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Diese Arbeit beschaftigt sich mit dem Nachweis von in
der Natur vorkommenden Transuranen. Die Halbwerwus-
zeiten aller Isotope der auf das Uran folgenden
Elemente werden mit zunehmender Kernladungszahl immer
kirzer. Aus diesem Grund sind heute keine nachweis-
baren Mengen an primordialen Transuranen mehr vorhan-
den. Dennoch kommen Transurane in der Matur vor, die
nicht “Menschen-gemacht™ sind. Oiese natirlichen
Transurane entstehen durch Kernreaktionen von stabilen
oder langlebigen Nukliden.

Die wichtigste Kernresktion rur Erzeugung von
in der Natur ist die Reaktion von
denn Uran kommt mit

Trangsuranen
"langsamen” Neutronen mit Uran,
3.2 x 107 % relativ haufig in der Erdkruste vor. Von
Bedeutung ist nur die Reaktion des Isotops 233!:, das

mit 99.275 % den Hauptbestandteil des naturlichen
Urans darstellt. Durch Einfang eines "langsamen"
Neutrons entsteht das Isotop 235U. das durch fB°-

Zerfall mit einer Halbwertszeit von 23.5 min das
Nuklid E‘:'BNp liefert. Auch dieses Nuklid ist mit einer
Halbwertszeit wvon 2.35 d kurzlebig und liefert durch
@ -Zerfall das Nuklid 23%u. Dieses ist 2.4 x 10*
Jahren Halbwertszeit relativ langlebig.
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Der 23%y_Gehalt von Gesteinen stellt somit ean Mad
fir dem mittleren FluS “langsamer® Neutronen wahrend
der letzten 10% bis 10° Jahre der.
Fir die Neutronenflisse unterhalt der Erdober-
flache gibt es unterschiedliche Quellen:
- Neutronen aus der kosmischen Strahlung; der
Beitrag durch die kosmische Strahlung
spielt nur bei oberflachennahen Proben eine
Rolle. Der FluB nimmt mit zunehmender Tiefe
rasch ab.
- Neutronen aus der Spontanspaltung von
Neutronen-induzierten

238,

- Neutronen aus der
Spaltung von 235y,

Neutronen aus ( a,n)-Reaktionen leichter

Elemente wie B, Be, F, Li oder 0 (6,7,10).

Die g-Teilchen stammen sus dem Zerfall

der g-aktiven Nuklide der natirlichen Zer-

fallsreinen (2927h-Serie, °'0yU-Serie, 2o0U-
Serie).
Der NeutronenfluB hangt aullerdes stark vom Anteil

solcher Bestandteile ab, die einen hohen Einfangquer-
schnitt fur "langsame” Neutronen hsben wie r.B. einige
Elemente der Seltenen Erden

Da es mehrere OQuellen fur Neutronen gibt und der
Neutronenflul zusatzlich noch von der chesischen Zu-
sammensetzung der Probe abhdngt, ist es auBerordent-
lich schwierig, den NeutronenfluB und damit den 23%,,.
Gehalt fir eine bestimate Probe mit brauchbarer Genau-
igkeit vorauszusagen.

Die Angaben fur den Flul langsamer Neutronen
bewegen sich 1in der Grofienordnung ven 10 e ? min!
fur Uranerzhaltige Gesteine.

Eine Abschatzung der nmit solchen Neutronmenflissen
erzeugbaren Pu-Mengen (Aktivierungsgleichung) ergibt
mogliche Pu/U-Verhaltnisse von ca, 5 x 10713,
wiren 1in eincr Probe mit 100 g Uran ca, 5 x m'” g
ngu zu erwarten. [ies entspricht esiner Aktivitat von
Eine solche Menge ist bei ge-

Somit

7 Zerfallen pro Minute
eignater chemischer Abtremnung des Pu vom Uran o-spek-
troskopisch nachueisbar.

Seaborg und Perlman wiesen bereits im Jahre 1948
naturlich vorkomsendes Pu in Pechblende (Urarmi-neral)
nach. Diese Ergebnisse wurden seitden mehrfach be-
statigt

Pu-Konzentrationen in verschiedenen Uranerzen

Probe Uran-Gehalt 239I’u-l(uﬂz. Verh. ZSBPW,U
(%) (a/g Probe)

Pechblende, - 5.5 x 1071 =

Great Bear Lake (Kanada)

Pechblende, 13.5 9.1 x1013 7.1 x1012

Kanada

Pechblende, 8 4.8x10P  12x1012

ehem. Belg. Kongo

Pechblende, 50 382102 77 520712

Colorade

Pechblende 5.3 7xw® 5,100

ehem. Belg. Kongo

Pechblende, 415 8.7 x1002 2 .0¥

(Werkunft fehlt)

Pechblende, 57 1.6 x 102 2.8 x102

ehem. Belg. Kongo

Pechblende, 2 1321002 31«10

Katanga

In einer Reihe weiterer Arbeiten wird von hohen Pu-
Gehalten in wulkanischen Gesteinen berichtet. Die
PufU-Verhaltnisse dieser Proben erreichen Werte bis
1.7 %1075, Diese Ergebnisse sind um Gréfenordnunnen
verschieden von den Pu/U-Verhaltnissen von Uranerz-
haltigen Gesteinen. Diese hohen Pu-Gehalte konnen
nicht durch Neutroneneinfang und anschlieBenden p~-
Zerfsll von 298y pntstanden sein, da kein physika-
lischer Prozell denkbar ist, der Neutronenflusse in der
erforderlichen Hahe in geologischem Materisl geliefert
haben konnte. In diesen Arbeiten werden die hohen Pu-
Gehalte damit erklart, daf 239, ein Glied in der
Zerfallskette eines unbekannten uberschweren Elements
ist. Diese Erklarung mull 1nzwischen als falsch be-
trachtet werden, so dall die hohen Pu-Gehalte ungeklart
sind. Ziel dieser Arbeit ist die Entwicklung einer
Methode zur Bestimmung vun Plutonium in Gesteinen mit
dem durchschnittlichen Urangehalt der Erdkruste. Die
Methode soll durch die Wahl eines geeigneten Spike
zwischen “naturlich gebildetem® und “man-made” Plu-
tonium unterscheiden konnen. 10717 g Pu/g Gestein
sallen mit der Methode nachweisbar sein. Das Verfahren
soll dann zur Untersuchung von Gesteinsproben aus der
KT8 herangezogen werden.

Zur Entwicklung des ciiiischen Verfahrens werden
zunéchst Uranerzproben untersucht, deren Pu-Gehalte in
der Grofenordnung von 10712 bis 10713 g Pu/g Gestein
(vgl. Tab.) liegen.

Mit einer 100 g-Probe Pechblende aus Joachimsthal
wurde folgende Aufarbeitung durchgefuhrt:

- Aufschlull mit KGnigswasser

- Zugabe eines 1sotopen Spike %y} zur Bestim-

mung der chemischen Ausbeute
- Extraktion von Pu®* mit Thenoyltrifluoraceton
- Extraktion mit Diethylether zur Abtrennung von
Fe

- Anionensustausch mit HI/HC1 als Elutionsmittel
{4mal)

= Anionenaustausch mit 3n HC1 als Elutionsmittel
(1mal)

= Elek=rodeposition

- u-Messung
Die Auswertunn der unten dargestellten a-Spektren
ergab einen Pu-Gehslt der wuntersuchten Pechblende-
Prabe von

1.5 +/- 0.3 x 10712 g Pu/g Pechblende.
56 dah man ein Pu/U-

Die Probe enthielt 1B.8 % Uran,
Verhaltnis von

8.1 ¢/- 1 210712 g Pusg.u
erhalt. =
Eine Kontamination der Probe mit “man-made” Py

(Pu aus Reaktoren - z. B. [Tschernobyl - oder aus
Kernwaffentests) kann man erkennen, da dieses Pu neden
den im a-Spektrum nicht unterscheidbaren Isotopen
2%, und 2%0py auch das Tsotop 238y enthalt. Eine

Kontamination =1t "man-made™ Pu ist also eindeutig an

einer Erhohung der Zahlrate im Energiebereich von
Er'."aPu (5.499 MeV) zu erkennen. Der verwendete Pu-Spike
anthalt aber neben dem 24%p auch die Isotope 238p,
und 239:240p,  Aus diesem Grund mub die Kontamination
mit “man-made” Pu durch Differenzbildung der Spektren
von Pechblende + Spike und dem reinen Spike-Spektrum
bestimmt werden. Auch die eigentliche Bestimmung des
znPwGQhalus der Pechblende mul durch Differenz-
bildung erfolgen. Oieses Verfahren ist naturgemal mit
einem relativ groBen Fehler behaftet, so daf die ange-
strebte Reduzierung der Nachweisgrenze auf ca. 10V o
Pu/g Gestein mit diesem Spike nicht moglich ist. Es
wurde daher ein never “isotopenreiner” z‘zPu-Sp:ke
angeschafft, der neben dem 202, praktisch keine wei-
teren Pu-Isotope enthalt (vgl. unteres Spektrum). Die
laufenden Untersuchungen werden bereits ait diesem
Spike durchgefihrt. Der neve Spike hat gegeniber des
bisher haufig verwendeten naﬂu-Smtu den Vorteil, dafl
das 2%%py weder im "natirlich gebildeten® noch im
"man-made” Pu (nur in sehr geringen Aktivitatsmengen)
vorkommt und die a-Energie von 242p, sich nicht mit
den a-Energien der relevanten Pu-Isotope Uberschnei-
det. Dadurch wird die zur Unterscheidung 2wischen
"natirlich gebildetem" und "man-made” Pu erforderliche
Isotopenanalyse im a-Spektrum nicht gestért.
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