Analytisch-technische Untersuchungen

Chemische Analyse durch Neutronenreaktionen

Von Dr. U. SCHINDEWOLF
Department of Chemistry, University of Michigan, Ann Arbor, Mich.*)

Die Voraussetzungen und Grenzen der Neutronen-Aktivierungsanalyse werden dargelegt. Enthdlt

eine zu analysierende Substanz Isotope mit genligend hohen Wirkungsquerschnitten fiir thermische

Neutronen und sind die Halbwertszeiten der entstehenden Einfangsprodukte giinstig, so lassen sich

entweder durch Messung der Zerfallsstrahlung oder auch durch Bestimmung der Zerfallsprodukte

oft noch sehr geringe Substanzspuren nachweisen. Vielfach ist eine chemische Trennung zur Analyse

nicht notwendig. Eine Tabelle zeigt, fiir wieviel Isotope heute bereits die Radio-Aktivierungsanalyse
verwendet werden kann.

Die Neutronen-Aktivierungsanalyse, erstmalig von He-
vesyl) auf Seltene Erden angewandt, ist ein recht junger
Zweig der analytischen Chemie, der in den letzten Jahren
rasch an Bedeutung gewonnen hat. Einfang éines Neutrons
durch einen Atomkern fiihrt zu einem energiereichen, um
eine Masseneinheit schwereren Kern des gleichen Elemen-
tes, der seine iiberschiissige Energie durch Strahlung
(Emission von schnellen Elektronen, y-Quanten, Protonen
oder «-Teilchen) abgibt. Die- Strahlung eines einzelnen
Atoms kann von Strahlungsdetektoren aufgefangen und
registriert werden. So ist es moglich, die Nachweisgrenze
fiir viele Elemente bis zu auBerordentlich niederen Konzen-
trationen herunterzudriicken.

Der Nachweis sehr kleiner Konzentrationen mancher
Spurenelemente ist auch mit anderen Methoden mdglich;
jedoch sind die Grenzen dieser Methoden nicht immer
durch die Empfindlichkeit des MeBverfahrens bedingt,
sondern haufig durch Verunreinigungen, die durch die
Reagentien eingefiihrt werden. Von diesen Nachteilen ist
die Aktivierungsanalyse frei, da hier die nachzuweisenden
Atome vor der Abtrennung aus der Probe mit Neutronen
markiert werden. Spitere Verunreinigungen im Laufe der
chemischen Trennung haben daher keinen EinfluB auf die
Messungen.

Die Grenzen der Aktivierungsanalyse hdngen nur von
den kernphysikalischen Eigenschaften der Isotope des
nachzuweisenden Elementes und der Intensitat der ver-
filgbaren Neutronenquelle ab. Da auch bei uns leistungs-
fahige Neutronenquellen (Kernreaktoren) im Bau sind, sei
erneut?) iiber diese Analysenmethode berichtet.

Neutronen-Einfang

Mit dem Nachweis des Neutrons durch Chadwick?)
(1932) waren alle Teilchen, die zum Aufbau eines Atoms
notwendig sind, bekannt. Einfache, jedoch teure Neutro-
nenquellen standen in Form von Radium-Beryllium-Pra-
paraten zur Verfiigung. Fermit) begann 1934 systematisch
alle Elemente mit Neutronen zu bestrahlen und erhielt
durch Neutroneneinfang viele kiirstlich radioaktive Iso-
tope. In Fermis Arbeitsgruppe beobachtete man damals
die verschiedene Reaktion schneller und thermischer Neu-
tronen®). Das Neutron ist ein elektrisch neutrales Teilchen
der Masse 1,00899, das instabil ist und sich unter Aussen-

*) Sonderdrucknachfragenan: U.S.,Tiibingen, Obdem Viehweidle17.
1) G. Hevesy u. H. Levi, Kgl. danske Vidensk. Selsk., mat.-fysiske
Medd. 74, Nr. 5 [1936].
2y W. Herr, 'diese Ztschr. 64, 679 [1952].
3) J. Chadwwk Proc. Roy. Soc. [London], Ser. A 736, 692 [1932].
4) E. Fermi, E. Amaldi, O. D’Agostino, F. Rasetti u. E. Segré,
ebenda 746 483 [1934]
%) E. Amaldi, O. D’ Agostino, E. Fermi, B. Pontecorvo, F. Rasefti
u, E, Segré, ebenda 749, 522 [1935].
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dung eines Elektrons und eines Neutrinos in ein Proton
umwandeln kann. Die Halbwertszeit fiir diesen B-Zerfall
ist etwa 13 Minuten®). Da die Masse von Proton und Elek-
tron nur 1,00814 ist, ist der Zerfall des Neutrons von einer
Energieabgabe begleitet?), die der Massendifferenz von
Neutron und Proton plus Elektron entspricht (0,78 MeV).
Die abgegebene Energie wird hauptsdchlich vom Elektron
und Neutrino weggetragen.
n—>p+e+v+ 0,78 MeV.

Dieser Zerfall ist aber sehr selten; normalerweise ge-
schieht etwas anderes mit dem Neutron: da es keine elek-
trische Ladung triagt und sehr klein ist (der Radius des
Wasserstoff-Atoms ist etwa 105>mal groBer als der des Neu-
trons), kann es leicht durch die Elektronenhiille eines
Atoms dringen und sich dem Atomkern nahern. Die weit-
reichenden elektrischen Kréfte (Coulomb-Feld) des Kerns
haben keinen EinfluB auf das freie Neutron. Wenn es aber
durch Zufall sehr nahe an den Kern kommt, werden dessen
Nahkrifte (Kernkrafte) wirksam, und das Neutron kann
eingefangen werden. (Wir wollen hier von der moglichen
Streuung des Neutrons am Potentialberg des Kerns (po-
tential scattering) absehen). Es entsteht eine Art Additions-
verbindung von Kern und Neutron (compound nucleus,
Zwischenkern?- %)), die sehr energiereich ist und sich in
1018 bis 1025 sec durch Zerfall stabilisiert. Die Energie des
Zwischenkerns ist gleich der Bindungsenergie des einge-
fangenen Neutrons plus seiner kinetischen Energiel?). Die
Bindungsenergie 148t sich aus der Differenz der Massen von
Kern plus Neutron und des um ein Neutron reicherenKerns
berechnen.

Die Anregungsenergie des Zwischenkerns kann grund-
satzlich auf zwei Wegen abgegeben werden, wenn wir wie-
derum Reaktionen mit schnellen Neutronen ausschlieen:
ein Neutron wird aus dem Verband des Kerns gestoen, und
somit wird der urspriingliche Kern zuriickgebildet. In die-
sem Falle kénnen wir von einer (n,n)-Reaktion oder elasti-
schem NeutronenstoB sprechen. Die andere Méglichkeit der
Energieabgabe besteht in der Aussendung harter y-Strah-
lung, wodurch der Zwischenkern in den Grundzustand (oder
einen schwach angeregten Zustand) des neutronen-reiche-
ren Isotops iibergeht. Das ist die eigentliche Neutronen-
Einfangreaktion, an der wir interessiert sind und die wir als
(n,y)-Reaktion bezeichnen. Welcher Vorgang bevorzugt
stattfindet, hingt von der Struktur der Energieniveaus des
neutronen-reicheren Isotops ab!?).

“) A. H. Snell, Nucleonics 8, Nr. 3, 3 [1951].
J M. Robson Physic. Rev 81, 297 [1951].
8) N. Bohr, Nature [London] 737 344 [1936].
%) G. Breit u. E. Wigner, Physic. Rev 49, 519 [1936].
10) Siehe: W. A. Fowler, C. L. Lauritson u. T. Lauritson, Rev. mod.
Physics 20, 236 [1948]

11y Siehe: J. ‘M. Blatt 1. V. F. Weisskopf: Theoretical Nuclear
Physics, Verlag John Wiley & Sons, New York 1952. Kap. IX.
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Die Wahrscheinlichkeit des Neutronen-Einfangs wird
durch den Neutroneneinfangs- oder Wirkungsquer-
schnitt ¢ [cm?] ausgedriickt, dessen Einheiten 10-2¢ c¢cm?
gleich 1 barn (b) sowie millibarn (mb) und mikrobarn (ub)
sind (aus der USA-Phrase ‘big as a barn’ (so grofl wie eine
Scheune). Das Titelblatt eines von der US-Atomenergie-
Kommission herausgegebenen Buches!?) mit Neutronen-
Wirkungsquerschnitten aller Elemente zeigt die Frontan-
sicht einer Scheune). Der Wirkungsquerschnitt ist mit dem
Absorptionskoeffizienten o« [cm~1] durch ¢ = a/N,
verbunden, wobei N, die Anzahl der Atome je cm?®
darstellt.

Der Absorptionskoeffizient beschreibt die Abnahme dn
des Neutronenflusses n beim Durchgang durch eine Ma-
terieschicht der Dicke di:

dn= nadl=n Njodl.

Das ist gleichzeitig eine Vorschrift zur Messung von Neu-
tronenquerschnitten. Die so erhaltenen totalen Wirkungs-
querschnitte sind die Summe aus den Querschnitten fiir
Neutroneneinfang, elastischem Neutronensto und Kern-
streuung.

Der totale Wirkungsquerschnitt eines Kerns ist oft in der
GroBenordnung seines geometrischen Querschnittes (rwr?), kann
jedoch fiir langsame Neutronen sehr viel grofer werden. Er kann
jedoch nie grofer sein als das Quadrat der de Broglie-Wellenlinge
2 des einzufangenden Neutrons!®). Das heilt, fiir thermische
Neutronen ist die oherste Grenze des Wirkungsquerschnittes in der
Grofie von 10% barn. Die experimentell gefundenen Werte fiir sta-
bile Isotope variieren von ~ O fiir 4He bis zu 1,6-10% b fiir 137Gd.
Den grolten bekannten Neutronenwirkungsquerschnitt von
2,6:10% b hat 135Xe, ein radioaktives Isotop, das hei der Spaltung
des Urans entsteht. Der Neutroneneinfangquerschnitt andert sich
nicht regelmifig von Element zu Element oder von einem Isotop
zum anderen. Isotope mit abgeschlossenen Neutronensebalen
haben kleine Neutronenquerschnitte, da deren Kerne nur geringe
Neigung zeigen, weitere Neutronen aufzunehmen. Thr Querschnitt
ist i. allg. um mehrere Grofenordnungen kleiner als der des vor-
hergehenden Isotops.

Der Neutroneneinfangquerschnitt eines Kerns hidngt in
charakteristischer Weise von der Energie der Neutronen
ab. Es 1468t sich theoretisch zeigen, daB ¢ umgekehrt propor-
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Bild 1

Neutronenquerschnitt (barn) von natiirlichem Iridium als Funktion
der Neutronenenergie (eV) in doppelt logarithmischer Darstellung.
Die gestrichelte Gerade entspricht dem 1]/v-Gesetz. Uberlagert sind
einzelne Resonanzmaxima. Die experimentelien Werte wurden in
Laboratorien in Chicago, New York und Oak Ridge gewonnen
(siehe Wollan und Shull18))
12y pD. J. Hughes u. J. A. Harvey, Brookhaven Nat. Lab. Rep.,
BNL 325 [1955] u. Suppl. 1, [1957].
13) Siehe 11) Kap. VIII.
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tional der Geschwindigkeit der Neutronen ist (1/v-
Gesetz) 5 14.15). Das kann einfach folgendermaBen er-
klart werden: je langsamer das Neutron ist, um so ldnger
verweilt es bei einem ZusammenstoB in der Nihe des
Kerns, und somit hat dieser eine héhere Chance, das
Neutron einzufangen. Das zeigt auch Bild 1, welches
den Logarithmus des Neutronenquerschnittes von Ir
als Funktion des Logarithmus der Neutronenenergie
wiedergibt. Da die Geschwindigkeit des Neutrons pro-
portional der Quadratwurzel seiner Energie ist, ist die
Neigung der Kurve —1/,. Uberlagert sind einzelne Re-
sonanzmaxima, die auftreten, wenn die Energie des
Zwischenkerns (Neutronenbindungsenergie plus Neutro-
nenenergie) gleich der Energie eines hoher gelegenen Ener-
gieniveaus oder angeregten Zustandes des neuen Kerns ist.
Man spricht dann von Resonanzeinfang.

Man wird also fiir die Neutronenaktivierung langsame
oder ,,thermische* Neutronen vorziehen. Alle Reaktionen,
bei denen Neutronen frei werden, liefern diese jedoch mit
hoher, meist sehr diskreter Energie, die nur im StoB mit
anderen Teilchen abgegeben werden kann. Anwendung von
Impuls- und Energieerhaltungssatz zeigen!?), daB ein Teil-
chen beim elastischen StoB durchschnittlich die Halfte
seiner Energie an einen gleichschweren StoBpartner ab-
geben kann. Ist der StoBpartner schwerer oder leichter, so
ist die maximal iibertragbare Energie kleiner. Der giin-
stigste Moderator zum Abbremsen von Neutronen ist so-
mit ein Wasserstoff-Kern. Etwa 20 bis 25 StoBe ge-
niigen hier, um ein 1 MeV-Neutron auf thermische Ge-
schwindigkeiten zu bringen. Die Energie thermischer
Neutronen ist etwa 0,025 eV und ihre Geschwindigkeits-
verteilung gehorcht einer Maxwellschen Verteilungskurve.
Praktisch wird man keinen reinen Wasserstoff, son-
dern wasserstoff-haltige Verbindungen, meist Wasser oder
Paraffin, zum Abbremsen von Neutronen benutzen?).
Eine 20 cm dicke Paraffin-Schicht ist hierfiir vollig aus-
reichend.

Neutronenaktivierungsanalyse

Wenn ein Kern ein Neutron eingefangen hat, und der ge-
bildete Zwischenkern sich durch Abgabe der iiberschiissigen
Energie in Form von harter y-Strahlung stabilisiert hat, ist
ein neuer Kern entstanden, dessen Masse um eine Einheit
héher ist als die des urspriinglichen Kerns, dessen Kern-
ladungszahl jedoch unveridndert geblieben ist. In leicht
iibersehbarer Weise1?) ist die Bildungsgeschwindigkeit des

dN*

geformten Isotops (Tﬁ’)B proportional dem Neutronen-

fluBb n (Neutronen/cm? sec) der Neutronenquelle und der
Anzahl N und dem Neutroneneinfangquerschnitt ¢ der zu
aktivierenden Atome:

<9Nx> =n No.
dt /B

Wenn die durch Neutroneneinfang entstandenen Atome
N* radioaktiv sind, und nur dann sind sie von Interesse
fiir die Aktivierungsanalyse, zerfallen sie nach ihrer Bil-
dung entsprechend dem radioaktiven Zerfallsgesetz:

dN* «
(T)z =N

14y H, A. Bethe, Physic. Rev. 47, 747 [1935].

15) F. Perrin u. W. M. Elsasser, C. R. hebd. Séances Acad. Sci. 200,
450 [1935].

16) E. O. Wollan u. C. G. Shull, Nucleonics 3, Nr. 1, 8 [1948].

17) S, Chr. Gerthsen: Lehrbuch der Physik, Volk und Wissen, Volks-
eigener Verlag, Berlin 1951, Kap. 3.

18) H, Bateman, Proc. Cambridge philos. Soc. 75, 423 [1910].
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mit der Zerfallswahrscheinlichkeit 2, die mit der Halb-
wertszeit T durch A = 0,693/T verkniipft ist. Die Summe
von Bildungs- und Zerfallsgeschwindigkeit ist

dNx M
—_— = — AN,
it nNoec—2A

Integration zwischen den Grenzen t =0 und t gibt Aus-
kunft iiber die Anzahl der radioaktiven Atome N* nach der
Bestrahlungszeit t:

N = o

No —At
i (—eh .

Die aktiven Atome konnen nicht direkt, sondern nur
durch ihren Zerfall nachgewiesen werden. So ist es verniinf-
tiger, nicht die Anzahl der gebildeten Atome, sondern
ihre Aktivitit A (Zerfallsgeschwindigkeit) anzugeben,

«_  dN*
A = 7\ N = — -az* . »
A= nNo (1—e ~0695T)

Der Faktor n N o ist die Sattigungsaktivitat fiir unend-
lich lange Bestrahlungsdauer. Da der Faktor in der Klam-
mer, der in Bild 2 als Funktion von t/T dargestellt ist,

1
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Bild 2
Graphische Darstellung der Funktion (1—e0693tT) in Abhingigkeit

von t/T in doppeltt-logarithmischer Darstellung. Die Kurve kann zur
Umrechnung der in Tabelle 1 angegebenen Nachweisgrenzen fiir
andere Bestrahlungszeiten benutzt werden

schon fiir t = 5-T sehr nahe 1 ist, kann durch idngere Be-
strahlung die Aktivitdt kaum mehr erhéht werden. Be-
strahlungsdauer einer Halbwertszeit gibt halbe Sittigungs-
aktivitit, zweier Halbwertszeiten drei Viertel usw. Die an-
gegebene Formel ist selbstverstidndlich nur giiltig, wenn
die Anzahl der Atome wihrend der Bestrahlung praktisch
nicht verdndert wird.

Die Sittigungsaktivitat einer vorgegebenen Anzahl von
Atomen eines Elementes ist also um so groBer und damit
die Nachweisbarkeitsgrenze um so niederer, je hther der
praktische Neutroneneinfangquerschnitt (Querschnitt-Hau-
figkeit) des fiir die Bildung der Radioaktivitit verantwort-
lichen Isotops und je hoher der FluB der benutzten Neu-
tronenquelle ist. Nun ist ein groBer praktischer Neutronen-
querschnitt zwar eine notwendige, aber noch keine hin-
reichende Bedingung fiir gute Nachweisbarkeit bei gege-
benem NeutronenfluB. Aus praktischen Griinden spielt der
Zeitfaktor eine Rolle. Im Falle von Isotopen mit groBer
Halbwertszeit kann man nicht bis zur Erreichung der
Sattigungsaktivitat warten. Nur Elemente, die beim Neu-
troneneinfang Isotope mit Halbwertszeiten zwischen eini-
gen Stund.en und wenigen Tagen bilden, eignen sich gut zur
Aktivierungsanalyse. Aber auch das ist noch nicht ausrei-
chend. Die Zerfallseigenschaften des gebildeten Isotops
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miissen giinstig sein, d. h., daf ihr Zerfall von der Aus-
sendung geniigend harter 8- (300 KeV) oder y- (80 KeV)-
Strahlen begleitet sein muf, um mit einfachen Zahleinrich-
tungen registrierbar zu sein.

Analyse von Spurenelementen

Der Arbeitsgang einer Analyse ist:

1. Man bestrahit die zu untersuchende Probe mit Neu-
tronen.

2. Man trennt chemisch das gewiinschte Element nach
Zusatz von Tragersubstanz ab.

3. Man verfolgt mit Zahlgeriten die Anderung der Strah-
lungsintensitat des aktivierten Elementes, bestimmt Halb-
wertszeit und - und y-Energie der Strahlung und identifi-
ziert derart das Isotop, also auch das Element.

Die Bestrahlungszeit1?) hangt ab von der Halbwertszeit
der erwarteten Aktivitat und von der Konzentration des
zu analysierenden Elementes. Um die Gesamtaktivitit der
Probe moglichst niedrig zu halten, wird man zweckmaBig
nicht langer als 1 bis 2 Halbwertszeiten bestrahlen.

Wir sahen, daB die gebildete Aktivitit proportional dem
NeutronenfluB ist, der nicht immer als bekannt vorauszu-
setzen ist und bisweilen auch wihrend der Bestrahlung
variieren kann. So muB also der Fluf fiir die Dauer der
Aktivierung gemessen werden. Dies kann geschehen, in-
dem man gleichzeitig mit der Probe eine gewogene diinne
Goldfolie bestrahit. Da der Neutroneneinfangquerschnitt
von Gold sehr genau bekannt ist, kann man aus der in der
Folie induzierten Aktivitdt den NeutronenfluB exakt be-
rechnen. (Fiir Bestrahlungszeiten, die groBer sind als die
Halbwertszeit des gebildeten 98Au (2,7 d), verwendet man
Elemente, die entsprechend langlebige Isotope bilden, z. B.
80Co.) Dann 148t sich aus der in der Probe entstandenen
Aktivitat eines Elementes, seinem Neutroneneinfangquer-
schnitt und der Halbwertszeit sowie aus der Bestrahlungs-
dauer die Konzentration des Elementes berechnen. Dies
Verfahren ist aber nicht das beste, da oft der Neutronen-
wirkungsquerschnitt nicht geniigend genau bekannt ist und
Unsicherheiten in der Absolutmessung der Aktivitat auf-
treten. Denn Zihlrohrgeometrie, Selbstabsorption und
Streuung der Strahlen, insgesamt die Zahlausbeute, sind
nur schwer zugingliche Grofien. Aber alle Unsicherheiten
wie Neutronenfluf, Einfangquerschnitt, selbst Halbwerts-
zeit und Bestrahlungsdauer und schiiefilich Zihlausbeute
kénnen eliminiert werden, wenn man zusammen mit der
zu untersuchenden Probe eine zweite mit genau bekannter
Konzentration des zu analysierenden Elementes bestrahlt.
Die induzierten Aktivititen A des betrachteten Elementes
in beiden Proben verhalten sich dann wie dessen Gewichte:
W,/W, = A,/A,. Fehler gibt es natiirlich, wenn die isotopi-
sche Zusammensetzung des zu untersuchenden Elementes
in den beiden Proben nicht iibereinstimmt.

Beide Proben miissen bei der Bestrahlung dem gleichem
Neutronenflul ausgesetzt sein. Eine grundsatzliche Un-
sicherheit tritt auf, wenn eine der beiden Proben reich an
Elementen mit hohem Neutroneneinfangquerschnitt ist,
wodurch die gleichmiBige Neutronenverteilung in der
Probe gestort wird. Um solche Fehlerquellen auszuschlie-
Ben, sollten beide Proben nach Mdoglichkeit dhnliche Zu-
sammensetzung haben, doch auch rechnerisch kann die
Absorption der Neutronen durch das Fremdelement erfal3t
werden 20, 21),

19) W, B. Lewis, Nucleonics 72, Nr. 10, 30 [1954].

20) [RbKOe]yes, U. 8. Atomic Energy Commission, Rep., AECD 3000
1950].

21y W. B. Lewis, Nucleonics 73, Nr. 10, 82 [1955].
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Nach der Bestrahlung werden die Proben oberflachlich
gereinigt, um die durch Lagerung, Handhabung usw. auf
der Oberfliche abgesetzten Verunreinigungen zu entfernen,
und aufgeldst. Die Zugabe genau bekannter Mengen von
Tragern des zu untersuchenden Elementes zur Lisung er-
leichtert die chemische Abtrennung der aktivierten Spu-
ren. AuBerdem l4aBt sich an Hand der zuriickgewonnenen
Menge des Trégers die Ausbeute der Trennung leicht be-
rechnen. Verluste wihrend der chemischen Operationen
konnen also geduldet werden. Um jedoch gleiche Selbst-
absorption der 3-Strahlen und damit gleiche Zahlausbeute
in beiden Proben zu gewdahrleisten, sollten sie beide etwa
gleiches Gewicht haben. Wenn y-Zahler zur Strahlenmes-
sung benutzt werden, spielt die Selbstabsorption keine Rolle.

Es ist wichtig, daB sich die aktivierten Spuren in dem-
selben chemischen Zustand befinden wie der zugegebene
Trager, da sonst unkontrollierbare Verluste der Aktivitat
auftreten koénnen. Durch Oxydations- und Reduktions-
prozesse, wenn moglich, kann man sicher vollstindigen
Austausch zwischen nachzuweisenden Spuren und Tréger
erreichen. Besondere Sorgfalt ist notwendig, wenn Triger
oder Spurenelement als Kolloide vorliegen, da zwischen
diesen der Austausch extrem langsam verlauft. GroBe Vor-
sicht ist auch geboten, wenn das zu analysierende Element
beim Aufldsen der Probe in leicht fliichtiger Form entsteht,
da dann schon ein Teil verfliichtigt sein kann, bevor der Tréa-
ger zugesetzt wird oderZeit zu chemischem Austausch hat.

Nach der Abtrennung werden die Aktivititen beider
Proben unter identischen Bedingungen mit - oder -
Zihlern iiber mehrere Halbwertszeiten verfolgt; mittels
Aluminiumabsorber und einem y-Spektrometer werden -
und vy-Energien gemessen, die zusammen mit der Halb-
wertszeit der Erkennung des Isotops dienen und auch Auf-
schluB iiber radioaktive Verunreinigungen zulassen.

Wenn die Aktivierungsanalyse auf auBerordentlich ge-
ringe Konzentrationen angewandt werden soll, so ist es sehr
empfehlenswert, den ganzen Trennungsgang mit Radio-
isotopen zu iiberpriifen, um eine Vorstellung davon zu be-
kommen, welche Elemente als Verunreinigungen auftreten
konnen. Besonders Elemente, die beim Neutronen-Einfang
Aktivitidten mit dhnlicher Halbwertszeit wie das zu unter-
suchende Element bilden, miissen sorgsam abgetrennt wer-
den. Einige gute Zusammenfassungen iiber radiochemische
Trennungsmethoden mit hohem Reinigungsfaktor (de-
contamination factor) sind publiziert worden?2-2¢). Gegen
schwache Verunreinigungen kann hiufig durch geeignete
Auswahl der zu zdhlenden Teilchen (harte $8- oder y-Strah-
lung) abgeschirmt werden.

Das sei an einem Beispiel? *7) demonstriert: Kalium und Natrium
bilden beim Neutroneneinfang Isotope mit Halbwertszeiten von
12,4 bzw. 15 h. Auf Grund der Halbwertszeiten allein ist es des-
halb unméaglich, zwischen beiden Elementen zu unterscheiden.
Verschieden sind aher die Isotope in den Energien ihrer 8- und
y-Strahlung, so dafl mit einem +y-Zahler, der nur y-Quanten iiber
2 MeV registriert, die harte y-Strahlung des Natriums, mit einem
B-Zihler mit vorgesetztem Aluminium-Absorber, der die weiche
B-Strahlung des Natriums absorbiert, die 8-Strahlung des Kaliums
aufgefangen wird.

In Tabelle 1 sind fiir alle Elemente (Spalte 1) durch Neu-
troneneinfang aktivierbare Isotope (Spalte 2) und ihr
praktischer Neutroneneinfangquerschnitt (Haufigkeit des
Isotops multipliziert mit seinem Einfangquerschnitt)
(Spalte 3) angegeben. In Spalte 4 ist die Halbwertszeit

22y C. D. Coryell u. N. Sugarman, Radiochemical Studies; The
Fission Products, Nat. Nucl. Energy Ser. Div. 1V, Bd. 9. Mc-
Graw-Hill Book Co., New York 1951.

23) W. W. Meinke, U. S, Atomic Energy Commision, Rep., AECD
2738 [1949]; 2750 [1949].

4) P. C. Stevenson u. H. G. Hicks, Ann. Rev, Nucl. Sci. 3, 221
[1953]; H. L. Finston u. J. Miskel, ebenda 5, 269 [1955].

28y J. Kleinberg, Los Alamos Scientific Lab. Rep., LA 7727 [1954].

36) U, Schindewolf, diese Ztschr. 69, 226 [1957].

2") G. E. Boyd, Analyt. Chem. 27, 335 [1949].
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des durch Neutroneneinfang gebildeten Isotopes, in Spalte 5
die Sattigungsaktivitdt (Zerfalle je Sekunde) bei unendlich
langer Bestrahlung von 1 mg des Elementes mit einem
FluB von 102 thermischen Neutronen/cm? sec eingetragen.
Die beiden folgenden Spalten zeigen die erreichbare
Empfindlichkeit (in g) bei zehnstiindiger und sechs-minii-
tiger Bestrahlung mit gleichem NeutronenfluB und Nach-
weis mit einem B- oder y-Zahler.

Zur Berechnung wurden die folgenden Annahmen gemacht: die
unterste Nachweisgrenze mit einem normalen 3-Zahler ist 1 Im-
puls je Sekunde. Nur 159 der die Probe verlassenden Strahlen
gelangt in den Strahlungsdetektor. Nur fiir die Edelgase wurden
1009, Zihlausbeute in Gaszidhlrohren angenommen. Selbstab-
sorption der B-Strablung in der Probe, deren.Dicke mit 20 mg/em?
angesetzt war, wurde beriicksichtigt. Es wurde ferner grundsitz-
lich vorausgesetzt, dal ohne Zeitverlust das Zihlen unmittelbar
nach Ende der Bestrahlung begonnen wurde. Die tatsichliche
Empfindlicbkeit fiir kurzlebige Elemente ist daher betrachtlich
geringer als hier angegeben, da chemiseche Trennungsoperationen,
die wenigstens einige Minuten erfordern, eingeschoben werden
miissen. Fiir Isotope, die nicht oder nur sehr schlecht mit einem
B-Zihler nachgewiesen werden kinnen, sind entsprechende Emp-
findlichkeiten abgeschitzt worden, die mity-Zahlern (2,5x2,5 em
NaJ (TI)-Kristall) erreieht werden kinnen. Diese sind mit einem
Kreuz + versehen. Wenn - und y-Zihler etwa gleiche Empfind-
lichkeiten ergeben, wird das durch ein Doppelkreuz 1 gekenn-
zeichnet. Da der Nulleffekt von vy-Szintillationszihlern sehr viel
hoher ist als von 8-Zahlern, ist die unterste Nachweisgrenze mit 5
Impulsen je Sekunde angesetzt worden. Wiederum wurde 15proz.
Zihlgeometrie angenommen, und die Ansprechwahrscheinlichkeit
des Zihlers als Funktion der y-Energie in Rechnung gestellt?8).
Isotope mit unbequem langen (> 30 Tage) oder kurzen (wenigen
Minuten) Halbwertszeiten wurden in die Tabelle aufgenommen,
wenn ihre Bildungswahrscheinlichkeit oder Zihleigenschaften be-
sonders giinstig erscheinen.

In der letzten Spalte sind Hinweise auf die Literatur gegeben,
in der die Aktivierungsanalyse der entsprechenden Elemente be-
schrieben ist. Die fiir die Tabelle notwendigen Daten iiber die
Eigenschaften der Isotope wurden aus der Literatur2®-3%) ent-
nommen.

Aktivierungsanalyse ohne chemische Trennung

Das Beispiel der Kalium-Natrium-Bestimmung (Ener-
gie-Diskriminierung) zeigte bereits, wie eine Aktivierungs-
analyse ohne chemische Trennungsoperationen moglich ist.
Voraussetzungen sind natiirlich eine bequem verfolgbare
Halbwertszeit, charakteristische - und y-Zerfallsenergien
sowie ein verhiltnismaBig grofer Neutronen-Einfangquer-
schnitt. Sind die durch Neutroneneinfang gebildeten Isotope
sehr kurzlebig (<< 3 min), bietet ein solches Verfahren die
einzige Moglichkeit des Nachweises durch Neutronenakti-
vierung, da keineZeit fiir chemischeTrennungen gegeben ist.
Das Verfahren ist jedoch auf wenige giinstige Fille be-
schrankt. In der Literatur sind einige Beispiele solcher zer-
storungsfreier Analysen mit Neutronen gegeben (in der
Tabelle mit einem Stern versehen).

Analyse durch (n,p)-, (n,z)- und (n,f)-Reaktionen

Der Einfang eines Neutrons und die nachfolgende Ab-
gabe der Neutronenbindungsenergie durch Emission von
vy-Quanten ist die haufigste Reaktion mit thermischen Neu-
tronen, da der Zwischenkern nicht energiereich genug ist,
um irgend welche Teilchen aus dem Potentialtopf des
Kerns zu heben und damit aus dem Kernverband zu I8sen.

28y P, W. McLaughlin u. G. D. O’Kelley, Livermore Research Lab.
Rep., MTA 40, [1953].
29) J. M. Hollander, 1. Perlman u. G. T. Seaborg, Rev. mod. Physics
725, 469 [1953].
30y K. Way, R. W. King, C. L. McGinnes u, R. van Lieshout, Nuclear
Level Schemes, Nuclear Data Project, U. S. Atomic Energy
® Commission, Washington, D. C. 1955.
31y G. Friedlander, M. Perlman, J. R. Stehn u. E. F. Clancy, General
Electric Chart of Nuclides, Knolls Atomic Power Lab. 1956.
32) W. H. Sullivan, Triliniar Chart of Nuclides, U. S. Atomic Energy
Commission 1957.
33) C. L. McGinnes, Editor, Nuclear Data Cards, Net. Research
Council, Washington, D. C. 1957.
34) V. S. Dzhelepov u. L. K. Peker: Decay Schemes of Radioactiv
Isotopes, Akad. Wiss. UdSSR 1957,
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Tabelle 1

; et Nachweisgrenze
rﬁéit Massej barn ;Halzl;ﬁert-; askzﬁfrli%éi—t b. Bestraﬁlung ! Literatur
! | 10h | 6min |
H 2 8,610°® 12,3a ‘ 51 1 ‘
Li 7 0,03 0,86s : 2,6:10° ;
Be 9 ' 0,01 2,5-10%a } 6,7-105 i
B 11 0,04 2,21107% | 2,3-108
C 13 . 7,710 | 5,6:10% | 3,5:10
N 15 8,8107% 7,45 | 3,7
o 18 . 451077 29s ! 16
F 19 , 0,000 | I1ls | 2,810° 3 1078 | 3 1078 | %%, 33
Ne 22 ; 0,0032 | 40s 8,7-104 1 -107® | 1 ‘107 |
Na 23 © 0,53 ' 15h 1,4-107 1,41070 | 1,1-1077 | 274, 36, 374, 35, 30%, 40, 41,
Mg 26 . 0,0029 i 95m 7,310 | 1,01077 | 3 1077 | 82, 43, 443, 45, 59, 67)
Al 27 0,23 ! 2,3m | 5,1-10% 1,4107° | 1,5-1079 | 44%, 44a)
Si 30 0,0034 2,65h | 17,3104 1,1:1077 | 4,5-107% . 443,148, 47)
P 21 0,21 14,3d | 4,1-10 8 -107% | 8 -107° : 38 45, 4751, 51a)
s 34 . 0,011 81d ! 2,0-10° 1,5:107% | 1,5-1072 | 38, 52 52a)
36 | 2,410 5m 4,3-102 1,71075 | 3,4-107° |
cl 37 | 0,13 3Tm | 2,3-10° 3,2:10™ | 3,0-107® | 53755, s24)
A 40 ' 0,53 1,8n | 8,0-10° 1,3-10719 | 3,2:107° | %)
K 41 0,069 12,5h | 1,0-108 1,5:1078 | 1,2:107¢ | 274, 37%, 36, 40, 42, 45, 59)
Ca 44 0,014 164d | 2,2:10% 741075 | 7 -107 %)
48 0,002 8,7m | 3,0-104 2,31077 | 581077 |
Sc 45 - 10 ©20s 1,3:10° 5 10711 5 -10711!
22 i 85d 2,9-108 1,6:107% | 1,6:107°
Ti 50 . 0,0073 58m | 92104 | 8 -107° | 1,610 ‘
\ 51 | 5,1 : 3,8m | 6,0-10 1,2:10710 | 1,7-10710 | 57%)
Cr 50 | 0,70 . 27d ' 8,1-108 +7 -107% | 7 -107% | 38,58, 59k)
54 i 0,0089 3,5m | 1,0-10% 7 -107% ; 9,5:1078 |
Mn 55 ; 13,3 \ 2,6h ‘ 1,4-108 5,5.10~11 2 -107® ‘27*,39, 47, 55, 57%, 60)
Fe 58 | 0,003 | 45d | 3,310* | 7 -107% | T -1073 ‘”:vayﬂl)
Co 59 i 16 105m | 1,6:10° | $1,6:107% | 4,5-1078 | 57, 58 627s1)
36 53a | 3,6:10° 4 ‘1077 | 4 -107° |
Ni 64 . 0,018 2,6n | 201108 . 4,3107° | 1,6:107° |8 89)
Cu 63 1,9 . 12,8h ‘ 1,8'107 2’3.10——9 1,7.10—7 iaﬂ, 38, 50, 52, 59%, 61, 83—67)
65 | 0,62 5,1m | 59106 ' 1,2:10™° | 2,2:107* i
Zn 64 024 . 245d | 2,1-10¢ <5 1075 | 5 -1073 | 50,59, 86—es)
68 . 0019 138h | 1,710° 5 107 | 6 1077 |
0,19 52m ; 1,7-108 5 107 | 6 -107® |
Ga 69 ' 0,84 2lm | 17,2-108 1 -107® | 5 -107% | 505257, 67, 6)
71 ¢ 1,3 | 14,1h 1,1-107 2 -107* , 1,6:1077
Ge 74 0,20 i 82m | 1,710 5 107 | 1 -1077 |
76 ¢ 0,021 | 12h | 1,7-10% 1 11077 | 8 1078
As 75 ° 4’1 ‘ 26,61’1 : 3,3.107 o] 10710 9 -107? 335,47, 50, 59, 68, 67, 70*73)
Se 74 0,23 . 128d | 1,7-106 +1,7-107% | 1,7-107% | 73a)
78 | 0,1 ‘ 39m ! 7 -105 | +5 1077 | 7,5-1077 |
80 i 0,25 Y 18m | 1,9-108 4 107 | 2 -107® |
Br 79 0 1,5 1 45h | 1,1-107 1,0-107° | 5,7-107% | 528, 53, 74-75)
! © 43 | 18m | 32107 2,5-1071° | 1,3-107° |
81 . 1,5 | 359h | 1,1-107 4510™° | 4,51077
Kr 84 0,057 ! 4,4h | 4,1-108 4 10 | 1,91077
86 - 0,01 © 18m ! 7,2-10% 1,3:107% | 2,3-1077
Rb 8 | 059 ©18,6d | 4,2:108 1,3:1077 | 1,3:1075 | 0. 42 38, 75)
87 | 0,033 17,8m | 2,3-10° 3 -107% | 1,2:1077 |
Sr 86 ° 0,13 2,8h | 8,810° ¥ -1077 | 3,5:107% | 38 57,38,77)
88 | 0,0041 = 51d 2,8-10% 4,5:107% ’ 4,5:107° |
Y 89 1,3 I 64,2h | 8,8:10¢ 8,0-107* | 8 -1077
Zr 94 ° 0,0016 63d 1,0-10% 3 -1074 ‘ 3 -1072 | )
9 | 0,0028 . 17h 1,9-10¢ 5 <1077 | 4,5-107%
Nb 93 | 1,1 ; 6,6m | 7,1-10% 4,510~ | 8 1072
Mo 98 0,11 | 67h 7,0-105 : 1,2:1077 | 1,2:1075 | 68)
100 0,019 | 14,6m | 121108 & 3,21107% ' 1,31077
Ru | 102 - 037 | 4ld 2,3-10° | 2,610 | 2,6:107
104 . 0,13 45h | 8,1-105 | 1,2:107% | 6,5:1077
Rh | 103 12 ; 4,4m | 7,00107 1 1 1071 | 1,8-10710 | 80%, soa)
140 . 42 8,2:108 9 -10712| 9 10712
Pd 108! 29 ' o13,6h | 1,6:107 1,21107° | 1,1:1077 | ¢v, 81)
110 | 0,03 | 22m ! 1,9-10° 3,5-1078 | 1,8-1077
Ag 107 ;| 15 ; 2,3m | 8,3107 8,3-10711 | 1 -10710 | 50, 58, 80x)
109 © 1,4 ( 270d | 7,810 | 1,6107¢ | 1,6:107
. 53 o 24s } 2,9100 | 251071 ] 251071
Cd 114 © 0,04 | 43d i 2,11105 | 5 107 | 5 -107* | 50,57)
. 0,32 . 53h | 1,710 - 4 -10* | 4 -107®
116 0,11 | 2,0n | 59108 | 1,610 | 6 -10~7

*) Bezeichnet Literaturangaben, in denen zerstdrungsfreie Analysen
beschrieben worden sind.

+) Empfindlichkeit, erreichbar durch y-Zihler,
t) B- und y-Zahler geben gleiche Empfindlichkeit.
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Fortsetzung von Tabelle 1

El | Halbwert ’ Satti i Nachweisgrenze ' ""‘)TH.qun"lla%whiil G. W. Reed u. A,
e- I albwert- attig.- . 1 i urkevich, Geochim. cosmochim. Acta
ment | Masse|  barn zeit . aktivitat 1% :es“ahﬁung. , Literatur {London] 72, 337 [1957].
: min- ®) A. H. W. Aten, Nederl. Tijdschr, Na-
] turkunde 70, 257 [1943].
In | 113 2,3 49d 1,2:107 1 <1077 1 107> 50, 80%, 82753, 83g) ) J. E. Hudgens u. H. j. Dabagian,
. 115 140 54m 17,2108 1,2:1071 © 1,5:1071° " lclvuclsgniﬁ 7_0,kNr- 5, 25[1952]-d
Sn 120 0,046 27,5n  2,3:105  2,81077 281075 ) Rnalytic, Cner. 25, 118 frosa]. oo™
122 0,0075 40m 3,7-10% 2 1077 2 -107° 8ay {J, Schindewolf, in Vorbereitg.
124 0,012 95m  5,9-10* 1,2:1077 3,41077 1) EH'A' Vincent u. A. A. Smales, Geo-
sb 121 3,4 28d  1,61100 4,510 451077 50,58, 66, 81, 53) 54 1556 cchim- Acta [London} 9,
: 123 1,1 60d 5,3-108 4 1077 4 1078 82) J. E. Hudgens u. L. C. Nelson, Ana-
Te 126 0,15 9,4h  17,1-10% 2,7-107¢ 1,9-107% 733 aay JYtic. Chem. 24, 1472 [1952].
126 00048  33d 23107 3510 35107 ) S verin Minract ferghe, Mikso:
. 0,041 74m 1,9:10% 4,5-107¢ 851077 797. ’ !
130 ;0,076 25m 3,6:10° 2 107 1 1077 82y A, AASr{zalfsé2j.513zgn5§gu'[tl;5_’!]-l. Ir-
i 107 1010 .10—?  3%5a, 53, 86 ving, Analys ’ .
J 127 67 25m 3,2'10 2,510 1,310 a ) #4) P, Sue, Bull. Soc. chim. France, Mérm.
Xe : 132 | 0,054 5,3d 2,5-10° 6,5-107¢ 6,5-107° 78, 90 [1951].
S 134 | 0,021 9,2h 3,5:10% 2 1078 1,5:107¢ 85) éhE 1-I2u4dg1291.'9 1;15’52‘]] Cali, Analytic.
1 - - " erm
Cs 133 . 0,017 3,2h © 7,8100  +1,5-107%  7,5:1075  27% 10, 42, 58, %6 86 - 24, 2]
: » ’ , , ’ G. Mayr, Nucl .
26 23a 121108 27107 27107 ) Liogap w | ucleonics 72, Nr. 5, 58
Ba 134 ;0,048 27h 2,1-105 +1 -107¢ 1 -10™% 77 77a) ) H. W. Kohn u. E. R. Tompkins, Oak
138 0,43 85m 1,9-108 4 -10° 9 -107® ﬁlgfgl Nat. Lab. Rep. ORNL 390
La | 139 8,1 40,2h . 3,5:107 1,4107° 1,410 ) G. Phillips u, F. W. Cornish, Atomic
Ce i 140 0,27 32d 1,2:108 1 -107% 1 -107* (I?;lgr%%e[sig%ic]. Harwell Rep., AERE
© 142 0,11 32h  : 4,810° 9 107% 9 -107¢ 8 .
: , . , W. Bothe, Z. Naturforsch. 7,
Pro. 141 | 11 ! 19,3n  4,7-10°7 5 10710 4 -107 )[1945], aturforsch. 7, 173
Nd 146 1 1,7 11,3d 7,2:108 7 .10°® 7 +10-% 20y [}i.gié'aldener u. 0. Peter, ebenda 7, 67
148 ' 0,18 2h 7,6-10% 1 -10°® 3 1077 ot .
, ‘ ) B. H. Ketelle u, G. E. Boyd, ]. .
150 016 ' 12m 68105 111107 35107 ) hem, Soc. 69, 2800 Tioam I AmeT
Sm 152 37 47h 1,5-108 4 10710 4 -10™® 1, 36, 40, 66, 87-93) 02) {12.3\{{/,[1%%'{%1'8’1, Analytic. Chem. 24,
154 1,2 24m 4,9-108 1,410 9 -107* o :
’ ’ ! W. W. Meinke u. R. E. And
Eu 151 . 670 9,3h = 2,6:10° 7 1072 5 10710 )Analytic. Chem, 2“5, 907 [1954}. erson,
:3400 " 13a 1,3-101 3,6:107¢  3,6:107% %) J. V.'P. Long, Analyst 76, 644 [1951].
Gd 158 1 . 18h 3,810 6,510 551077 ) & ?iggthIZv Nucleonics 70, Nr. 12,
160 0,18 3,6m  6,810° 1,1-107  1,6:107% %y J. ‘Beydon u. C. Fisher, Analytica
Tb ' 159 44 734 1,7-108 1,6:107%  1,6:107% o7, Chim. Acta 8, 538 [1953],
Dy 164 | 590 2,3h 2,2:10° 4 10712 1,4-10710 ) SA(;i g%%n,lfl.gR[.lggg?. Séances Acad.
Ho 165 | 64 27,2h © 2,3:108 1,6:10710  1,6-10~8 98) G. W. Milner u. A. A. Smales, Atomic
Er 168 ' 0,54 9,44 ' 1,8108 3,3:1077  3,3-107% Ene};gyC/RRes. Est.,, Harwell Rep.,
7 108 .10 10-7 AERE 71311 [1954].
170 1,4 ,5h . 4|6 . 3 079 1,8 10_7 BD) E. D. Goldberg u., H, Brown, Analytic.
Tm 169 118 - 127d 4,210 9 -10 9 10 Chem. 22, 308 [1950].
Yb 174 19 . 4,1d | 6,6-107 3,2:107° 3,2-1077 998) W, Herr [u E. Merz, Z. Naturforsch.
176 0,7 | 1,8h  2,4-108 3,1-110®* 9 -107% 100y 102, 613 [1955]. .
Lu 175 . 33 P37 m 01,2100 7 -100M 351070 ) Rogyy [ Dopel, Physik. Z. 44, 261
176 i 104 6,7d 3,7-108 8 1077 ' g 1078 101y C. A."Tobias u. R. W. Dunn, Science
Hf 178 . 20 19s . 6,8107 3 .10 3 -10°® 35, 78) 102 [New York} 709, 109 [1949]. .
179 9 | 55h 30107 +5 10 3 -1070 ) (a6 oy man, J. chem. Physics 20,
180 4,6 46d 1,5:107 1,41077  1,4107% 103y R. W. Hummel, Analyst 82, 483
i 1 -108 +7 1077 .10-¢ 59, 94—98 [1957].
Ta 181 0,03 | ig’5m 107 8 10-* g 10-¢ ) 104y "C. J. Delbecq, L. E. Glendenin u. P.
19 . 112d 6,3 1 H. "Yuster, Analytic. Chem. 25, 350
w 184 : 0,61 744 2 -10° 1,7-107% ;. 1,7-107% ' 59) [1953].
R o s & N g o
Re 185 | 34 . 91h l 1,2:10° r o107 L1077 8 %) Proc. Internat, Conf. Peaceful Uses of
| 187 | 47 ' 17h “ 1,5-108 1,4-10710 1,3:1078 é—\tgr{lic E?ergy, Genf, Vortrag 117, 8,
Os ' 190 | 2,1 16d | 6,6-10° (1073) (1073) 1005230 [1955]. )
; _ - G. E. Bate, J. R. Huizenga u. H, A.
b 192 0,66 31,5n 2,1-10¢ 1,8:107¢  1,8107° )Potratz, Scie‘r{ce [Washin%ton] 726,
Ir 191 © 100 1,45m 3,1-108  #1,3-107®  1,3-107%  100) 612 [1957).
270 : 74,5d 8,4-10° 3,5-107° 3,5-1077 107) g Brgda,bL'.d Kou;]qlrskysu. D. West,
193 . 80 . 19h | 2,510 1 107 1 1079 44, 124 [1oag]oe Prhos: So¢
Pt | 196 ' 0,2 18n i 6 -10° 5 <1078 © 4 -107¢ . 108y A’ A, Smales, Analyst 77, 778 [1952].
© 198 0,29 31m 8,8:10° 9 107 7 -10°® 19%) A. P. Seyfang u. A. A. Smales, Ana-
| ' ' 108 .10—10 —8 81, 99, 101103 lyst 78, 394 [1953].
Au | 197 98 2,7d i 3 10 3 -10 3 -10 T ) 10y p, C. Stewart u. W. C. Bentley, Science
Hg @ 196 4,4 65h | 1,410°  +1 -107% 1 -107¢ 3%) [Washington] 720, 50 [1954].
202 1,1 46d ! 3,4-10° $2,810¢ 28107 111y G. W. Reed u. A. Turkevitch, Nature
204 . 0,03 5,5m  9,2100 9 -10°%  1,81077 say Gom A [0, 198 LI988).  orwood
Tl 203 | 3,2 3a | 9,510° 3,6:107°  3,6:1074 50, 104) Science {Washington] 773, 622 [1952].
. 205 | 0,07 42m ! 2,1'10° 3,810 6 -107® by K. H. Ebert, H. Kénig u. H. Winke,
Pb 208 3,1-107¢ 3,3h . 9,110 1,210 5,510~ Z. Naturforsch, 72a, 763 [1957].
Bi | 209 0,019 5d | 5,5-10¢ 2,5:107% . 25-107% 50)
Th 232 14 23,5m | 1,9-107 4,2-10710 2 .17 4%, 105, 105, 1083)
U 235 0,25 12,8d3), 6,2-10° 7 -1077 7 -107% 3% 77, 107111, 114, by &, by Analyse auf Uran durch Nachweis
‘ © 0,14 77h B) | 3,4-10° +6 1077 6 1078 g;}r1 1Sa%ll'cprodukte 12,8d, Ba und
. 238 | 2,7 23,5m¢)  6,9-10° 1,1-107° 5 -107° ¢) Durch Ngchweis von 23,5 min B,
2,3d%) 1 6,9-10° 2 107 2 107 d) Durch Nachweis von 2,3d 23*Np,
Nur bei einigen leichten Elementen, bei denen die Potential- Die Reaktionsquerschnitte sind 945, 4000, 0,5, 1,76 und
schwelle niedriger ist, sind (n,p)- und (n,x)-Reaktionen mdg- 0,2 barn. Eine Reaktion, einmalig fiir Uran (2%5U), ist die
lich und sogar durch recht hohe Reaktionswahrscheinlich- Kernspaltung mit thermischen Neutronen, die einen Wir-
keiten gegeniiber Neutroneneinfangsreaktionen begliinstigt: kungsquerschnitt von 590 barn hat.
$Li (n,a)*H, 1°B (n,a)7Li 70 (n,a)14C, Bei diesen drei Reaktionsarten interessieren wir uns nicht
1N (n,p)C und 3CI (n,p)sss. fiir die bei der Kernumwandlung entstandenen Isotope,
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sondern nur fiir die dabei mit hoher Energie herausge-
schleuderten schweren Teilchen, nimlich Wasserstoff-
Kerne, Helium-Kerne und Bruchstiicke der Uran-Spaltung.
Diese kénnen mit speziellen Zahlern, die nicht auf Neutro-
nen und y-Strahlen ansprechen, wahrend der Neutronen-
bestrahlung gezédhlt werden. Da die Reichweite der gela-
denen schweren Partikel nur sehr gering ist, kénnen selbst-
verstandlich nur diinne Proben der Analyse unterwor-
fen werden. Als Strahlungsdetektoren dienen lonisa-
tionskammern oder Szintillationszahler mit sehr
diinnem Natriumjodid-Kristall oder einem Zinksulfid-
Schirm. Die zu untersuchende Substanz wird in der Ioni-
sationskammer oder sehr dicht unter dem Szintillations-
zahler direkt dem NeutronenfluB ausgesetzt. Der Null-
effekt dieser Zahler, selbst in der Gegenwart starker Ra-
Be-Quellen, kann sehr niedrig gehalten werden, da sie auf
Neutronen und vy-Strahlen sehr wenig ansprechen und
dariiber hinaus deren stdrende lmpulse elektrisch durch
entsprechende Diskrimination herausgeschnitten werden
kénnen. Ebenso kann auch gegen die «-Teilchen des Urans
diskriminiert werden, wenn die sehr viel energiereicheren
Spaltprodukte nachgewiesen werden sollen.

An Stelle von Zahlgeraten kdnnen auch photographi-
sche Platten zum Nachweis der schweren Teilchen be-
nutzt werden. Die zu untersuchende Substanz wird auf
eine Kernphotoplatte gelegt und mit Neutronen bestrahit.
Protonen, «-Teilchen und die Kernspaltstiicke des Urans
hinterlassen auf den Platten charakteristische Spuren, die
nach dem Entwickelr der Platten sichtbar werden. Durch
Auszédhlen der Spuren oder Schwérzungsmessung der Platte
mit einem Photometer kann man nach Vergleich mit einem
Standard Riickschliisse auf die Konzentration der betrach-
teten Elemente ziehen. Mikroskopisches Auszahlen hat den
zuséatzlichen Vorteil, aus der Linge der Spuren zwischen
a-Teilchen, Protonen und Spaltbruchstiicken unterscheiden
zu konnen.

B- und v-Strahlen hinterlassen auf den desensibilisierten
Kernphotoplatten keine Spuren. Mit diesen Methoden wur-
den Ll 112-118, 123), BSG, 117-119, 123) und U120—1233) nachgewie_
sen oder die Isotopenzusammensetzung dieser Elemente
bestimmt.

Weitere Madglichkeiten der Analyse
mit Neutronen

Die Konzentration einiger Elemente mit sehr hohem
Neutronen-Einfangquerschnitt (Li, B, Cd, Sm, Eu, Gd, Dy)
konnen gerade durch diese Eigenschaft bestimmt werden.
Man miBt hier mit einem Neutronenzédhler die durch die
Probe verursachte Abnahme des Neutronenflusses einer
schwachen Neutronen-Quelle, welche proportional der Kon-
zentration der genannten Elemente ist. Die Empfindlichkeit
dieser Methoden ist nicht sehr groB und es kénnen etwa mg-
Mengen nachgewiesen werden. AuBerdem ist sie natiirlich
nicht spezifisch fiir ein Element. Analysen dieser Art wur-
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den fiir Lit24), B125-128) Cd12¢) und einige Seltene Erden!29)
beschrieben.

Die Neutronen bremsende Wirkung von Wasserstoff
kann zu seiner Konzentrationsbestimniung benutzt wer-
den, indem die Probe mit schnellen Neutronen bestrahlt
wird, und mit einem Neutronenzahler langsame Neutronen,
deren FluB der Wasserstoff-Konzentration proportional ist,
gezahlt werden13°),

Eine weitere Nachweismdglichkeit fiir Lithium oder
Sauerstoff ist durch die folgende Reaktion angedeutet:
SLi (n,a)t; 90 (t,n)!8F .

Die Reaktion zwischen einem Neutron und einem SLi-
Kern liefert einen schnellen Tritium-Kern, der mit Sauer-
stoff reagiert und radioaktives Fluor (112 min Halbwerts-
zeit) bildet. Diese Reaktion wurde zur Sauerstoff-Bestim-
mung in Beryllium-Metall herangezogen 131).

Die Aktivierungsanalyse, die wegen der sehr kleinen
Neutronen-Einfangquerschnitte oder extrem langer oder
kurzer Halbwertszeiten der durch Neutroneneinfang gebil-
deten Isotope nicht auf Wasserstoff, Lithium, Bor, Sauerstoff
und Stickstoff anwendbar ist, wird durch die in den letzten
zwei Kapiteln erwdhnten Mdglichkeiten wertvoll erganzt.

Zum Abschluf3 sei auf einige Arbeiten, die sich allgemein
mit Aktivierungsanalysen beschéftigen, hingewiesen132-131),

Neutronenquellen

Die klassischen und auch heute noch im Laboratorium
benutzten Neutronen-Quellen sind die Radium-Beryllium-
und Polonium-Beryllium-Praparate. Die der Neutronen-
bildung zugrunde liegende Reaktion ist

*Be (a,n) 2C.

Eine andere leichte und bequem zu handhabende Neu-
tronen-Quelle ist das Antimon-Beryllium-Prdparat. Die v-
Strahlung von 24Sb ist hart genug, um ein Neutron aus
dem Beryllium-Kern herauszuschlagen. In hoherer Aus-
beute konnen Neutronen durch Kernreaktionen mit kiinst-
lich beschleunigten Teilchen erhalten werden: BeschuB von
Deuterium oder Tritium mit 100—200 KeV Deuteronen
oder von Beryllium oder Lithium mit > 8 MeV Deuteronen.
Die besten, ausgiebigsten und auch relativ billigsten Neu-
tronenquellen sind die Kernreaktoren. Tabelle 2 gibt einen
Uberblick iiber verschiedene Neutronen-Quellen.

thermischer

Neutronen-Quelle NeutronenfluB

10°% n sec”lcm™2

!
Ra-Be-Préaparat, 1 Curie ................ i

Sb-Be-Praparat, 1 Curie ................ ‘ 104
van de Graaff, 100 yAmp, 1 MeV i
Deuteronen auf Beryllium ............ | 107
Cyclotron, 100 pAmp, 14 MeV
Deuteronen auf Beryllium ............ | 100
Kernreaktoren .................coovuien } 108—102*

Tabelle 2

Dr. W. W. Meinke sei herzlich fiir Anregungen und Hilfe
sowie fiir anregende Diskussionen gedankt. Die Vorbereitun-
gen fiir diese zusammenfassende Darstellung wurden von der
US Atomic Energy Commission unterstiitzt.
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