Bevor das Detektorsystem GAMS [Kni96, KFK97] ndher erlautert wird, sollen prinzipielle
Methoden zur Isobarentrennurg aufgeftihrt werden. Mit der Darstellung ihrer Grenzen, wird
die Notwendigkeit des GAMS deutlich.

In einer lonisationskammer mit Frischgitter ist eine Trennurg aufgrund des unterschiedli chen
differentiellen Energieverlusts von ®®Fe und ®Ni grundsitzlich moglich. Der Detektor kann
aber nur eine maximale Zahlrate von ca 1kHz verarbeiten. Wegen des um ungeféhr 5 Grolen-
ordnurgen Uberwiegenden Nickeluntergrunds mifde man den Strom aus der Quelle stark
reduzieren, was aber gleichzeitig eine starke Erh6hurg der Mef3zeit bedeutet. Man sollte dso
schon va dem Detektor die Isobarenseparation zwischen ®®Fe und ®Ni vornehmen. Dabei
wirde gleichzeitig die gesamte |sobarenseparation gegentiber einer lonisationskammer erhoht
werden.

Eine Mdoglichkeit, Isobare schon va dem Detektor zu urterdriicken, ist die Methode des
Nadktstrippens [RY S79]. Dabel werden de Isobare nachbeschleunigt und duch eine weitere
Stripperfolie mit einer gewisen Wahrscheinlichkeit vollstandig ionisiert. Dadurch kann das
Isobar mit der hoheren Kernladungszahl einen fir das andere Isobar nicht erreichbaren
Ladungszustand annehmen und duch einen Ablenkmagneten von diesem getrennt werden.
Diese Methode dgnet sich z.B. zur Trennurg von *°Cl und *°S [KKN 83)]. Fiir die Trennurg
von Eisen und Nickel ist die Methode nicht anwendbar, weil Nickel zwel Protonen mehr
besitzt als Eisen und somit auch den Ladungszustdnan®@hmen kann.

Isobarentrennung im gasgefillten Magneten

Durchlaufen de lonen ein gasgefilltes Magnetfeld, so kaommt es zu Stdlen mit den Gas-
teilchen, wobei die lonen sowohl Elektronen verlieren als auch aufnehmen kénnen.

Es g€llt sich ein mittlerer Ladungszustand @ ein, desen Abhdngigkeit von Geschwindigkeit
und Kernladungszahl der Projektilionen duch folgende semiempirische Formel von R.O.
Sayer [Say77] beschrieben werden kann:

9%
(1
E

Aus dem Gleichgewicht zwischen Lorentz- und Zentrifuga kraft ergibt sich damit eine magne-
tische Steifigkeit

U
qg=<2 %—LOSE@XpE}- 801z **® E@%g (2.7)

Blp= (2.8)

2|k

q
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In Abbildung 2.6 ist firr den Fall von ®°Fe und ®Ni diese magnetische Steifigkeit gegen de
Energie der lonen aufgetragen.

80pg
60N —-.
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Abbildung2.6: Magnetische Seifigkeit von ®Fe und ®Ni nach Gleichung (2.7) mit (2.8)

Durch de unterschiedliche Steifigkeit im Magnetfeld findet eine rdumliche Trennurg der
beiden Isobare statt. Indem man ®Ni aus dem Detektor ausblendet, kann man ®°Fe meseen,
ohne den Strom aus der Quelle zu reduzieren.

Die Brete der raumlichen Vertellung eines lonenstrahls nach dem Durchlaufen eines
gasgefillten Magneten hangt von zwei konkurierenden Prozessen ab. Einerseits nimmt die
Breite aufgrund der besseren Statistik durch mehr Stél2e mit dem Druck ab, andererseits deigt
sie durch die Kleinwinkelstreuung mit dem Druck an. Die beste Trennurg von ®Fe und ®°Ni
mit dem GAMS wurde mit Stickstoff bei ca. 11mbar erreicht [Kni96].

Der Schwerionendetektor

Fir den Nadweis der lonen wird eine Gasionisationskammer mit Frischgitter verwendet
(Abbildung 2.7). Dabei werden funf Energieverlustsignale und duch de diagonale Teillung
zweier Anocenstreifen zwei Ortssgnale fur jedes lon registriert. Die Gesamtenergie wird
unabhangig davon am Frischgitter abgenommen. Der Gasdruck im Detektor (ungefahr 30mbar
Isobutan) wird so lange verandert, bis man vam flnften (letzten) Energieverluststreifen kein
Signal mehr erhdlt, d. h. das nadhzuweisende lon seine gesamte Energie im Detektor abgege-
ben hat. Zur Unterscheidung der Isobare, die z. B. durch Streuung an der Detektorfoli e schrég
eindringen und dler ihren damit verlangerten Flugweg einen grof¥eren Energieverlust
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vortéauschen, wird der Einflugwinkel der einfallenden lonen bestimmt. Den Winke in
horizontaler Richtung erh@t man duch die Aufteilung des ersten und ditten Anodenstreifens,
den in vertikaler Richtung durch den Zeitunterschied des Signals zwischen dem zweiten und
vierten Anodenstreifen.

Abbildung2.7: Schematischer Aufbau der |onisationskammer und deren
Anodenanordnung (E2r und E2I sind im Betrieb kurzgeschlossen)

2.5.2 BMS-MelRmethode

Vor Beginn der Mesaungen wird das Strahlfiihrungssystem von der Quell e bis zum Detektor
auf maximale Transmisson® des ausgewahlten Ladurgszustands eines gabilen Nuklids (hier
*/Fe gleicher magnetischer Steifigkeit) eingestellt. Der makroskopisch mef3bare Strom des
stabilen Isotops ist proportional zur Z&hlrate §Ee-lonen im Detektor.

Auch vor und rach jeder Einzelmesaung wird der Strom der **Fe-lonen am Cup1 (vor dem
Tandem), am Cup5 (nach dem Analysiermagneten) und am GAMS-Cup (vor dem GAMS-
Magneten) gemessen. So 183t sich immer die &tuelle Transmisson bestimmen undeventuelle
Verénderungen feststellen. Nachdem die Einstellungen der Strahlfihrung optimiert sind,
werden der Injektormagnet und de Terminalspannurg auf die Masse des RadionuMids ®%Fe
umgestellt.

Da aif dem Weg von cer Quelle bis zum Detektor ein Grofeil der *°Fe-lonen verloren geht
(typische Transmissonen sind einige Prozent), mif3t man de Proben immer relativ zu Eich-
proben, deref’Fe/Fe-Konzentration bekannt ist.

! Transmisson ist das Verhdltnis aus Ereignisen im Detektor zu *®Fe-lonen, die in der Quelle losgeschickt
werden.
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Zur Bestimmung des Mef3urtergrunds im Detektor werden °%Fe-freie Proben, sogenannte
Blanks, gemes®n. Die durch sie @zeugten Signale, die im Detektor wie *%Fe-Ereignis® -
scheinen, werden von dn aus den Mef3proben erhaltenen Signalen abgezogen. Da bel den
bestehenden Mesaungen de Blankmesaingen keine Ereignisse zeigten, war es nicht nétig
diesen Untergrund abzuziehen.
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In Kapitel 2 wurde die Memethode dargestellt und tegriindet, warum das Nuklid ®°Fe zur
Bestimmung der Spaltausbeute mit BMS einzigartig gedgnet ist. Nun wird abgeschétzt,
wieviel Probenmaterial nétig ist, um die Spaltausbeute’femmit BMS zu messen.

Die minimale Anzahl von °®Fe-Atomen, de in einer Probe benétigt werden, um ein Ereignis
im Detektor zu erzeugen, hangt von zwei Faktoren ab:

e Quelleneffizien£&

Sie sagt aus, wie viele Eisen-Atome in der Probe sein missen, un ein FeO-lon aus der
Quelle zu erhalten. Es werdenllois 10 Eisenatome benétigt [Kor98].

e Transmissio

Sie gibt an, wie viele FeO-lonen in den Tandem eingebradit werden missen, um unter
Berlicksichtigung der Strippausbeuten und a@r Verluste entlang des Strahlengangs ein
Eisen-lon definierten Ladungszustands bis zum GAMS zu bekommen. Die Transmisson
bei °%Fe'*-lonen betragt einige Prozent.

Setzt man nun 100 dtektierbare Ereignis< fir eine Mesaung als minimal voraus, erhdlt man
fir die Anzahl der in der Probe benétigféRe-Atome

100
ET
Naddem alles aul¥er Eisen aus der bestrahlten Probe agetrennt werden soll, damit Unter-
grundorobleme schon va der Mesaung eingeschréankt sind (s. Kapitel 2.2), mu3also nach ein
Verlustfaktor aufgrund der chemischen Abtrennurgs<chritte berticksichtigt werden. Als shr

pessmistisch wird fur die Abschétzung davon ausgegangen, dal3 de Hélfte der entstandenen
®Fe-Atome fiir den Nachweis verloren gehen.

N(®Fe) = 10°

Um noch Spielraum in bezug auf die Anzahl der Ereignisse zu haben, sollen sich in der Probe
ungefahr 10°°Fe-Atome befinden.

Zusammen mit der empirischen Spaltausbeute fir Mas= 60, dein Kapitel 2.4 zu 210™ an-
gegeben ist, kann die Zahl der Spaltungen

n_ = N(*°Fe)
ISS YBO

(3.1)



22 3 Probensuche und -priparation

die fur die Produkiion von 10 °%Fe-Atome nétig ist, berechnet werden. Filr nyss ergibt sich
5010

Prinzipiell stehen nun zwei unterschiedliche Methoden zur Auswahl:
1. Wir bestrahlen selbst ein entsprechemtdran-Target.

2. Wir greifen auf schon bestrahltes Material zurtick.

Zur 1. Methode

Bei einer Bestrahlung am FRM kann fir die Abschatzung mit eéinem mittleren thermischen
NeutronenfluR von @ = 210" cm?s? gerechnet werden. Setzt man insgesamt ungefahr
300mg ?**U ein, ist eine Bestrahlungszeit von 7 Tagen néig. In Tabelle 3.1 ist eine Auswahl
von Nukliden zusammengestellt, die be der Spaltung entstehen. Es snd jeweils die
Aktivitdten der Nuklide direkt nadh der Bestrahlung angegeben und rach einer Abklingzeit
von einem Jahr. Es $nd Nuklide mit relativ hoher Spaltausbeute und mittlerer Halbwertszeit*
ausgewahlt worden.

Nuklid T Yin % A direkt A 1Jahr
137Cs | 30,17a| 6,236 | 2,210° Bq | 2,110° Bq
%sr | 28,64a| 5,835 | 2,210° Bq | 2,110° Bq
13| 8,02d | 2,885 | 1,410 Bq | 2,8102% Bq
12gh | 2,77a| 0,028 | 1,1106° Bq | 8,210 Bq
%7r | 64d | 6,545 | 4,000 Bq | 7,600° Bq
%Kr | 10,76a| 1,327 | 1,310°Bq | 1,210° Bq

Tabelle3.1: Eine Auswahl an Nukliden, ihre Halbwertszeit und die Aktivitat
direkt nach der Bestrahlung und nach einem Jahr

Anhand deser Tabelle ist zu erkennen, dal3 es im Zeitrahmen deser Diplomarbeit nicht
moglich ist, ein Urantarget selber zu bestrahlen undes danad so lange @klingen zu lasen,
bis sinnvoll damit gearbeitet werden kann.

Zur 2. Methode

Nadfragen innerhalb des Physikdepartments und auch in Grenolde haben ergeben, dal? kein
bestrahltes ?*°U-Target, das firr diesen Zwedk gedgnet wére, zur Verfiigung steht. Eine
Einrichtung, in der Spaltprodukte aus der Spaltung von Kernbrennstoffen wie 2*°U gesammelt
werden, ist eine Wiederaufarbeitungsanlage. Die Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe
(WAK), zu der tber das Institut fir Radiochemie (RCM) ein sehr guter Kontakt besteht, war
gerne bereit, das Projekt "Spdtausbeute der Mass 60" mit der Bereitstellung von Proben-
material zu unterstutzen.

! Nuklide mit kleiner Halbwertszeit (Minuten, Stunden) sind schrell wieder zerfallen. Nuklide mit groRer
Halbwertszeit (100 Jahre und mehr) bauen eine entsprechend kleinere Aktivitat auf.
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3.1 Herkunft der Probe

Die WAK wurde in der tedhnischen Auslegung und Gréle ds Versuchsanlage so koreipiert,
dai3 eine Ubertragung der Betriebserfahrung auf eine grofe industrielle Anlage mdglich ist.
Mit ihrer Errichtung und dcem Betrieb wurden Erfahrungen fir die Planung, den Bau und
Betrieb der geplanten deutschen Wiederaufarbeitungsanlage in Wadkersdorf (WAA) ge-
sammelt. Nadhdem das Projekt WAA im Sommer 1989 eingestellt wurde, wurde aich de
Pilotanlage WAK Ende 1990fUr die Wiederaufarbeitung von abgebrannten Brennelementen
geschlossen.

Insgesamt wurden in den 20 Jahren Betrieb der WAK (von 1971 bs Ende 1990 20(t
Brennstoff mit einem mittleren Abbrahdon 20 GWd/t aufgearbeitet.

Die Brennelemente stammen aus kommerziellen Leichtwasserregktoren und Forschungs-
re&toren, wobei diese Forschungsre&toren zur Erproburg von Regktormaterialien denten
und ncht dafir ausgelegt waren, einen holen Neutronenflul3 zu liefern. Somit sind An-
reicherung des Brennstoffs und Neutronenfluf3 vergleichbar mit den Werten fir Leichtwasser-
reaktoren.

Um die Herkunft der Probe zu verdeutlichen, soll zuerst kurz der Weg der Brennelemente von
der Zeit im Red&ktor bis zu ihrer Aufarbeitung beschrieben werden und @nn der Prozefd der
Wiederaufarbeitung selbst erlautert werden.

3.1.1 Lebensgeschichte von Brennelementen

Hier sollen nunschrittweise die @nzelnen Stationen eines Brennelements in seinem "Leben”
bis zu seiner Wiederaufarbeitung geschildert werden.

Die technischen Daten, de hierbel verwendet werden, beziehen sich auf kommerzidll e Leicht-
wassereaktoren.

Der Brennstoff (meist UQy) ist in Form von sogenannten Pellets® in Brennstabe @ngefiillt.
Diese Brennstabe sind Rohre aus Zircadoy®, die drei bis vier Meter lang sind und einen
Durchmesser von ca einem cm haben. Mehrere Brennstabe, typischerweise éwa 300, werden
blndelweise zu Brennelementen zusammengefaldt. Die Brennelemente sind drekt von Wasser
umgeben, des gleichzeitig als Kuhimittel und Moderator dient. Nadh der Bestrahlungszeit im
Reétor werden die Brennelemente in einem Abklingbedken gelagert. Die Dauer der Zerfalls-
und Kuhlperiode der ausgebrannten Brennelemente vor der Aufarbeitung wird im wesent-
lichen vom Zerfall der Schwermetalle 2*°U tiber *Np zu 2%Pu und @ém Zerfall der Spalt-
produkte™! und***xe bestimmit.

Nadh der Verwell dauer im Reégktor enthalten de Brennstdbe auf3er den Kernbrennstoffen Uran
und Plutonium, die nicht vollsténdig verbrannt werden, de Spaltprodukte und Aktivierungs-
produkte, die durch Reaktorneutronen gebildet wurden.

! Der Abbrand gibt die thermische Energie in GWd pro Tonne Kernbrennstoff an, die wahrend der Einsatzzet in
Tagen im Reaktor abgegeben wird.

2 zylinderférmige, bleistiftdicke Brennstofftabletten

3 Zircdoy ist eine Legierungmit dem Hauptbestandteil Zirkon; weiter sind 1,5% Zinn, 0,1 his 0,15% Eisen, 0,1%
Chrom und 0,05% Nickel enthalten [KV69].
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3.1.2 Prozel3 der Wiederaufarbeitung

Bel der Wiederaufarbeitung werden aus abgebrannten Redktor-Brennelementen die nicht
vollstdndig abgebrannten Kernbrennstoffe Uran und Plutonium abgetrennt.

Wie das im einzelnen geschieht, wird im folgenden kurz erléutert. Genauere Ausfiihrungen
dazu sind in [Bau78] nachzulesen.

Die Brennelemente werden in de a@nzelnen Brennstdbe zerlegt, die dann mechanisch duch
eine hydraulische Schere in ca 5cm lange Stiicke geschnitten werden. Diese Brennstabstiicke
werden in Salpetersdure ehitzt, wobel Spaltprodukte und Kernbrennstoffe in Lésung gehen.
Das Hullrohrmaterial ist in deser Saure nicht 16slich undwird als fester radioaktiver Abfall
beseitigt. Im PUREX-Verfahren® werden die Kernbrennstoffe Uran und Plutonium von den
Spaltprodukten in einem mehrstufigen Extraktionsprozel3 abgetrennt. Als Produlte fallen bei
der Wiederaufarbeitung konzentrierte Uran- und Plutoniumlésung an sowie die Spaltprodukte,
die nach wie vor in Salpetersdure gel6st sind. Diese Spaltproduktlésung ist Abfal undwird in
der WAK bis zur Verglasung® gelagert. In der Fachsprache wird diese Lésung HAWC?
genannt.

3.1.3 Zusammensetzung des HAWC

Fir einen Uberblick sollen hier einige demische und plysikalische Eigenschaften der
Spaltproduktlésung aufgefiihrt werden. Die Grundage bildet eine 4M Salpetersaure, in der
hauptsadilich Spatprodukte gelost sind. Eine Anayse des gefilterten HAWC zeigt mit
kleinen Abweichungen de Doppelhockerkurve der Spaltung. Abweichungen sind urter
anderem mit Niederschldgen und schwer 16dlichen Feststoffen im HAWC zu erkldren. Der
Feststoffgehalt im HAWC betrégt 10-159/¢. Aul¥er den Spaltprodukten befinden sich im
HAWC noch Transurane, Prozef3chemikalien undKorrosionsprodukte. Die noch im HAWC
vorliegenden Transurane konrten duch den PUREX-Prozef3 richt vollsténdig abgetrennt
werden. Die Korrosionsprodukte sind wahrend des Wiederaufarbeitungsprozef3 und @ der
Lagerung aus den Edelstahlbehdltern herausgeldst worden. Dabei stellt das Eisen mit 5g//
einen groflen Antell dar. Das HAWC, das sch aufgrund der Nadhzerfalswdrme der
Spaltprodukte aifheizt, mul® stéandig gekihlt werden; es wird auf einer Temperatur von
ungeféhr 30°C gehaten. Da téglich 10-30¢ Salpetersdure (Gesamtinhalt des Vorratsbehdlters
ungefahr 20000Y) durch Verdampfung und radiolytische Zersetzung verloren gehen, muf3in
regelmalikigen Abstanden neue Sal petersaure hinzugegeben werden, um einen stabil en Zustand
zu erhalten. [Sto97, BSW3]

Die Gesamtaktivitaterim HAWC betragen nach [WAK97]:

! PUREX:Plutonium-Uran-Rickgewinnung durcExtraktion
2 Bei der Verglasung wird die Spaltproduktlésung in Glasblécke eingeschmolzen.
3HAWC: high active wasteconcentrate

“ Das Referenzdatum bei den Aktivitatsangaben ist jeweils Juli 1997.



3.1 Herkunft der Probe 25

a-Aktivitat  1,43010" Bq//
B-Aktivitat  1100°Bq//
y-Aktivitat 4,610 Bq//

Die Aktivitdten einzelner Nuklide im HAWC, die mit y-Spektroskopie bestimmt wurden,
kdnnen Tabelle 3.2 entnommen werden.

Nuklid | Aktivitat in Bo/?
137cs 4,3010%
134cs 7,2010°
5%ey 2,610
ey 8,410
12gh 8,710

Pu =310° [Sto97]

2410 my 48010°

Tabelle3.2: Hauptaktivitatstrager im HAWC und ihre Aktivitat [WAK97]

3.1.4 Abschéatzung

Mit den Daten des HAWCs kann abgeschétzt werden, wieviel ®*Fe ewartet wird. Aus der
Aktivitét von **'Cs (s. Tabelle 3.2) kann zusammen mit der Spaltausbeute fir Mass 137 de
Zahl der Spaltungen ny;ss bestimmt werden. Damit kann de Zahl der ®°Fe-Atome, die man auf-
grund der empirischen Spaltausbeute’ffie erwartet, berechnet werden. Man erhélt

N(*Fe) = 1900%/™"
Dabei ist fiir die Spaltausbeultg, = 210" eingesetzt worden (s. Kapit2H).

Am Anfang dieses Kapitels ist erwahnt, dald fir eine sinnvdle BMS-Mesaung mit vorheriger
Chemie etwa 10°°Fe-Atome benétigt werden.

Bel einer BMS-Mesaung wird immer das Verhéltnis Radionulid zu stabilem Isotop in der
Probe gemesen. Es ist also auch interessant, dieses Verhdltnis abzuschétzen. Es ist bekannt,

dald de Konzentration an stabilem Eisen im HAWC 5¢// (s. Kapitel 3.1.3 betragt. Damit
kann folgendes Verhéltnis angegeben werden:

N(*°Fe)

35010
N(Fe)

Mit dem Aufbau am Beschleunigerlabor liegt die Nachweisgrenze fiir °%Fe bei etwa 110%°,
Die Abschétzungen zeigen, daR es sinnvoll ist, im Karlsruher HAYWE zu suchen.
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3.2 Vorversuche zur Abtrennung von Eisen aus dem HAWC

Prinzipiell stand nun de Frage an, wie das Eisen aus dem HAWC isoliert werden kann. Dazu
sollten mdgliche Verfahren zur Eisen-Abtrennurg auf ihre Eff ektivitdt hin urtersucht werden.
Die Abtrennurg sollte dann mit der erfolgreichsten Methode in der WAK in Karlsruhe
stattfinden, da dort die Einrichtungen fir das Arbeiten mit radioaktiven Stoffen (wie Heil3e
Zellen, Handschuhbocen, Manipulatoren, ..) vorhanden sind und de M&gli chkeit zur Besel-
tigung von radioaktivem Abfall zur Verfligung stand.

Die Vorversuche konrten im Institut fir Radiochemie in Garching durchgefiihrt werden. Bel
der Auswahl der Trennverfahren muf3ten folgende Kriterien berticksichtigt werden:

1. Eine moglichst gute Abtrennung der Hauptaktivitatstrager sollte gewahrleistet sein.

2. Die Methodke sollte méglichst einfach sein, damit sie auch urter erschwerten Bedingungen,
wie Arbeiten in einer Box mit Manipulatoren, funktioniert. Die Methode zur Abtrennurg
sowie die dafir notwendigen Arbeitsgerdte und Chemikalien mufden mit Karlsruhe age-
sprochen werden.

3.2.1 Methode der Vorversuche

Im Ingtitut fir Radiochemie steht ein Spaltproduk-Simulat zur Verfigung, das fur die
Vorversuche verwendet werden konnte [Kre92].

In desem Simulat sind de Spatproduke soweit mdglich duch ihre natirlichen nicht
radioaktiven Isotope @setzt und in 2,5\ Sapetersiure gelost’. Dies entspricht einer
Abfalll 6sung, wie sie auch in Karlsruhe nach der extraktiven Uran-Spaltproduk-Trennurg
vorliegt.

Insgesamt wurden drei verschiedene Verfahren, mit denen Eisen aus dem HAWC abgetrennt
werden kann, urtersucht. Zu Beginn soll die prinzipielle Vorgehensweise bei den Vorver-
suchen beschrieben werden.

Fur jedes Verfahren wurde das HAWC-Simulat eingesetzt, wobei durch Zugabe von Eisen-
nitratsalzZ” die gleiche Konzentration von Eisen-lonen in der Losung, wie sie in Karlsruhe
vorliegt, erreicht wurde. Um die Abtrennurg schrittweise mitverfolgen zu kénren, wurden
zusitzlich verschiedene Trace dazugegeben. Fir einen ersten Uberblick sind in Tabelle 3.3
die verwendeten Tracer und ihre jeweilige Halbwertszeit aufgefihrt.

Um AufschluR (ler die Eisen-Abtrennurg zu gewinnen, wurde das RadionuKid *°Fe
eingesetzt. *°Fe zerfdlt durch Elektroneneinfang. Die danach ausgesendete 5,9keV-Rontgen-
linie wurde mit Hilfe eines Flussigszintillatioréhlers nachgewiesen.

Fur die Abtrennurg der 3- und y-Strahler wurde eén Gemisch aus radioaktiven Nukliden, de
im HAWC vorkommen, verwendet. Es wurden Standardlésungen mit den Nukliden ®°Co,
1255, 137Cs, **Eu und*™Eu benutzt, wobei die Aktivitétsverhadltnisse der einzelnen Nuklide

! Das nur radioaktiv existierende Element Technetium sowie die Transurane wurden weggelasen. Auf die
Zugabe von Prozefl3chemikalien und Korrosionsprodukten wurde ebenfalls verzichtet.

2 Die chemische Formel dafir lautet Fe@y®H,O0.
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untereinander den Aktivitaten in Karlsruhe nadhgebildet wurden. Detektiert wurden dese
Nuklide mit einem Germanium-Detektor.

Nuklid | Ty in Jahren na?t?:mﬁizene
*Fe 2,73 Rontgen
Bcs 30,17 v
Eu 4,76 v
154, 8.8 ,
12°sh 2,77 v
*®Co 5,27 v
ZPu | 24100° a

2am | 4322 a

Tabelle3.3: Nuklide, die als Tracer eingesetzt wurden, ihre Halbwertszeit
und die Art der nachgewiesenen Strahlung

Als Vertreter der a-Strahler wurden de Nuklide %u und **Am ausgewshlt. Die ais-
gesendeten a-Teilchen mit den Energien 5,15MeV fir *%Pu und 5,488eV fir **'Am
wurden mit einem Flussigszintillationszahler nachgewiesen.

Um die mefdtechnischen Probleme zu ungehen, de sich ergeben, wenn de Aktivitét eines
Nuklidgemischs bestimmt werden soll, wurden de e@nzelnen Gruppen von Tracen getrennt
voneinander behandelt. Prinzipiell konren sowohl a- wie aich f[/yStrahler mit einem
Flisggszintill ationszéhler nadhgewiesen werden. Elektronen der [-Strahler verursadien
alerdings wegen ihres kontinuierlichen Energiespektrums im Flisggszintill ationszéhler sehr
breite Signale. Bei einer Uberlagerung von Signaen verschiedener Nuklide konren de
einzelnen Nuklide nicht mehr identifiziert werden. Die a-Energien von Plutonium und
Americium konren im Flussgszintill ationszéhler nicht aufgelost werden. Deswegen wurde
jedes Trennverfahren viermal durchgefuhrt, jeweils unter Zugabe eines der folgenden Tracer:

ke, B- und y:Strahler, 2%y, #Am

3.2.2 Getestete Trennverfahren

Insgesamt wurden drei Verfahren ausprobiert, mit denen Eisen aus dem HAWC isoliert
werden kann. Die esten beiden Methoden sollen nur kurz beschrieben undihre Nadtelle
aufgezeigt werden. Die dritte Methode, die in Karlsruhe angewendet wurde, wird dann
ausfuhrlicher in KapiteB.3 behandelt.
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a) Fe(OH}-Fallung und anschlieliende HEXON-Extraktion

Methode

Durch tropfenweise Zugabe von 30%iger Natronlauge in de HAWC-Simulatlésung wird das
Eisen als Eisenhydroxid Fe(OH); — ein brauner, flockiger Niederschlag — ausgeféllt. Damit
sich der Niederschlag schneller absetzt, wird die Losung zentrifugiert. Die Uberstehende
Losung wird abpipettiert und verworfen. Der Niederschlag wird fur die nadhfolgende Fllissg-
Flissg-Extraktion in 9M Salzsdure aufgelést. Diese Losung wird zusammen mit dem
gleichen Volumen der organischen Fliissgkeit Methylisobuylketon (MIBK)' in einen
Scheidetrichter geflillt. Aufgrund cer unterschiedlichen Dichten der beiden Flisdggkeiten,
liegen zwel unterschiedliche Phasen var. Bel der Extraktion gehen de Eisenionen von cer
wal¥rigen Phase (Salzsaure) in de organische Phase (MIBK) Uber, weil sie ébhéngig von cer
Konzentration der Salzsaure mit den MIBK-Molekilen Komplexe a@ngehen. Die Salzsdure
wird verworfen. Durch Zugabe von Wasser in den mit MIBK gefillten Scheidetrichter werden
die Komplexe wieder aufgebrochen und die Eisenionen gehen wieder in de wéldrige Phase
(Was=r) uber. Dampft man diese Losung bis zur Trockne én, so liegt das abzutrennende
Eisen in einem Mischzustand aus Eisenhydroxid und Eisenoxid vor.

Probleme

Die Dekontaminationsfaktoren waren noch nicht zufriedenstell end. Bel dieser Methode wurde
in der gereinigten Eisenfraktion nah fast 3% des eingesetzten ®°Co und 1% des #%u
gefunden.

Fur die HEXON-Extraktion mufd de Probe in Salzséure vorliegen. Da Salzsdure Edelstahl
korrodiert, ist sie in Karlsruhe nicht erwiinscht.

b) FeSs-Fallung und anschlieende HEXON-Extraktion

Methode

Zu der HAWC-Simulatlésung wird so viel Ammoniaklésung gegeben, dal3 der pH-Wert der
Losung zwischen 3 und 4liegt, wobel der pH-Wert mit Indikatorpapier bestimmt wird.
Danach wird in der Lésung Thioaceamid® gelost. Sobald die Lésung alkalisch ist, was durch
Zugabe von Ammoniumcarboret erreicht wird, fallt Eisen als Eisensulfid, ein schwarzer
Niederschlag, aus. Nadh Zentrifugation der Losung wird de Uberstehende Flussgkeit
abpipettiert. Das Eisen im Niederschlag wird duch eine HEXON-Extraktion isoliert, wie sie
in Abschnitt(a) von Kapitel3.2.2beschrieben ist.

Probleme

Bei dieser Methode kam es zu préparativen Schwierigkeiten. Die Salzsdure stellt das gleiche
Problem dar, wie in Abschniff) von Kapitel3.2.2beschrieben.

1 MIBK ist auch unter dem Trivialnamen Hexon bekannt.

2 Die chemische Formel fiir Thioacteamid lautet; CENH,.
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c) Festphasenextraktion

Fur die Beschreibung dieser Abtrennungsmethode wird auf K8psteerwiesen.

3.3 Abtrennung von Eisen mittels Festphasenextraktion

3.3.1 Prinzip

Bei dieser Art von Extraktion liegt das Extraktionsmittel als Feststoff vor. Es kann lonen aus
einer Losung an sich hbinden, indem das Extraktionsmolekidl mit dem jeweiligen lon einen
Komplex bildet. Die Wahrscheinlichkeit fir eine Komplexbildung ist abhéngig von cer
chemischen Wertigkeit, in der die lonen varliegen und dar Stérke der Séure, in der die lonen
geldst sind. Die Komplexbildung verlauft nach folgenden Gleichgewichtsreaktionen:

Fe* +3NO; +3E L - Fe(NO,), [E,

Am* +3NO; +3E {0 - Am(NO,), [E,
(Ln™)
Pu* +4NO; +2E & - Pu(NO,), [E,
(Np"™)
UO% +2NO; +2E {0 . UO,(NO,), [E,

Dabei steht Eiir das Extraktionsmolekiil.

Bei diesem Versuch wurde ds Extraktionsmittel der organische Stoff Oktylphenyl-N, N-di-
Isobutyl Carbamoylphasphin Oxid, abgekiirzt CMPO, eingesetzt’. Das Harz CMPO arbeitet
im salzsauren sowie aich im salpetersauren Milieu, wobei letzteres fur die gewinschte
Abtrennurg in Karlsruhe von Vortell i st, dadas HAWC in Salpetersaure vorliegt undso drekt
eingesetzt werden konrte. CMPO dient in der Regel als Extraktionsmittel fir die Abtrennurg
von Aktiniden, besondes von Americium, aus Nuklidgemischen. Liegt eine hohe Konzentra-
tion an dreiwertigen Eisenionen var, so kommt es zu einer Konkurenzregtion, kel der
Americium verdrangt wird und stattdessen bevorzugt Eisenionen mit den CMPO-Molektilen
Komplexe engehen. Folgende Abbildungen werden von EICHROM zur Verfligung gestellt.
Aufgetragen ist der Adsorptionskoeffizient k' gegen de Starke der Salpetersaure. k' gibt die
Wahrscheinlichkeit an, mit der die lonen mit dem CMPO-Molekil einen Komplex eingehen.
Fur viele Nuklide waren die Abtrennungseigenschaften durch CMPO bisher nicht bekannt.

Bei der Festphasenextraktion wird das Extraktionsmittel, das oben beschriebene Harz, in eine
Saule geflllt und dnn de Probe aifgetragen. Durch Einstellung der entsprechenden
Saurestarke areicht man, dal3 bestimmte lonen urgehindert Uber das Harz laufen undandere
zurtickgehalten werden. Fir die Abtrennurg von Eisen aus dem HAWC wurden folgende
Saurestarken verwendet: Die Ausgangs 6sung des HAWC stellt man so ein, dal3 sie 8M ist. In
diesem Zustand trégt man sie auf die mit CMPO beflllite Sdule aif. Bel dieser Saurestarke
gehen bevorzugt die Eisenionen einen Komplex mit den CMPO-Molekilen ein. Diese
Komplexe werden mit 2M Salpetersdure wieder aufgebrochen, wodurch das Eisen von der
Saule eluiert wird [Wal97].

! Es wurde CMPO von der Firma EICHROM verwendet, die den Namen TRU Resimendet.
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Abbildung 3.1: Abh&ngigkeit des Adsorptionskoeffizienten k' von der SauredBHE&C95]

3.3.2 Ergebnisse aus den Vorversuchen

Die Vorversuche in Garching und eine Testabtrennurg in Karlsruhe egaben folgende Er-
gebnisse:

Pro Gramm CM PO kodnren aus der reden HAWC-LAsung etwa 3mg Eisen extrahiert werden.
Die nachfolgenden Volumenangaben beziehen sich auf Glassaulen, deren Abmesaungen in
Kapitel 3.3.3beschrieben werden, befillt mit 3g CMPO je Saule. Es empfiehlt sich, de Saule
nach dem Auftragen der Probe mit 50-100ml 8M Salpetersdure zu spllen. In einem
Vorversuch wurde in 10ml-Schritten insgesamt 100m| Sal peterséure fir das Spllen der Saule
verwendet. Dabei gingen knapp de Hélfte des eingesetzten Eisens verloren, well es <hon va
der Elution mit von der S&ule gewaschen wurde. Die Aktivitatsmenge auf der Saule liefd sich
durch jeden Schritt weiter verringern. Tabelle 3.4 zeigt, wie sich der Gesamtverlust des Eisens
auf die einzelnen Schritte aufteilt.
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Schritt-Nummer| Anteil am gesamten Fe-Verlust
1 64%
2 12%
3 6%
4-10 <5%

Tabelle3.4: Aufteilung des gesamten Eisenverlusts beim Spulen der Saule

Mit 2M Salpetersaure wird das Eisen von cbr Sdule duiert. Bei einem Vorversuch ergab sich,
dal3 schon 20ml Salpetersaure reichen, um Uber 99% des Eisens von der Saule zu spulen; bei
jeder weiteren Elution wirde man nu den Eintrag von radioaktiven Nukliden, de sich nach
auf der Saule befinden, in die Eluatldsung vergréf3ern.

Tabelle 3.5 gibt einen Uberblick tiber das Verhalten der radioaktiven Nuklide, die bei den
Vorversuchen als Trace eingesetzt wurden. Fur diese Ergebnisse wurde getrennt aufgefangen,
was beim Spulen duch de Saule gelaufen ist (Vorlauf) und dbs Eluat. Beide Fraktionen
wurden gemessen, wobel die Annahme gemadit wurde, dal3 sich der fehlende Antell, der
weder imVorlauf noch im Eluat gefunden wurde, noch auf der Saule befindet.

Nuklid Vorlauf Saule Eluat

*Fe der Rest - ca. 3mg pro g CMPQ
B¥ics =100 % - 0,1 %

1522y =77 % der Rest -

o =l =78 % der Rest -

12°Sp - 100 % -

®Co =87 % der Rest -

2%y =100 % - 0,2 %

#Am 0,07 % =100 % 0,03 %

Tabelle3.5: Verhalten der Tracernuklide in den Vorversuchen

Die Ergebniss, die in den Vorversuchen erzielt wurden, denten nu als Anhatspunke. Das
rede HAWC stellt eine viel aktivere und kanplexere Matrix dar, als bel den Vorversuchen
simuliert werden konrte. So war die Abtrennurg der Aktivitétstrager nicht so effektiv wie
man anhand der Zahlen aus Tabell e 3.5 erwartet hétte; es befand sich im Eluat z. B. Europium
(s.dazu KapiteB.3.4).
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3.3.3 Abtrennung in Karlsruhe

Fur die Abtrennurg von Eisen aus dem HAWC wurden 5 Glassiulen (Lange 24cm, Innen-
durchmesser 0,8cm) eingesetzt. Jede Saule wurde mit 3g CMPO beflllt. Zu desem Zwed
wurde das Harz in 8V Salpetersdure aufgeschlammt undin de Saulen gefillt, wobei sorg-
faltig darauf geaditet wurde, dald sich in der Harzschicht keine Luftblasen hilden. Oben und
unten wurden die Saulen mit Glaswoll e verschlossen, un das Harz zu fixieren. Anschlief3end
wurden de vorbereiteten Saulen in de Heile Zelle angeschleust, in der die Extraktion
stattfinden sollte. Die weiteren Arbeitschritte konrten nur noch mit Manipulatoren duch-
gefuhrt werden. Jede Saule wurde in der Box mit 20ml 8M Salpetersaure kondtioniert. Die
einzusetzenden 20ml des vorher filtrierten HAWC wurden mit 40ml 10M Salpetersaure
versetzt. Die somit entstandene 8M Losung wurde in gleichen Teilen auf die 5 Saulen verteilt.
Es wurde ene Durchlaufgeschwindigkeit von ca 0,2ml/min eingestellt. Anschlief3end wurde
jede Saule mit 70ml 8M Salpetersaure gesplit, wobel die durchgelaufene Lésung verworfen
wurde. Das auf der Séule befindliche Eisen wurde mit jeweils 20ml 2M Salpetersdure duiert
und aufgefangen. Nadh einer Analyse dieser Eluatlosung, bei der Aktivité und Eisengehalt
bestimmt wurde (s. dazu Kapitel 3.3.4), konrte die Eluatlosung nach Garching transportiert
werden. Fir diese Untersuchungen wurden 2ml des Eluats gebraucht.

3.3.4 Zusammensetzung der Eluatlésung

Die Eluatlésung bestand aus 98ml 2M Salpetersaure, in denen sich 41,8%ng Eisen befanden.
Es konnten etwa 2mg Eisen pro ml HAWC-Ldsung extrahiert werden, aso 40% des ein-
gesetzten Eisens. Die Gesamtaktivitét der Eluatlosung, die mit einem Germanium-Detektor
bestimmt wurde, betrug 8,110°Bq. Die Nuklide, die noch nachgewiesen werden konrten, sind
in Tabelle3.6 zusammengestellt.

Y¥ics | 34m0°Bg

s | 51m0'Bq

“Eu | 2100°Bq

*Eu | 7,400°Bq

*Am | 1,2010°Bq

"“Ru | 7,3010'Bq

Tabelle3.6: Nuklide, die in der Eluatlésung nachgewiesen wurden
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Abbildung 3.2: HA'-Labor in der WAK mit Manipulatoren und HeiRen Zellen,
wo die Abtrennung stattgefunden hat

Abbildung 3.3: Photo durch die 30cm dicke Bleiglasscheibe in die HA-Box; im Vordergrund
zwei der Saulen, die fur die Abtrennung von Eisen aus dem HAWC verwendet wurden; unten
die Becherglaser zum Auffangen der Losung

1 HA: Hochaktiv
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3.4 Probenpraparation

3.4.1 Feinreinigung

Eine weitere chemische Behandlung der Eluatlésung, wie wir sie aus Karlsruhe mitgenommen
haben (s. dazu Kapit8l3.4, war aus folgenden zwei Grinden notwendig:

1. die vorhandene Aktivitat sollte noch weiter reduziert werden
2. das stérende Isob&Ni sollte abgetrennt werden

Die beiden Abtrennurgsschritte, die im folgenden genauer erkléart werden, stellen bewéhrte
Methoden dar, mit denen speziell die Elemente Eisen, Nickel und Cobalt voneinander
getrennt werden kdnnen.

Fur die Herstellung einer Probe, die mit BM S gemessen werden kann, wurden 23ml der Eluat-
|6sung verwendet. Diese wurden zundchst mehrmals mit 65%iger Salpetersaure ageraucht,
um organische Komporenten vom Eluieren der CMPO-Séule zu zerstdren'. Der Riickstand
wurde in 3,4M Salzsaure aifgenommen und Uler eine Sdule gegeben, de mit dem
lonentauscherharz DOWEX 50Wx8 gefilllt ist. Wahrend dbs Eisen urgehindert die Saule
passert, wird Nickel auf der Saule zurlckgehalten. Erst mit 10M Salzsdure kdnrten de
Nickelionen von dr Sdule gewaschen werden. Der Durchlauf dieser Saule (Eisenionen in
3,4AM Salzsdure gelost) wird eingedampft und cr Ruckstand in 7,IM Salzsaure wieder
aufgenommen. Diese Losung wird zusammen mit dem gleichen VVolumen Diisopropylether in
einen Scheidetrichter gegeben. Bel der Extraktion gehen Eisenionen von der walrigen Phase
(Salzsaure) in die organische Phase (Diisopropylether) Gber. Aus der organischen Phase
wurde Eisen mit Wasser rlickextrahiert. Nach dem Eindampfen dieser Losung liegt das Eisen
als Gemisch aus Eisenhydroxid und Eisenoxid — ein rot-braunes Pulver — vor.

Folgende Nuklide konrnten nach den beiden chemischen Abtrennurgsschritten im Proben-
material noch nachgewiesen werden:

Nuklid | Aktivitat in Bq
*Fe 100°
137cs 110°
13%cs 0,207
=t 0,310°

24Am 1,110

Tabelle3.7: Die Nuklide und ihre Aktivitat, die in der gereinigten Eluatlésung, aus der die
BMS-Probe gefertigt wurde, noch nachgewiesen werden konnten.

Den grofen Anteil der Aktivitét tragt das Nuklid *°Fe. Durch chemische Trennurgsschritte
kann desen Aktivitédt nicht weiter verringert werden, da éne Isotopentrennurg durch
chemische Schritte nicht mdglich ist.

! Organische Molekiile kénnen die Ausbildung von Phasengrenzen bei der Fliissig-Fliissig-Extraktion verhindern.
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3.4.2 Herstellung der BMS-Probe

Das Probenmaterial, dessen chemische Aufbereitung in Kapitel 3.4.1beschrieben ist, wird zur
Verbesserung der thermischen Leitfahigkeit wird mit hochreinem, puverférmigen Silber!
vermischt. Ein geagnetes Verhdltnis zwischen Eisen- und Silberpulver ist ungefahr 2 zu 3
[Kni97]. Das Probenmaterial wird in einen zylindrischen Targethalter (Durchmesser 5,9mm)
aus Silber? gepref¥, in desen Mitte én Loch (Durchmesser 2,1Imm und Tiefe ca 1Imm)
gebohrt wurde. Den geringsten Nickel-Untergrund aus den Targethatern wirde man mit
Targethaltern aus Blel erreichen [Sch96. Da @er Blei sehr weich ist, konrten nu
Targethalter mit einer Blefullung verwendet werden. Als Kompromif3 zwischen dem
Aufwand der Targetherstellung und des zu erwarteten Ni-Untergrunds einigte man sich auf
die Verwendung von Targethaltern aus massivem Silber.

3.5 Erreichte Dekontaminationsfaktoren

In Tabelle 3.8ist dargestellt, wie wirkungsvoll die Aktivitétstrager in den einzelnen Schritten
abgetrennt werden konrten. In der zweiten Spalte sind de Dekontaminationsfaktoren
aufgelistet, die bei der Eisen-Abtrennurg mit Festphasenextraktion in Karlsruhe areicht
wurden. Die dritte Spalte gibt die Zahlen fir die Feinreinigung in Garching an, de letzte
Spdlte stellt die Dekontaminationsfaktoren dar, die durch ale demischen Schritte areicht
wurden.

Nuklid | HAWC -, Eluat| Eluat - Probenmateriai HAWC - Probenmateria||
137~ 2.5010° 7000 1,810
s 28010 680107 1,9-1d
%y 8,010? 1,210" 1,000’
24Am 8,010 2,310° 1,910°

Tabelle3.8: Dekontaminationsfaktoren

Fur eine anschauliche Demonstration sind im folgenden zwei Spektren aus der Flissg-
szintill ationsmesaung gezeigt, die nicht zu einer quantitativen Auswertung dienen sollen. Fur
a-Strahler und f/y-Strahler wurden urterschiedliche Verstérkereinstellungen verwendet. In
Abbildung 3.4 ist das Spektrum der Eluatlésung, wie sie nach der Abtrennurg in Karlsruhe
vorlag, gezeigt. Man erkennt eine breite Verteilung, die durch das Gemisch der B-Strahler, die
noch varhanden sind (s. Kapitel 3.3.4), verursacht wird. Charakteristisch zu identifizieren ist
darin nur das Nuklid **'Cs durch den schmalen Pe& am Ende der Verteilung. Dieser Pesk
wird duch de Konversionselektronen des 662keV Zustands des Tochternukids *'Ba"
(Elektronenenergie 634keV) verursadht. Ein Spektrum der noch vorhandenen a-Strahler

! Ag-Pulver: Johnson Matthey, 99,9995%
2 Ag: DEGUSSA, 99,999%
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(s. Kapitel 3.3.9 erscheint im selben Bild als shmaler Pedk, wobel dieser Pe&k hauptsadlich
durch die 5,5MeV a-Teilchen von ***Am gebildet wird. Abbildung 3.5 zeigt das Spektrum
des in Garching gereinigten Eluats, aus dem die Probe fir die BMS-Mesaung gefertigt wurde.
Man erkennt nur noch einen Pe&k, der hauptsachlich vom nicht weiter abzutrennenden *°Fe
(s. Kapitel 3.4.1) slammt (Elektroneneinfang, >°Mn K, E = 5,9keV). Die breite Verteilung ist
bis auf den minimalen Untergrund \erschwunden, d.h. die stérenden Nuklide konrten
grofenteil s abgetrennt werden. Die kleine Erheburg bei Kanal 750 deutet auf **’Cs hin, des
noch mit einer kleinen Restaktivitdt — verglichen mit der >°Fe-Aktivitét — in der Probe ver-
blieben ist (s. Kapitel 3.4.1). **’Am, das im gereinigten Eluat ebenfalls in sehr geringen
Mengen nach zu finden war (s. Kapitel 3.4.7), ist in desem Spektrum nicht zu sehen, weil fir
diese Messung eine zu geringe Probenmenge eingesetzt wurde.
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Abbildung 3.4: Spektrum einer Flussigszintillationsmessung der Eluatlésung
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Abbildung 3.5: Spektrum einer Flussigszintillationsmessung der gereinigten Eluatlésung



4  Messing undergebnis

4.1 Messung

Die Probe, deren Herkunft und Aufbereitung in Kapitel 3 dargestellt ist, wurde mit Be-
schleunigermassenspektrometrie (BMS) vermessen. Dabei wurde bel einer Terminalspannurg
von Ur = 13MV der Ladurgszustand 11 fir ®°Fe gewahlt. Wie schon in Kapitel 2.5.2
erwahnt, wird var und rad jeder Einzelmesaung der Strom eines dabilen Isotops des zu
mesenden RadionuKids gemesen. In desem Fal wurde **Fe gewahlt. Bei einer
Terminalspannurg von Ut = 13,08V besitzt das Isotop **Fe im Ladurgszustand 10 die
selbe magnetische Steifigkeit wie ®®Fe**. Um also zwischen den Einstell ungen fiir >*Fe und
®Fe zu wechseln, muR nur die Terminalspannung und der Injektormagnet verandert werden.

Abbildung 4.1 zeigt zwei Spektren der letzten ®®Fe-Strahlzeit, in denen jeweil s das 4. Energie-
verlustsignal gegen den Ort aufgetragen ist. Die Mef3zeit der Probe (unteres Bild) betrug 120s
bei einem mittleren >*Fe-Strom am Cupl von 23,2A. Es ergaben sich 516 ®°Fe-Ereignis.
Die Transmisson wird duch eine vor oder nach der Mesaung durchgefthrten Eichung
bestimmt. Hierfir wurde @ne Eichprobe [Sch9g mit der Konzentration von
N(®°Fe)/N(Fe) = (1,04+0,2210* verwendet. Es ergab sich eine Transmisson zwischen dem
Einschuf3in den Beschleuniger und cem Nadhwels im Detektor von 1%. In Abbildurg 4.1
oben ist das Spektrum eines Blanks, einer Probe ohre °%Fe, gezeigt. Die MeRzeit betrug dabei
20405 bei einem mittleren >*Fe-Strom am Cupl von 156,6A. Obwoh die Mefizeit knapp
20mal und der Eisenstrom knapp 7mal groRer ist as bei der MeRprobe, wurden keine ®%Fe-
Ereignisse im Detektor registriert. Besonders zu erwédhnen ist, dal’ de Ergebnisse ohre Setzen
von Softwarefenstern gewonnren werden konrten, dadie Probe bezogen auf den Untergrundso
sauber war.

Mit Gleichung(4.1) kann die Konzentration der Mel3probe berechnet werden:

N(*Fe) _ counts(&[5,8%

= 4.1
N(Fe) I, BT (4.1)
wobei
counts = *°Fe-Ereignisse im Detektor T = Transmission
ls, = mittlerer>*Fe-Strom am CUP1 e = Elementarladung

t MelRzeit
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Abbildung 4.1: Spektren, in denen der Energieverldg, gegen den Ort aufgetragen ist

oben: Messung eines Blanks
unten: Messung der Mel3probe
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Fur die Konzentration der Mel3probe kann damit folgender Wert angegeben werden:

N(*°Fe)

—_ —10
NED (2,0+05)110

Die Unsicherheiten bei dem MelRwert setzen sich wie folgt zusammen:

10% systematischer Fehler bei der Messung
4% statistischer Fehler der Messung
20% bei der Eichung

Somit kommt man auf einen Gesamtfehler von 23%.

Bel der BMS wird immer das Verhaltnis von Radionulid zum stabilen Element in der Probe
gemeseEn. Besonders well der Mefdwert um eine Grolenordnurg hoher liegt als erwartet
(s. Kapitel 3.1.9 ist es nun wichtig, zu wisen, aus welchen einzelnen Komporenten de
Mef3probe zusammengesetzt ist. Beim stabilen Eisen handelt es sch hauptsadilich um das
Eisen, das wahrend des Aufarbeitungsprozesses in der WAK aus den Behéltern herausgel 6st
wurde (s. Kapitel 3.1.3. Nur ein geringer Teill konrte aus den Regtoren kommen, was in
Abschnitt (c) von Kapitel 4.2.4 abgeschétzt werden soll. °%Fe stammt einerseits aus der
Spaltung, kann aber eventuell auch duch andere Kande entstanden sein. Redktionen, wie
(n,y), (n, p), ...wurden schonin Kapitel 2.3 behandelt undfir einen Beitrag zum Untergrund
ausgeschlossen. Bleibt noch, den Anteil an °%Fe aus dem doppelten Neutroneneinfang am *®Fe
abzuschatzen.

4.2 Abschatzungen zum Untergrund

Im folgenden soll der Weg aufgezeigt werden, wie der Anteil von °%Fe aus der Aktivierung am
insgesamt nachgewieserf8Re abgeschétzt wurde.

4.2.1 Prinzipielles

®Fe kann duch doppeiten Neutroneneinfang am *®Fe nur dann im Resktor entstehen, wenn
stabil es Eisen in Kernnahe zur Verfiigung steht. Interessant fiir den MeRRwert ist das *°Fe, das
auf diesem Weg entstanden ist, nur dann, wenn es irgendwie in de WAK gelangt ist und
zusammen mit defffFe aus der Spaltung in der Spaltproduktlésung vorliegt.

In desem Zusammenhang ist bedeutsam, dal3 es an Brennelementen zu Ablagerungen
kommen kann, die in Fachkreisen unter dem Namen CRigkannt sind.

422 CRUD

Da es zu desem Thema nur sehr wenig zugangliche Literatur gibt, war zu Beginn cer
Diplomarbeit nicht deutlich, wie stark diese Ablagerungen aus Retoren Einflufd auf den
Mef3wert haben wirden. Die Informationen zu CRUD, besonders Entstehung und Zusammen-
setzung, die im folgenden Abschnitt zusammengestellt sind, konren zum gréfden Teill durch

! CRUD: Chalk River UnidentifiedDeposit
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private Mitteilungen von Mitarbeitern des Instituts fur Radiochemie in Erfahrung gebradt
werden [Kle98, KSL97, Nee97].

In Leichtwasserreaktoren wird zur Kihlung (und auch als Moderator) deionisiertes Wasser
eingesetzt, das im priméren Kuhlwasserkreislauf in drekten Kontakt mit den Brennelementen
im Re&ktorkern kommt Deionisiertes Wassr ist chemisch sehr aggressv, bietet aber den
Vortell, da3 es slbst wenig Verunreinigungen beinhaltet, die durch Redtorneutronen
aktiviert werden kdnren. Der grof®e Nadhteil aber ist die Aggressvitét, dennim Laufe der Zeit
|0st das deionisierte Wassr aus den Komporenten des Kiuhlwasserkreisaufs Molekile
heraus. Klihlwasserrohre sind aus Edelstahl gefertigt, so dal3 urter den Korrosionsprodukten
hauptsadlich folgende Elemente gefunden werden: Eisen, Nickel, Chrom, Mangan, Kupfer
und Kobalt. Die Zusammensetzung variiert je nach verwendetem Stahl, wobei Eisen immer
den grofden Antell darstellt. Kobalt wird wegen seines hohen Neutroneneinfangsquerschnitts
as Zugabe zum Stahl vermieden, alerdings werden auch Spurenelemente &tiviert und
deswegen wird auch ®°Co im CRUD gefunden. Die lonen werden zusammen mit dem Kiihl-
wasser durch den Reaktor gepumpt und kanmen zwangslaufig auch am Retorkern varbel.
Dort kobnren de Elemente &tiviert werden. Zum Tell schlagen sie sich als Oxide an den
heiRen Brennstdben nieder. Ein anderer Tel der bestrahlten Korrosionsprodukte verlaft
zusammen mit dem Kuhlwasser den Reektorkern undsetzt sich teilweise an anderen Stellen
ab. Diese Ablagerungen sind va allem bei Inspektions-/Wartungs- und Reparaturarbeiten sehr
ungiinstig, da sie z. B. aufgrund von®Co (T, = 5,274) eine hohe Strahlenbelastung fiir das
Persona darstellt.> Die Korrosionsprodukte, die sich auf den Brennstdben anlagern, hilden
eine sehr harte, gelb-braune Schicht.

4.2.3 Mathematischer Formalismus

Das Problem der Produkiion von®Fe durch doppelten Neutroneneinfang kann mathematisch
in folgenden drei Differentialgleichnugen dargestellt werden:

dN

TSS - _g (05 [P [Ngg (4.2)
dN - -
d'[59 = % [0 [P N5 — (% [0 [P+ A 59) [(Nso (4.3)
dN =
Tﬁo = % (@59 [P [Ngg — A 5o [(Ng, (4.4)

wobei

Nsg = Anzahl der Atomé®Fe
Nso, Neo analog
0., = Wirkungsquerschnitt fiir den Einfang von thermischen Neutronetirm

o, analog
Ay = Zerfallskonstante vortFe

Ag analog
® = thermischer Neutronenflufld

1%Co hat aufgrund seiner Halbwertszeit eine hohe spezifische Aktivitat.
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Die Losung dieser drei voneinander abhangigen Differentialgleichungen lautet:
Noo(t) = 5 (050 (05, [0 [Nso ;€77 glom s B e’ (4.5)
mit
C= :(059 [ + }\59) - O, ED] Eﬁ)\ 60— (05 @p)]
C, = (05 ) = (020 1 + 225)] oo ~ (020 0 + A5

G= :(058 ED) - Asg] [ﬁ(asg [P + Asg) = Ao

In Abhildung 4.2 ist die Produkion von ®®Fe gemaR der Gleichurg (4.5) gegen de Be-
strahlungszeits in Einheiten der Halbwertszeit vofFe aufgetragen.

T e T e -

Neo(t) — /
1.2e+07 Noo(r) mit Asg.heg=0 —==- | fo rrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrr rrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrr .

le+07

8e+06

Neo(?)

6e+06

4e+06

2e+06

t/ Ty

Abbildung4.2: Produktion vorf°Fe nach Gleichun@.5)und zum Vergleich die Produktion
von®Fe bei vernachlassigtem Zerfall votre und®Fe (Aso,A65=0). Fiir dieses Beispiel
wurden folgende Parameter {4.5) eingesetzt®=2,3M0"cm?S*; m(Fe)=310°mg

Esist erkennbar, daR de Produkion von®Fe durch den dopplten Neutroneneinfang am *%Fe
fir kleine Bestrahlungszeiten gegentiber der Halbwertszeit von *°Fe (T, = 44,59 quadratisch
mit der Zeit anwadst, wahrend sie dann fir spéatere Zeiten nu noch linea ansteigt. Der
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Grund fir den linearen Verlauf ist, dal? de Aktivita von *°Fe nach einigen Halbwertszeiten
ihren Séttigungswert erreicht, d.h. *°Fe liegt dann in korstanter Konzentration va und es
wird genauso viel **Fe gebildet wie in der gleichen Zeit zerfallt; die Produkion von®°Fe ist
also nicht mehr zeitabhéngig, sondern nur mehr di€%m

Fur die weitere Diskussion sind genau diese beiden Grenzfélle interessant:

Kurze Bestrahlungszeiteép gegeniiber der Halbwertszeit vOfe

Fur diesen Fall kann das Verbrennen von®°Fe sowie der radioaktive Zerfall von *°Fe und ®°Fe
vernachlassigt werden.

Mit diesen Naherungen vereinfacht sich Gleich(+th§) zu

Nego(t) = % [ [y [0 (N [ep? 1 (4.6)

GroRe Bestrahlungszeiténgegeniiber der Halbwertszeit vORe

Fur diesen Fal wird das Verbrennen von *°Fe und dbr radioaktive Zerfal von ®%Fe
vernachlassigt. Der radioaktive Zerfall vofre wird dagegen beriicksichtigt.

Mit diesen Naherungen wird Gleichu(®5) zu

. 1
Neo(t) = 7 (g [0 EIA Ngg [ (4.7)
59

4.2.4 Vorgehensweise bei der Abschatzung

Fir die Diskusson zum Untergrund duch °%Fe aus der Aktivierung kann Gleichurg (4.7)
angewendet werden, well die Zeiten, de fur die Betrachtung des Problems in Frage kommen,
im Bereich mehrerer Halbwertszeiten von >°Fe liegen (s. dazu Abschnitt (b) in Kapitel 4.2.4
in demtg abgeschatzt wird).

Im folgenden wird schrittweise aifgezeigt, wie die @nzelnen Parameter, die noch unlekannt
waren, abgeschatzt wurden.

a) Der Wirkungsquerschnitt fiir den Einfang von Neutroner#a zum’Fe
Die Kenntnis dieses Wirkungsquerschnitts ist auch fur andere Zusammenhange sehr auf-
schlufeich, so z. B. fiir die Berechnung Vif&e aus stellaren Prozessen.

Der Wirkungsquerschnitt war bisher noch nicht bekannt. Was in den neuesten Nukli dkarten
eingetragen ist (<10barn), stellt den (n, a)-Wirkungsquerschnitt vom *°Fe zum *°Cr dar
[WPF89].

Experimentelles Vorgehen

Zur Bestimmung des Wirkungsquerschrnitts wurde 1,07 mg metallisches, in *®Fe ange-
reichertes Eisen im Forschurgsresktor FRM bestrahlt. Die Bestrahlungszeit betrug 24
Stunden. Das Eisen war folgendermallen zusammengesetzt, wobei die natirliche
Isotopenhéufigkeit jeweils in Klammern mit angegeben ist:
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“Fe 2,0% (5,8%)
®Fe 35,8% (91,7%)
Fe 3,8% (2,2%)
Fe 58,4% (0,28%)

Da die Bestrahlungszeit klein gegeniiber der Halbwertszeit von *%Fe ist, kann fir die Be-
rechnung des unbekannten Wirkungsquerschaittdie Gleichund4.6) verwendet werden.

Durch Aktivierung der Eisen-Probe wurden im wesentlichen de Isotope *°Fe und *°Fe
erzeugt. lhre jeweilige Aktivitdtin der Probe ist im folgenden angegeben:

*Fe (7,20:0,07Y10°Bq
*Fe (2,30:0,02)10°Bq

Um die Strahlenbelastung der Experimentatoren und aér BMS-Anlage so gering wie sinnvdl
maoglich zu halten, wurde mit der weiteren Behandung der bestrahlten Probe fast sedhs
Monate gewartet. Nach deser Abklingzeit hat sich de Aktivitét des kiirzerlebigen *°Fe
(T12 =44,5d) um mehr als eine GréRenordnung verringert.

Bevor die Probe aif ihren ®°Fe-Gehalt vermessen werden konrte, mufte sie aus folgenden
Grinden zuerst noch chemisch behandelt werden:

1. Die zu vermessende Probe soll in oxidischer Form vorliegen, nicht als Metall, da der
Einschufd vonEisenoxidionen in den Beschleuniger bevorzugt wird. Die Begriindurg dafir
ist in Abschnitt &) von Kapitel2.5.1angegeben [SFKK95].

2. Das storende Isob&iNi sollte abgetrennt werden.

Das bestrahite metallische Eisen wurde zusammen mit 2mg Eisenoxid?, das as Carrier
zugegeben wurde, in einer Mischung aus 5ml 65%ige Salpetersaure und 15nl 10M Salzsaure
aufgel6st, um zu erreichen, dal? Eisen as dreiwertiges lon valiegt. In der Lésung wurde mit
einem Reinst-Germanium-Detektor die Aktivitat von *%Fe zu (1,50:0,09010°Bq bestimmt.
Zur Fe-Ni-Trennurg wurde die Methode "FlUssg-Flussgextraktion mit Diisopropylether”
gewdhlt, die bereits in Kapitel 3.4.1 beschrieben wurde. Die Losung, die man am Schlul3
dieser Extraktion erhdlt, wurde e@ngedampft. Als Endproduld liegt dann ein Mischzustand aus
Eisenhydroxid und Eisenoxid als rot-braunes Pulver vor.

Die Probe wurde mit BMS vermessen, wobei sich folgender Wert ergab:
N(*Fe) _
N(*°Fe)
Der Neutronenflu® wurde (iber die Aktivitat von *Fe zu (1,91+0,0210" cm?s® bestimmt.

Der Wert weicht um etwa 30% von cem im Bestrahlungsauftrag angegebenen Wert ab, was
im Rahmen der ublichen Unsicherheiten liegt.

(L0+02)0™

Damit kann fiir den Wirkungsquerschnitt Ve zu®Fe folgender Wert angegeben werden:

O, = (7,0£1,4)barn

! Die Aktivitaten wurden mit Hilfe der sechs Monate spater gemess&rektivitit berechnet.
2 Fe(lll)oxid-Pulver: Johnson Matthey, 99,998%
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Dieser Wirkungsguerschnitt beinhaltet nicht nur den Einfang von thermischen Neutronen,
sondern auch von Neutronen mit groleren Energien. Eine Bestrahlung von metalli schem
Eisen in einer Cadmiumumhiilung® wiirde énen Wert fiir den Einfang von epithermischen
Neutronen liefern. Durch Subtraktion von olbbgem Wert kdnrte der rein thermische Anteil des
Wirkungsquerschnitts bestimmt werden. Fiir die Abschétzung des Untergrunds durch ®°Fe aus
der Aktivierung ist aber gerade gunstig, dal3 der Wirkungsquerschnitt aller Neutronen mit
typischem Reaktorspektrum bertcksichtigt wird.

b) Neutronenflul3p, Bestrahlungszetg und Abklingzeitta

Fir die Rekonstruktion von Neutronenflul3, Bestrahlungszeit im Reéaktor und Abklingzeit
standen de Analysedaten des HAWCSs zur Verfuigung. In Karlsruhe werden halbjahrli ch auler
der Temperatur, Full stand undFeststoff dichte des HAWCs auch de Aktivitét einer Auswahl
von Nukliden bestimmt. Aulerdem werden de Gewichtsprozente der Uranisotope und cder
Plutoniumsotope, die im HAWC nachgewiesen werden, angegeben.

In einem einfachen Modell wurde die "Lebensgeschichte" folgender Nuklide im Reaktor bis
zu ihrer Einlieferung in die WAK simuliert®Ru, *°Sb, **‘Ce, ***Eu, ***Eu und**“Cs.

Dazu wurde fur jedes Nuklid einzeln eine Bil anzgleichurng aufgestellt, in der folgende Kom-
ponenten bericksichtigt werden:

1. Produktion durch

« Spaltung, wobei die Zahl der Spaltungen ber die Aktivitat'Vi@s festgelegt wurde

» Aktivierung durch thermische Neutronen

» Aktivierung durch epithermische Neutronen, wobel fir den epithermischen Neutronenfluf3
das 0,3-fache des thermischen Flusses angenommen wurde

2. Zerstérung durch

» radioaktiven Zerfall wahrend der Zeit im Reaktor und wéhrend der Abklingzeit

» Einfang eines thermischen Neutrons, wobel der "normale" Einfangsguerschnitt elngesetzt
wurde

» Einfang eines epithermischen Neutrons, wobei das Resonanzintegral wie an Wirkungs-
guerschnitt verwendet wurde

Mit den Bilanzgleichurngen, de sich somit ergeben, sollte der Zeitraum zwischen der
Aufenthaltsdauer der Nuklide im Reé&ktor bis zu ihrem ersten Nadhweisin der HAWC-Ldsung
abgededkt werden. Es wird angenommen, dal3 de Aktivitdten aller Nuklide zur Zeit t=0
gleich ndl sind. Eswird fur jeden Monat die Aktivitét jedes Nuklids berechnet und mit dessen
gemessenen Aktivitatswert verglichen. Der Zeitraum ein Monat ist dabei genigend Kein, so
dal3 dbs Problem iterativ gelost werden kann. Fur die Uranisotope werden de Ergebniss in
relativen Zahlen angegeben, so daid aso fur die Abschézung kein absoluter Wert fir den
Zeitpunktt = 0 vorliegen mul3.

Die unbekannten Parameter in den Bilanzgleichungen sind der Neutronenfluf3 @ im Reéktor,
die Bestrahlungszeit tg im Redtor und de Abklingzeit ty bis zur Wiederaufarbeitung. Diese
werden so lange variiert, bis die berechneten Aktivitéten der Nuklide zur Zeit t=tg +ta
bestmdglichst mit dem Ergebnis der 1. Analyse des HAWCSs Ubereinstimmen.

! cadmium hat einen sehr groRen Einfangsquerschnitt fiir thermische Neutronen
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Mit folgenden Werten

® = 2,310 cm?s?
tg = 2,5 Jahre
ta = 4 Jahre

ergaben sich fur die Spalt- und Aktivierungsproduke die Ergebnisse, die in Tabelle 4.1
zusammengestellt sind.

Nuklid | Ty» | cal/mess
05_y | 1,02a] 26%
1255 | 2,77a| 38%
%4ce | 0,78a| 111%
5%y | 4,76a| 32%
B4y | 8,8a| 29%
B¥4cs | 2,06a] 99%

Tabelle4.1: Nuklide, die fiir die Rekonstruktion van ts und i herangezogen wurden, ihre
Halbwertszeit und die erreichte Ubereinstimmung mit den gemessenen Daten

Far Uran wurden in der Simulation folgende Ergebnisse erreicht:

Aus der Fluenz ®[f; kann berechnet werden, dal3 dbs eingesetzte ***U bis auf 29% abgebrannt
ist. Das entspricht in etwa @nem mittleren Abbrand fir den Brennstoff, der in der WAK
aufgearbeitet wurde, wie er in KapitIL angegeben ist [MUn80].

Der berechnete Wert fiir das Verhaltnis von>°U zu 2% stimmt zu 84% mit dem in der WAK
gemessenen Verhéltnis Gberein.

Die Griinde, warum fiir die Abschétzung zum Untergrund duch °°Fe ais dem doppelten
Neutroneneinfang diese Werte fir @, tg und ta verwendet wurden, sind im folgenden auf-
gelistet:

1. Sie stellen de normalen Werte fur kommerzielle Leichtwassrreaktoren dar und dedken
sich mit den Vorhersagen [Sto97].

2. Die beredchneten Daten fur Uran stimmen gut mit den in Karlsruhe gemessenen Ulkerein. In
die Berechnung der Uranisotope geht kein radioaktiver Zerfall ein.

3. Die berechneten Daten fur die Césiumisotope stimmen opima mit den gemessenen
Uiberein. Das Isotop *3'Cs, desen Halbwertszeit so groR ist, daR es fir den betrachteten
Zeitraum (ta+tg) as gabil angesehen werden kann, stellt einen Vertreter der Spaltprodukte
dar. Das Isotop **Cs ist ein Vertreter der Aktivierungsprodukte. Die Zahl der Spaltungen,
die fir die Simulation eingesetzt wurde, wurde durch die Aktivitat von **Cs und der
Spaltausbeute fur Masse 137 ausgedrickt.
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c) Masse Eisem(Fe)

Es mul¥e rekonstruiert werden, wieviel stabiles Eisen wahrend der Bestrahlungszeit der
Brennelemente ener Neutronenbestrahlung ausgesetzt war und zusammen mit den Brenn-
elementen (also mit ®°Fe aus der Spaltung) in de WAK geliefert wurde. Diese Abschétzung
wurde Uber die *°Fe-Aktivitdt vorgenommen, de in der Eluatldsung gemessen wurde (s.
Kapitel 3.3.4. Hierbeal ist zu erwdhnen, dald de HAWC-Probe aus einem Aufbewahrungs-
behdlter in Karlsruhe stammt, mit dessen Flllung erst 1987 kegonnen wurde und der nur noch
vier Jahre mit Abfall aus der Wiederaufarbeitung von insgesamt 40t Brennstoff befiillt wurde.

Mit einem einfachen Modell wurde rekonstruiert, wieviel bestrahltes Eisen wahrend der vier
Jahre in de WAK geliefert sein mufe, um die heute meRbare *°Fe-Aktivitdt zu erzeugen.
Dabei wurden folgende Annahmen gemacht:

1. Die Mass Eisen m(Fe), die mit diesem Model berednet werden soll, liegt vom Be-
strahlungszeitpunk tg = 0 als feste Schicht auf den Brennelementen var und ist dort die
volle Bestrahlungszeig lang dem Neutronenflul3 ausgesetzt.

2. Pro Jahr wird zweimal Abfall aus der Wiederaufarbeitung in die Behalter gefllt.

3. Das Aktivierungsprodukt *°Fe, das zusammen mit den anderen Korrosionsprodukten aufien
an den Brennstdben haftet, wird im gleichen Verhdltnis geliefert, wie das Spaltproduk
137Cs, dessen halbjahrliche Aktivitat bekannt ist.

Mit diesem Modell ergibt sich, da sich in dem Behdlter, aus dem die ®°Fe-Probe stammt,
1,2kg stabiles, bestrahltes Eisen befindet. Es ist aso etwa 1% des im HAWC befindichen

Eisens (5¢/, siehe KapiteB.1.3 bestrahltes Eisen.

Bei einer Unsicherheit der Abklingzeit ta von 2®6, madt man einen Fehler von etwa 25% in
der Berechnurg der Aktivitd von >°Fe. Da die Abklingzeit mit einem Modell bestimmt
wurde, das viele RadionuKide berticksichtigt (s. Abschnitt (b) in Kapitel 4.2.4), ist ein
grofRerer Fehler in der Abklingzeit eher unwahrscheinlich. Die grofde Unsicherheit bei diesem
einfachen Modell besteht darin, dal3 dbs zeitli che Verhalten der Korrosionsprodukte aus dem
CRUD vollkommen unkekannt ist. Die Annahme, die hier gemadt wurde, dal3 de gesamte
Masse stabil es Eisen m(Fe) vom Bestrahlungszeitpunkt tg = 0 auf den Brennstében vorlag, ist
sicherlich zu einfadch. Theoretisch sind viele verschiedene Mogli chkeiten denkbar: Das Eisen
kbnnte sich z. B. kortinuierlich mit der Zeit anlagern, oder es kbnrte sich nach einiger Zeit
ein Sattigungswert einstellen, oder die gebil dete Schicht auf den Brennelementen konrte sich
mit der Zeit auch zum Teil wieder abbauen. Aus diesem Grundist die oben abgeschétzte, mit
Neutronen bestrahlte Eisenmenge nur ungenau bekannt und konrne aich einen Faktor zwel
grof%er sein. Bezieht man de 1,2kg Eisen auf die Mass Brennstoff, desen Aufarbeitungs-
rickstand in dem Tank lagert (etwa 40t) und madit dabel die vereinfachende Annahme, dali3
sich de Korrosionsprodukte wie Eisen in einer gleichmalligen Schicht auf die Brennstdbe
legt, ergibt sich fiir die Schichtdicke dieser Ablagerung auf den Brennstaben 30 hbs 40pg/cm?.
In der Tat werden in der einschldgigen Literatur [Nee97] Ablagerungen in dieser Grofen-
ordnurg angegeben, was das relativ einfache Modell zur Abschétzung der Eisenmenge im
CRUD rechtfertigt.
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4.2.5 Ergebnis der Abschatzung

Setzt man de Werte flr gsg, @, tg, ta, undm(Fe), die in Kapitel 4.2.4 hergeleitet wurden, in
Gleichurg (4.5) ein, ergibt sich firr die Anzahl der ®*Fe-Atome aus dem doppelten Neutron-
eneinfang, die sich in dem Tank unserer Probe befinden,

N(*°Fe) = 610°

Auf die Gesamtmenge an stabilem Eisen im Tank bezogen (19050 HAWC mit einer Eisen-
konzentration von 5¢) kann man folgendes Verhaltnis angeben:

N(*Fe)"
N(Fe)
Alle Grofeen, de in Kapitel 4.2.4 abgeschétzt wurden, sind fehlerbehaftet, besonders der

zeitliche Ablauf der Eisen-Aktivierung. Deswegen soll das obige Verhdtnis nur als Anhalts-
punkt verstanden werden.

=~ 600"

4.3 Schlu3folgerung aus Mel3wert und Abschatzung

Die BMS-Messung der Probe ergab (s. Kapité)
N(*Fe)
N(Fe)

Es wurde angenommen, da} das nachgewiesene ®Fe d@nerseits bei der Spaltung von >**U und
andererseits aus dem doppelten Neutroneneinfargrangebildet werden konnte.

=(2,0+05)10™

Die Abschatzung, wieviel ®°Fe aus dem doppelten Neutroneneinfang gebil det wurde, ergibt
folgendes Verhaltnis (s. Kapitél2.5

N(*°Fe)"
N(Fe)

= 600"

Unter Berlicksichtigung der eventuell grolieren Unsicherheit in der Untergrundabschétzung,
kann richt gesagt werden, dal3 sich Mef3wert und Untergrund signifikant unterscheiden. Es
kénrte auch sein, a3 dasim HAWC gefundene ®°Fe hauptsachli ch aus doppeltem Neutronen-
einfang stammt Es kann aber sicher der Mef3wert als obere Grenze fur die Konzentration
durch Spaltung gebildetéfFe-Kerne angesehen werden:

N (60 Fe)fi$ o

— 2010

N(Fe)

In Kapitel3.1.4wurde dieses Verhéltnis zu 816" abgeschétzt.

Die Gesamtzahl der Spaltungen ist tiber die Aktivitat von **’Cs gegeben. Somit kann fiir die
Spalausbeute der Masse 60 folgende Obergrenze berechnet werden:

Yeo < 1007

Die lautFAUST erwartete Spaltausbeute i§1@"* (s. Kapitel2.4).
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Der neue Wert fir die Spaltausbeute von Mass 60 ist in de Massnvertellung der Spaltpro-
dukte aus der*U-Spaltung eingetragen (&bbildung4.3).

1 HYTTYYTTI”H‘TTYYIYY'”HYHITHIYYYW]Y'TTYYHYIHHHITTTT”IHYIIIUIHH”IYYTH!HIIIHI"TYIIIIHHIH‘VH””YY
10 E _
I~ -
0
10 E =
B 7
-1
10 — —
= E
-2
— —
10 E =
— -
10°
g e
b —
N — .
(o] - —
- —4
<10 E =
N - 3
> & ]
H— —
10
10°
= =
- =
- -
- ]
—
10—7 H
£ E
- .
10°
= 3
— =
- =
9 — —
10 UUILIJlllll“UALIUlll“llllullulll““lllllllllllllllllll““lllllll“1]ll“Ulllllll“l““llll““lllll“ll“ll

Abbildung4.3: Massenverteilung der Spaltprodukte aus dad-Spaltung mit neuem
MeRwert. Der Pfeil soll andeuten, dafld der neue MelRRwert als obere Grenze verstanden
werden soll.
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Im Rahmen deser Arbeit konrte a@ne Obergrenze fir die Spatausbeute von Mase 60
angegeben werden.

Yeo < 11010

Dieser Wert liegt zwei GroRenordnurgen urter dem Wert firr die Spaltausbeute von **Ni, dem
bisher leichtesten nachgewiesenen Kern aus der neutroneninduzierten Spaltung von #**U (s.
Kapitel 1.1). Die Empfindichkeit, die mit den herkdmmlichen Methoden zur Bestimmung
von Spaltausbeuten erreicht wurde, kann mit der Methode, die in dieser Arbeit vorgestellt
wurde, bei weitem uibertroffen werden. Prinzipiell ist die Idee durch den Nachweis von ®°Fe
in gedgneten Proben auf die Spaltausbeute zu schlief3en, sehr gut und verwirklichbar. Die
momentane Nachweisgrenze firr ®°Fe liegt bei etwa 110", somit kénren also nach um 4-5
GroRenordnurgen geringere °%Fe-K onzentrationen nachgewiesen werden. Der Grund, &3 cer
Mef3wert und de direkt damit verbundene Spaltausbeute hoher as erwartet sind, ist durch den
hohen Untergrund aus doppeltem Neutroneneinfang am °®Fe gegeben. Die Eisenkorzentration
in Re&ktorkernnahe, die fir den Untergrund \erantwortlich ist, wurde zu Beginn der Arbeit
unterschétzt. Wie schon in Kapitel 4.2.2 erwdhnt, sind de zuganglichen Literaturstellen zu
diesem Thema sehr begrenzt und enthalten oft nur qualitative Aussagen.

Es konnte trotz der Unwégbarkeiten ein Mef3wert in dem asymmetrischen Massenbereich
(A <90 geliefert werden. Jetzt gilt es, dieses interessante Gebiet auf der Basis von
geeigneteren Proben, genauer zu untersuchen.

Um die Spaltausbeute fur Mase 60 mit BMS zu messen, war das Probenmaterial aus der
Aufarbeitung von Kernbrennstoffen nicht optimal. Wie schon am Anfang von Kapitel 3
aufgefiihrt, gibt es auch de Moglichkeit, selbst ein ?*°U-Target zu bestrahlen. In Kapitel 3
wurde diese Idee dl erdings verworfen, da die Aktivitat der Spalt- und Aktivierungsprodukte
direkt nach der Spaltung so hach ist (s. Tabelle 3.1), undeine weitere Behandlung der Probe
erst nach einer gentigend langen Abklingzeit mdglich ist. Diese Zeit hétte den zeitli chen
Rahmen dieser Diplomarbeit Uberschritten. In der Arbeit wurde dlerdings gezeigt, dal? eine
gentigend effektive Abtrennurg der Aktivitéatstrager mit den néigen Einrichtungen moglich
ist. Deswegen kann de Idee der Bestrahlung wieder aufgegriffen werden. Die Bedingungen
missen debei so gewshlt werden, da} de Konkurenzrestion zum °%Fe durch dopplten
Neutroneneinfang zu vernachlassigen ist.

Es werden nun die Bedingungen fiir die Bestrahlung®¥tham FRM aufgefiihrt.
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1. Es wéare enfad, fur einen ausreichend Keinen Eisengehalt im Reé&ktor zu sorgen. Das
Problem "CRUD" tritt am FRM nicht auf. Dieser Re&ktor ist ein Schwimmbadregktor, bei
dem "stehendes' Wasser zur Kuhlung undauch zur Abschirmung verwendet wird. In kam-
merziellen Rektoren ist das Kiihlwassersystem eine grole Anlage, in der Wassr fliefdt,
also in Bewegung ist und Ablagerungen transportieren kann. Aul¥erdem stellt der FRM
eine wesentlich kleinere Re&toranlage ds ein kommerzieller Redktor dar, d.h. de Menge
an Korrosionsprodukten kénrte nicht so groR werden. Wenn nunzur Bestrahlung ein *°U-
Target, desen Eisenverunreinigung sehr klein ist, ausgewahlt wird, so kann der stérende
Untergrund aus doppeltem Neutroneneinfang minimiert werden.

2. Es gllite so wenig Uran wie moglich fur die Bestrahlung verwendet werden. Die a@nzu-
setzende Mas< Uran, dein Kapitel 3 mit 300mg angegeben ist, kann duch Erhéhurg der
Bestrahlungszeit reduziert werden. Fir die Auswahl von Uranmenge und Bestrahlungszeit
muf3 ein Kompromif3 gefunden werden. Die Uranmenge sollte mdglichst klein sein,
einerseits aus scherheitstechnischen Griinden und andererseits wegen der entstehenden
aktiven Nuklide, die bel der Spaltung entstehen. Die Bestrahlungszeit dagegen darf nicht so
groR gewahlt werden, daR die Produktion %Rie durch Aktivierung tiberwiegt.

Vorgehen

Im Rahmen deser Arbeit wurde gezeigt, dald eine dfiziente chemische Abtrennurg von Eisen
aus einer komplexen undaktiven Lésung moglich ist. Deswegen kann der zusétzli che Faktor
fir eventuelle Verluste durch chemische Abtrennurgschritte in der Zahl der nétigen *°Fe-
Atome vernacldsdgt werden. Es ®llten aso fir eine Konzentrationsbestimmung 10°
®Fe-Atome in der Probe vorliegen (s. Anfang von Kapitel 3). Das s$nd, wenn man de empi-
rische Spaltausbeute fiir Mass 60 (s. Kapitel 2.4) zur Berechnuryg einsetzt, 510" Spaltungen.
Bei einem mittleren NeutronenfluR von 2,00" cm™S™* miite man dazu z. B. 3mg 2U 7
Tage lang bestrahlen. Mit einer Eisenverunreinigung im Urantarget von 10ppn, was eine
pessmistische Voraussage darstellt, wiirden wahrend der 7 Tage Bestrahlungszeit etwa 20107
®Fe-Atome aus doppeltem Neutroneneinfang am °®Fe prodwziert. Das snd \ier Grofen-
ordnurgen weniger as ®Fe-Atome, die aus der Spaltung erwartet werden. Die Abtrennurg
der stérenden Nuklide kann im Institut fir Radiochemie durchgefiihrt werden. Vor den
chemischen Abtrennurgs<chritten mufd der Probe noch wenige mg Eisenoxid as Carrier
zugegeben werden.
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