Radiochemie 1 Schwerpunktfach B/C

Radioaktivitat

Die Bausteine des Kernes (n0 und p*) halten mittels der sehr starken aber nur tiber eine sehr kurze Distanz
wirkenden Kernkréfte zusammen. Sie verhindern ein Auseinanderbrechen der Kerne als Folge der grossen
abstolRenden Kréfte. Gelingt es dennoch einen Atomkern durch BeschulR mit Teilchen zum Zerplatzen zu
bringen, fliegen die Bruchstiicke wegen den abstossenden elektrostatischen Kraften mit hoher Energie
auseinander. Diese Energie wird im KKW genutzt. Neutronen tiben keine elektrostatischen, wohl aber
Kernkréfte aus. Ein Kern braucht immer eine gewisse Anzahl Neutronen, damit die Protonen nicht zu
konzentriert, die abstossenden Kréfte nicht zu gross sind. Zu viele Neutronen machen aber den Kern
libergewichtig. Es existieren fiir alle Elemente optimale p*/n0 Verhaltnisse. Stimmt das Verhaltnis nicht,
dann ist der Kern unstabil. Er versucht durch Abstrahlen oder Umwandeln von Teilchen Stabilitat zu
erlangen. Man nennt dieses Verhalten der Kerne

radioaktiv: = strahlungsaktiv; Teilchen oder Energie abstrahlend.

Der meist vorhandene Energietiberschuss wird in Form von energiereicher
rontgenahnlicher Strahlung abgegeben. Man nennt diese Strahlung

y-Strahlung: Eine dem Licht verwandte energiereiche Strahlung, die bei vielen
Kernprozessen auftritt.

Die wichtigsten Kernprozesse sind die folgenden:

B--Zerfall: Kerne, welche zu viele nO im Verhaltnis zu den p* haben, wandeln ein n0 um
in ein p* und ein e~. Das Proton verbliebt im Kern, das e~ wird mit hoher
Geschwindigkeit weggeschleudert.
Folge: Die Ordnungszahl nimmt um 1 zu, die Massenzahl bleibt dieselbe. Weil
Radioaktivitat unabhangig von der Art des Stoffes ist, wird das
weggeschleuderte Elektron nicht in Betracht gezogen.
Es tritt eine e"-Strahlung auf.

B*-Zerfall: Kerne, welche zu viele pt im Verhéltnis zu den nO haben, wandeln ein p* in
ein n0 um und senden ein positives Elektron, genannt Positron aus. Das
Positron ist ein Teilchen der Antimaterie und verstrahlt in Kontakt mit einem
Elektron zu einem Lichtblitz.
Folge: Die Ordnungszahl nimmt um 1 ab, die Massenzahl bleibt dieselbe.
Es tritt eine e*-Strahlung auf.

o-Zerfall: Der Kern schleudert ein a-Teilchen bestehend aus 2 p* und 2 n0, eigentlich ein
He-Kern, weg.
Folge: Massenzahl nimmt um 4, die Ordnungszahl um 2 ab.
Es tritt eine a-Strahlung auf.

Die Haufigkeit mit der Kernzerfalle statistisch auftreten wird angegeben mit
der

Halbwertszeit: Die Zeit, in der die Halfte der Kerne einer Probe zerfallt.
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Der schwere Atomkern schleudert ein Alpha-
Teilchen (He-Kern, 2 n® und 2p*) weg.
Strahlung: - Alphateilchen (Reichweite
2.5-9 cm an der Luft)
- Gammastrahlung
(energiereiches "Licht")

Ein Neutron wird in ein Proton umgewandelt,
wobei ein Elektron frei wird.
Strahlung: - Elektron (Reichweite 150 -
850 cm)
- Gammastrahlung (Reichweite
abhéngig von Materialdichte)

Ein Proton wird in ein Neutron umgewandelt,
wobei ein Positron (ein Teilchen der Antimaterie)
freiwird.
Strahlung: - Positron (Reichweite dhnlich Elektron,
sofern es kein Elektron trifft)
- Gammastrahlung

Ein Elektron der K-Schale wird eingefangen und
mit einem Proton zusammen in ein Neutron
umgewandelt.

Strahlung: nur energiereiches Neutrino

Ein Neutron wird vom Kern weggeschleudert, nach
Treffer von a-Teilchen, z.B. von Rn gemischt mit
Be.
Strahlung: - Neutronen (durchdringen

praktisch ungehindert viele

Materialien)

Ein Kern wird mit einem Neutron beschossen, er
zerfallt darauf in zwei ungleiche Bruchstiicke
undefinierter Grosse und setzt drei Neutronen frei:
(Im Fall von 235U)
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Kernspaltung
AKW (Spaltreaktor)

235y +nO (langsames n9, 2.2 km/s) ==> 236y ==> z.B.90Sr + 143 Xe + 3 n0 (70km/s) aber auch Ba
(s. Experimente von Otto Hahn)

Von den drei entstehenden Neutronen muss eines abgebremst werden mit einem Moderatormaterial
(Graphit, schweres Wasser), zwei mussen durch Regel- oder Kontrolistabe (Borstahl, Cadmium) absorbiert
werden oder sonstwie entweichen.

Trotzdem l&uft die folgende Nebenreaktion ab:

238y + nO (schnell, 70km/s) ==> 239y ==> 239Np ==> 239py ==> Halbwertszeit 24400a

Reaktionsbedingungen: Natururan angereichert mit 235U damit Nebenreaktion mit 238U nicht zuviele
Neutronen absorbiert und damit die Kettenreaktion verunmdglicht. Kann vom
Prinzip her nicht explodieren, weil die Uranbrennstébe eine genuigend grosse
Oberfl&che haben, so dass viele Neutronen entweichen und nicht fir die
Kettenreaktion zur Verfligung stehen.

AKW (Schneller Brter)

238 + nO (schnell, 70km/s) ==> 239y ==> 239Np ==> 239%py
239py + n0 ==> Zerfall, s. Uranspaltung

Reaktionsbedingungen: Natururan kann als Brennstoff verwendet werden. In einem Brutprozess wird daraus
spaltbares 239pu erzeugt.
Die Giftigkeit von Pu verbunden mit erheblichen Regel- und Kiuihlproblemen
(flussiges Natriummetall) machen diesen Reaktor gefahrlich.

Atombomben

235y +n0 ==> 236y ==> z.B.90sr + 143 Xe +3n0

Reaktionsbedingungen: Kein 238U (es werden sonst zuviele Neutronen absorbiert). Die Herstellung des
seltenen 235U bereitet vielen Landern zum Gliick grosste Schwierigkeiten und
verunmoglicht zum Teil den Bau der Bombe.

Es braucht mehr als 50 kg spaltbares Material je Bombe, sonst gehen zuviele
Neutronen durch Oberflache verloren.

239py +n0 ==> versch. Bruchstiicke.
Reaktionsbedingungen: 10-30 kg Pu reichen. 239Pu kann entweder in Brutreaktoren oder durch

Aufarbeitung der Abfélle konventioneller Reaktionen leichter gewonnen werden als
235y, Ein Grund fiir viele Lander in die Atomenergie einzusteigen.
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Verschiedene Einheiten zur Messung der Radioaktivitat:

Becquerel [Bq]:

Curie [Ci]:

Rontgen [r]:

Rontgen Equivalent
Man [rem]:

Sievert [Sv]:

Strahlenbelastungen:

Natdrliche Strahlung
aus Kosmos und Erde:

Kernkraftwerk in der
Nahe:

6 Std. Farbfernsehen
taglich:

1RONntgenuntersuchung

Strahlenwirkung:

250 mSv:

1Sv:
23Sv:
4 Sv:
6 Sv:

Fakten zur Kernspaltung

1 Bq = 1 radioaktiver Zerfall pro Sekunde

1 Ci = Anzahl der Zerfélle, die pro Sekunde in 1 g Radium stattfinden = 3.7 *
1010/s. Veraltete Einheit, begriindet durch Mme Curie.

Strahlendosiseinheit, die angibt wieviele Teilchen in 1 cm3 Luft durch eine
Strahlenquelle ionisiert (aufgeladen) werden.

Alle Dosiseinheiten, sagen nichts ber die Aktivitat der Strahlenquellen aus,
weil sie abhéngig sind von der Entfernung von der Strahlenquelle. (Was
kommt an, und nicht was wurde ausgesendet).

Dosiseinheit, die noch die Art der Strahlung
berucksichtigt und damit ihr biologisches Schadenpotential beim Menschen.

Heute gebréauchlich anstelle von rem.

1 Sv =100 rem. Bedeutet physikalisch: Strahlenenergie in Joule, die von 1 kg
eines bestrahlten Korpers aufgenommen wurde.

1 mSv (milli-Sievert) / Jahr

0.01 mSv/Jahr

0.04 mSv/Jahr

1 mSv

Grenzdosis, bis zu der im allgemeinen keine erkennbaren klinischen
Schaden auftreten.

Erbrechen, Midigkeit
Schadigung aller Blutzellen, verminderte Vitalitét
50% Mortalitat innerhalb von 30 Tagen

100% Mortalitat
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"Erfinder":

AKW

Brennstoff:

Kernreaktion:

Energie:

Abfalle:

Biologische
Wirkung:

Otto Hahn und Fritz Strassmann (1938)

Angereichertes Uranoxid (UO2) enthaltend ca 97.5% 238U und 2.5% 235U,
(Natururan: 0.7% 235U)

235 + nO ---> 3 nO + 2 ungleiche Bruchstiicke

500 000 kWh pro kg Brennstoff
(= ca. 50 Tonnen Steinkohle)

Ausgebrannte Brennstébe enthalten alle mdglichen Bruchstlicke der Spaltung, die
weiterzerfallen unter Aussendung von radioaktiver Strahlung. Es sind 37
verschiedene Elemente bekannt in Form von fast 300 Isotopen. Die ebenfalls
auftretende Reaktion

238y + nO ---> 239py erzeugt Plutonium:

Bis die Halfte des Plutoniums zerfallen ist dauert es 24 400 Jahre!

Radioaktive Strahlen bestehen entweder aus

Teilchen (Neutronen, Elektronen, Heliumkerne) oder aus Energie
(Rontgenstrahlen).

Die Teilchen kénnen durch Stosse mit Zellbestandteilen die Zellstrukturen
zerstoren, die hochenergetischen Strahlen durch verbrennungsahnliche VVorgénge.
Im besten Fall stirbt die Zelle ab wie bei Verbrennungen. Im schlimmsten Fall
treten Aenderungen in den Genen auf. Das kann sich in Erbkrankheiten aber auch
in Krebs dussern. Wenn die Zellen der Immunabwehr betroffen werden tritt
Immunschwaéche auf (Strahlen-Aids).
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Funktionsweise eines Atomreaktors (aus Wikipedia)

Thermische Neutronen und der Moderator

Der Neutronenabsorptionsquerschnitt beispielsweise des Isotops 235U nimmt mit abnehmender Energie und
damit gleichbedeutend mit abnehmender Geschwindigkeit des Neutrons zu, das heift, je langsamer das
Neutron ist, desto wahrscheinlicher ist es, dass es von einem U235-Kern eingefangen wird. Daher bremst
man in einem Kernreaktor die schnellen Neutronen aus der Kernspaltung durch den Einsatz eines
Moderators ab. Ein Moderator ist ein Material wie etwa Graphit, schweres oder normales Wasser, welches
viele Atomkerne enthalt, die nicht sehr viel schwerer als ein Neutron sind, und das einen sehr niedrigen
Absorptionsquerschnitt fur Neutronen hat. Die erste Eigenschaft fuhrt dazu, dass die Neutronen durch StoRe
mit diesen Atomkernen abgebremst werden. Die zweite Eigenschaft hat zur Folge, dass die Neutronen der
Kettenreaktion weiter zur Verfligung stehen. Durch die St6l3e mit den Atomkernen des Moderators kénnen
die Neutronen maximal auf die Geschwindigkeiten der Kerne des Moderators abgebremst werden. Die
Geschwindigkeit der Moderatorkerne ist nach der Theorie der Brownschen Bewegung durch die Temperatur
des Moderators definiert. Es findet also eine Thermalisierung statt. Man spricht daher nicht von
abgebremsten, sondern von thermischen Neutronen, d. h., die Neutronen besitzen anschlie3end eine &hnliche
Geschwindigkeitsverteilung wie die Molekiile des Moderators. Ein Reaktor, der zur Kernspaltung
thermische Neutronen verwendet, wird dementsprechend als "Thermischer Reaktor" bezeichnet. Im
Gegensatz dazu nutzt ein "schneller” Reaktor die nicht abgebremsten, schnellen Neutronen zur Spaltung
(daher auch die Bezeichnung "Schneller Briter").

Steuerung der Kettenreaktion

Damit die Kettenreaktion nicht unkontrolliert ablauft, muss sie gesteuert werden. Hierflir benutzt man Stoffe
mit einem hohen Absorptionsquerschnitt fur Neutronen. Beispiele fur diese Stoffe sind Cadmium,
Gadolinium und Bor. Aus chemischen Verbindungen dieser Materialien werden beispielsweise die
Steuerstabe eines Kernreaktors gefertigt. Durch Zugabe oder Entzug dieser Stoffe in oder aus dem
Reaktorkern (beispielsweise durch das Herausziehen oder Hineinfahren der Steuerstabe) kann der Reaktor
geregelt werden.

Zur leichteren Beschreibung der VVorgange beim Regeln eines Kernreaktors sei nun der Multiplikationsfaktor
k eingefiihrt. Er beschreibt das VVerhéltnis der Neutronenzahlen zweier aufeinander folgender
Neutronengenerationen:

k = Anzahl der Neutronen einer Generation / Anzahl der Neutronen der vorausgegangenen Generation

Im stationaren Betrieb ist der Multiplikationsfaktor k = 1, d. h. jede Neutronengeneration weist genau so
viele Neutronen auf wie die ihr vorausgegangene. Das wird dadurch erreicht, dass sich gerade so viel
Neutronen absorbierendes Material im Kern befindet, wie nétig ist, damit im Durchschnitt nur eines der pro
Kernspaltung freiwerdenden Neutronen fur eine weitere Kernspaltung zur Verfiigung steht. Alle Gbrigen
Neutronen werden beispielsweise durch Bor oder Cadmium absorbiert oder gehen der Kettenreaktion auf
anderen Wegen verloren (Leckrate). In diesem Fall liegt eine stationdre Kettenreaktion vor. Die Zahl der
Kernspaltungen pro Zeit bleibt konstant und es wird eine konstante Leistung in Form von Wéarme
abgegeben. Einen Reaktor in diesem Zustand bezeichnet man als kritisch.

Will man die Leistung des Reaktors reduzieren, verkleinert man zeitweilig seine Reaktivitat durch Zufuhr
Neutronen absorbierender Stoffe (beispielsweise durch das Einfahren der Steuerstabe). Dadurch werden
mehr Neutronen absorbiert, als zur Aufrechterhaltung des stationdren Betriebs nétig wéren. Es stehen nun
mit jeder Neutronengeneration weniger Neutronen flir weitere Spaltungen zur Verfugung, als bei der
vorhergehenden. Fiir den Multiplikationsfaktor gilt k < 1 und eine stationdre Kettenreaktion I&sst sich nicht
aufrechterhalten. Einen Reaktor in diesem Zustand bezeichnet man als unterkritisch. Die Warmeleistung in
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einem unterkritischen Reaktor sinkt, jedoch nur so lange, bis sich erneut ein Gleichgewicht eingestellt hat,
denn eine bestimmte, zusétzliche Menge an Neutronen absorbierendem Material kann auch nur eine
bestimmte Menge an Neutronen zusatzlich weg fangen. Daher stellt sich durch Zufuhr von beispielsweise
einer bestimmten Menge an Bor erneut ein stationarer Betrieb ein, allerdings bei einer reduzierten Leistung.
Durch die Zufuhr von gentigenden Mengen an Neutronen absorbierendem Material lasst sich die Leistung
des Reaktors auf Null reduzieren und der Reaktor damit abschalten.

Um die Leistung eines Kernreaktors zu erhéhen, entzieht man dem Reaktorkern Neutronen absorbierendes
Material (beispielsweise durch das Herausfahren der Steuerstabe). Dadurch steht mehr als ein Neutron pro
Kernspaltung fir weitere Spaltungen zur Verfugung, die Anzahl der Spaltungen pro Generation nimmt zu
und die Leistung des Reaktors ebenso. Fur den Multiplikationsfaktor gilt k > 1. Einen Reaktor mit
zunehmender Zahl an Kernspaltungen nennt man Uberkritisch.

Genaueres zur Leistungssteuerung und -regelung s. unter Kritikalitat.

Ein prompt uberkritischer Reaktor ist nicht mehr regelbar und es kann zu schweren Unféllen kommen, denn
der Neutronenfluss und damit die abgegebene Warmeleistung des Reaktors steigen exponentiell im Bereich
von 10-14 Sekunden an. Bei wassermoderierten Reaktoren kommt es dabei zur Verdampfung des
Moderators, welcher aber notwendig ist, um die Kettenreaktion aufrecht zu erhalten. Dadurch kehrt der
Reaktor, sofern nur das Wasser verdampft, aber die rdumliche Anordnung des Brennstoffs noch erhalten ist,
in den unterkritischen Bereich zurtick.

Dieses Verhalten gilt nicht flr beispielsweise Graphit-moderierte Reaktortypen, denn speziell Graphit
verliert bei zunehmender Temperatur seine moderierenden Eigenschaften nicht. Gerét ein solcher Reaktor in
den prompt Uberkritischen Bereich, so kommt die Kettenreaktion nicht zum Erliegen und binnen
Sekundenbruchteilen fiihrt dies zur Uberhitzung und Zerstérung des Reaktors. Schlagartig verdampfende
Flussigkeiten und Metalle kbnnen dabei zu weitraumiger Verteilung des radioaktiven Inventars fiihren, wie
in der Reaktorkatastrophe von Tschernobyl geschehen.

Die automatische Unterbrechung der Kettenreaktion bei wassermoderierten Reaktoren ist, anders als
gelegentlich behauptet, kein Garant dafir, dass es nicht zu einer Kernschmelze kommt, da die
Nachzerfallswéarme bei Versagen aktiver Kihlsysteme ausreicht, um diese herbeizufuihren. Aus diesem
Grunde sind die Kihlsysteme redundant und diversitar ausgelegt. Eine Kernschmelze wird als
Auslegungsstorfall bei der Planung von Kernkraftwerken berticksichtigt und ist prinzipiell beherrschbar.
Wegen der verénderten geometrischen Anordnung ist erneute Kritikalitét allerdings nicht grundsatzlich
auszuschlielen.

Als inhé&rent sicher gelten daher beim derzeitigen Stand der Technik nur bestimmte
Hochtemperaturreaktoren geringerer Leistung, die eine Kernschmelze prinzipbedingt ausschliel3en.

Nachwarme

Wird der Reaktor abgeschaltet, so wird durch den radioaktiven Zerfall der Spaltprodukte weiterhin Warme
produziert. Die Leistung dieser so genannten Nachzerfallswérme entspricht anfanglich etwa 5 % der
thermischen Leistung des Reaktors im Normalbetrieb und klingt in einem Zeitraum von einigen Tagen ab.
Hé&ufig wird dafiir auch der Begriff "Restwarme” verwendet, welcher aber irrefiihrend ist, weil es sich nicht
um die verbleibende aktuelle Hitze des Reaktorkerns handelt, sondern um zusétzliche Energie, die durch
weiterlaufende Zerfallsreaktionen frei wird.

Um die Nachzerfallswéarme auch in Notféllen sicher abflihren zu kdnnen, besitzen alle Kernkraftwerke ein
aufwandiges Not- und Nachkuhlsystem. Sollte jedoch der unwahrscheinliche Fall eintreten und auch diese
Systeme versagen, kann es auch in diesem Fall durch die steigenden Temperaturen zu einer Kernschmelze
kommen, bei der die Strukturen des Reaktorkerns und insbesondere der Kernbrennstoff schmelzen.
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Wenn mehrere Kernbrennstédbe miteinander verschmelzen nimmt die Kettenreaktion wieder zu und es
kommt zu einer enormen unkontrollierten Aufheizung. Um diesen Prozess zu verhindern oder wenigstens zu
verzogern, werden in einigen Reaktoren die im Reaktorkern verarbeiteten Materialien so gewahlt, dass ihr
Neutronen-Absorptionsvermogen mit steigender Temperatur anwachst, die Reaktivitat also bei hohen
Temperaturen abnimmt. Aber auch ohne diese Rekritikalitat wird der Fall der Kernschmelze als grofiter
anzunehmender Unfall, kurz als GAU bezeichnet. H&lt das Reaktorgebdude nicht stand oder tritt eine
groliere Menge radioaktiver Stoffe aus, wird von Super-Gau gesprochen. Bei einem Super-GAU muss damit
gerechnet werden, dass grenzwertlberschreitende Mengen radioaktiver Stoffe in die Umwelt entweichen.

Siehe auch: Kernspaltung
Reaktortypen

Die ersten Versuchsreaktoren waren simple Aufschichtungen von spaltbarem Material, siehe Chicago Pile.
Moderne Reaktoren werden nach der Art der Kiihlung, der Moderation und der Bauweise unterteilt.

Mit normalem, leichtem Wasser moderierte Reaktionen finden im Leichtwasserreaktor statt, der als
Siedewasserreaktor oder Druckwasserreaktor ausgelegt sein kann. Eine Weiterentwicklung des
Druckwasserreaktors ist der European Pressurized Water Reactor (EPR). Eine russische Variante ist der
WWER-Reaktor. Leichtwasserreaktoren bendtigen angereichertes Uran, Plutonium oder Mischoxide (MOX)
als Brennstoff. Ein Leichtwasserreaktor war auch der Naturreaktor Oklo.

Mit schwerem Wasser moderierte Schwerwasserreaktoren erfordern eine groe Menge des teuren schweren
Wassers, kénnen aber mit nattrlichem, nicht angereichertem Uran betrieben werden. Der bekannteste
Vertreter dieses Typs ist der in Kanada entwickelte Candu-Reaktor.
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Die Geschichte der Kernspaltung
Zwei Pramissen:

1. Physik:
Atome gehen bei kunstlichen Kernumwandlungen immer in benachbarte Elemente (iber, analog zum radioaktiven Zerfall.

2. Chemie
Neue Elemente sind chemisch verwandt mit bekannten Elementen der selben Gruppen im PSE

1919: Rutherford beschiesst Stickstoff mit Alpha-Teilchen und erhdlt ein Sauerstoffisotop und Wasserstoffkerne.

1930: James Chadwick, nach Vorarbeit von Bothe/Becker und Curie/Joliot, entdeckt die Neutronenstrahlung nach Beschuss von
Be, Paraffin (Wasserstoff) und Stickstoff mit Alpha-Teilchen (aus Radon).

1934: Curie und Joliot beschiessen B, Mg und Al mit Alphateilchen und entdecken, dass nach Beendigung der Bestrahlung die
Radioaktivitat nicht aufhort. Es wurden die ersten kuinstlichen radioaktiven Isotope hergestellt. > Nobelpreis.

1934: Fermi versucht mit Hilfe von Neutronen aus einer Ra-Be Quelle (°Be + *“He — 12C + In) auf U eine Kernreaktion
einzuleiten. Neutronen sollten ideal sein zum Eindringen in Kern. Er nahm an, dass wie bei leichteren Kernen, das Neutron
eingefangen wird und anschliessend eine Elementumwandlung mit begleitender Beta-Strahlung erfolgt. Es wiirden dabei
Elemente mit Ordnungszahl > 92 entstehen, die sog. Transurane.

1934: Ida Noddack publiziert Zweifel an der These von Fermi. Es mussten zuerst alle Elemente mit Ordnungszahl <92
ausgeschlossen werden, ausserdem sei auch ein Zerplatzen des Kernes mdéglich. Sie wird nicht ernst genommen, weil der
Gedanke damals physikalisch keinen Sinn machte.

1934: Fermi entdeckt, dass die Reaktionsraten der Kernreaktionen stark ansteigen, wenn die Neutronenquelle mit Wasserstoff
reichem Material (Paraffin) ummantelt wird und so die Neutronen verlangsamt werden. - Nobelpreis.

1937: Curie und Savitch finden nach Beschuss von Uran eine 3.5h (Halbwertszeit) Aktivitat eines La-&hnlichen Elements, das sie
fur Ac hielten. Eine Fraktionierung mit Lanthan ergab jedoch eine Trennung von Ac, nicht aber von La. Sie halten es aber
trotzdem flr Ac, da sie experimentelle Fehler nicht ausschliessen konnten.

1938: Auch Hahn und Strassmann erhielten diese 3.5h Aktivitat und dachten, es sei eine Mischung von Ac und Ra. Ra entstlinde
duch zwei Alpha-Zerfalle aus U. Ein anschliessender Beta-Zerfall wiirde Ac-produzieren. Ra war einfach nachzuweisen.

Die erste Radium-Barium-Fraktionierung wird am 25. November 1938 durchgefihrt. Sie sei exemplarisch eingehender
beschrieben:

11 g Ammoniumdiuranat waren 16 Stunden mit verlangsamten (thermischen) Neutronen bestrahlt worden, die Bestrahlung wird
um 11:36 Uhr beendet. Die Probe wird dann in Salzséure geldst, und nach Zugabe von 1,5 g Bariumchlorid (als Trégersubstanz)
wird das Barium mit starker Salzséure ausgefallt; die durch die Bestrahlung gebildeten Radiumisotope werden hierbei mitgeféallt.
Der Niederschlag wird abfiltriert und so von der Uranlsung getrennt. Das Gemisch von Barium- und Radiumchlorid wird dann in
heillem Wasser geldst und so lange tropfenweise mit starker Salzsaure versetzt, bis die Lésung trib wird. Durch Abkihlen der
Losung kristallisiert ein Teil des Bariumchlorids aus und wird abfiltriert; durch weiteres Abkihlen des Filtrats werden zwei weitere
Kristallfraktionen gewonnen. Nach der Abtrennung der ersten Kristallfraktion kann dann bereits mit den Zahlrohrmessungen
begonnen werden. In der Zeit von 12:05 Uhr bis 13:22 Uhr wird dann die Z&hlrate jeweils gleicher Mengen der drei Fraktionen
(350 mg BacCly) alternierend mit dem gleichen Z&hlrohr gemessen. Die Aktivitat der Proben nimmt wéhrend dieser Zeitspanne
kontinuierlich ab (fur die erste Fraktion von 387 auf 132 Impulse/Minute), dies ist durch den radioaktiven Zerfall von Rall und
Ralll bedingt. Eine sprunghafte Abnahme der Aktivitét zwischen der ersten und zweiten oder der zweiten und dritten
Kristallfraktion ist jedoch nicht zu erkennen. Eine Anreicherung der Radiumisotope in der Kopffraktion hat also nicht
stattgefunden.

Aus verschiedenen Griinden mussten sie Barium von Radium trennen. Zum einen schirmte Ba die ohnehin schwache Strahlung ab,
andererseits wollte sie sicher sein, dass es sich um Ra handelt. Sie waren erstaunt, dass die Trennung von Ba nicht klappte.
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1000

Gesamtaktivitat

e

(0 1 OO —Rall/ 14min (Ba-141)
>

Er=)

é 1 O —Ac [1/150min ( La-141)

—Ra lll /86min (Ba-139)

0 50 100 150 200
Zeit

Fig. 1: Uran mit Neutronen bestrahlt. Extraktion mit verdunnter Salzséure. Zugabe von Bariumchlorid und Féllung mit konz.
Salzsaure. Die Halbwertszeiten entsprechen der Steigung (y-Achse als Ig einbezogen, also 2 statt 100, da 100 = 102.) Bsp.
Die Steigung von Rall ist hier -0.022 (2.2 pro100 min). Die Halbwertszeit ist gleich log(e)*In(2)/0.022 = ca. 14 min. Die
ungefahre Halbwertszeit zu Beginn der Kurve der Gesamtaktivitat wird so abgeschétzt, ebenso die Steigung am Ende der
Gesamtaktivitat. Wartet man nach der Bestrahlung etwa 1 h, hat man praktisch nur noch die Aktivitét der zweiten Substanz.
Jetzt kann deren Halbwertszeit schon genauer bestimmt werden. Durch Differenzbildung erhélt man auch eine genauere
Halbwertszeit der ersten Substanz usw. Wartet man mehr als eine Stunde wird auch praktisch kein Acll mehr nachgebildet
aus Rall. Eine Umkristallisation liefert jetzt reines Ralll.

Ein Indikatorversuch sollte Klarheit bringen. In diesem Versuch wird mit BaBr, geféllt, weil dieses besser anreichert. Es wurde als
Indikator Ra-228 eingesetzt. Eine Bromidfraktionierung funktionierte im Wesentlichen so:

Die Uranprobe ist diesmal 45 Stunden lang bestrahlt worden, die Mitfallung der Reaktionsprodukte erfolgt wiederum an
Bariumchlorid (mit HCI als Fallungsmittel), die anschlieRende Fraktionierung jedoch an Bariumbromid (mit HBr als
Féallungsmittel). Hierzu wird die Barium- und Radium-lonen in Mischung aus Barium- und Radiumchlorid in Form ihrer Carbonate
ausgefallt und die Fallung in Bromwasserstoffsdure HBr geldst. Durch tropfenweise Zugabe weiterer HBr wird die Lésung
fraktioniert kristallisiert. Vier Kristallfraktionen von Bariumbromid sind diesmal das Ergebnis. Mit dem Beginn der Messungen
wartet man etwa eine Stunde, dann liegt nur noch Ralll vor.

Im Indikatorversuch wird noch BaBr, zugegeben, nachdem nach der obigen Methode die Ac-Folgeprodukte entfernt wurden.

Der Versuch zur Priifung von Ralll wird am 17. Dezember 1938 durchgefiihrt. Nachdem eine Uranprobe tiber Nacht bestrahlt
worden war, bleibt sie 2,5 Stunden stehen, um das kurzlebige Ral und Rall zerfallen zu lassen. Die Folgeprodukte Acl und Acll
werden dann entfernt und als Indikator wird gereinigtes MsTh1 (Ra-228) zugegeben. Zur Mitfallung des Ralll und des MsTh1
werden 3 Gramm Bariumbromid zugesetzt.

Die Fraktionierung ergibt drei Fraktionen mit je 500 mg BaBr.. Um zu entscheiden, wie sich die beiden Radium-Isotope verhalten,
muss die Aktivitat der Fraktionen ber mehrere Tage hinweg gemessen werden, da es hierzu ja drei Beitrdge gibt:

Ralll, das mit einer HWZ von 86 Minuten zerféllt,

MsThl (Ra-228), dessen Aktivitdt wahrend der Versuchsdauer konstant bleibt (HWZ: 6,7a),

MsTh2 (Ac-228), das bei der Fraktionierung in der Mutterlauge zuriickbleibt, aber wéhrend der Messdauer aus MsTh1
nachgebildet wird (HWZ: 6,13h).

Erst anhand einer graphischen Auswertung kann dann das Ergebnis ermittelt werden. Die Kurven zeigen in den ersten Stunden
einen steilen Aktivitatsabfall, der durch den Zerfall von Ralll verursacht ist. Dieser Abfall wird gebremst und schlieBlich in einen
Aktivitatsanstieg umgemiinzt durch das aus MsTh1(Ra-228) nachgebildete MsTh2(Ac-228), das nach ca. 60 Stunden seinen
Endwert erreicht hat und dann im radioaktiven Gleichgewicht mit seiner langlebigen Muttersubstanz MsTh1(Ra-228) ist. Dieser
Endwert liegt fur die drei Fraktionen bei 67,6 / 25/ 11 Impulsen/Minute. Er besagt, dass das MsTh1(Ra-228) in den
Bariumbromidfraktionen 1 bis 3 in Konzentrationen vorhanden ist, die sich wie 6,1 : 2,3 : 1 verhalten; das natlrliche
Radiumisotop hat sich also wie erwartet in der Kopffraktion stark angereichert.
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Der Aktivitatsanteil des Ralll bei jeder der drei Fraktionen ergibt sich, wenn von der jeweils gemessenen Aktivitat die Anteile
abgezogen werden, die dem MsTh1 und dem nachgebildeten MsTh2 zuzuordnen sind. Tragt man diese bereinigten Messwerte in
Abhéngigkeit von der Zeit in ein Diagramm mit halblogarithmischem MaRstab ein, so liegen die Messpunkte fiir jede Fraktion auf
einer Geraden, deren Neigung der HWZ des Ralll entspricht; extrapoliert man diese Geraden auf den Zeitpunkt Null, so ergeben
sich fur die drei Fraktionen Aktivitaten von 81, 72 und 81 Impulsen/Minute. Innerhalb der Fehlergrenzen der Messungen (10 %
angesichts der geringen Zahlraten) ist die Konzentration des Ralll in den drei Bariumbromidfraktionen also konstant, eine
Anreicherung hat nicht stattgefunden. Ralll verhalt sich also auch bei diesem Versuch nicht wie der zugesetzte Radiumindikator
MsTh1, sondern wie nattirliches Barium.

1000

1 Total
1 Ra
1Ac

1Ba
100

—2 Total

- =-2Ra

Aktivitat

--2Ba

10

—3 Total

---3Ra

\ 3 AC

\ --3Ba

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 min

Fig. 2: Der Indikatorversuch mit Zugabe von Ra-228, dessen Aktivitat wegen der langen Halbwertszeit wahrend der Messdauer
konstant bleibt. Allerdings wird daraus Ac-228 (Kurvenanstieg) nachgebildet. Sein Anteil an der Gesamtaktivitat ist im
Gleichgewicht ab etwa 2500 min die Halfte der Gesamtaktivitat und wird von dieser abgezogen. Die andere Hélfte ist das
konstant strahlende Ra-228 und wird auch von der Gesamtaktivitit abgezogen. Es bleiben die reinen Bariumanteile.
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Die Versuche von Hahn und Strassmann grafisch:
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Kernchemische Gleichung, z.B fiir Beschuss von

Beryllium-9 mit a-Teilchen (5 HE):
9 4 12 1
,Be+,He—C+jn

Kurzschreibweise: fBe(;‘He, n)162C

- in Klammer: (Geschoss, entstehendes Teilchen)

e-Zerfall = Elektroneneinfang und mit p*=> n®
10.2

W1 Formulieren Sie die kern-
chemischen Gleichu fir den
a-Zerfall von 2§3Bi, zgl'h.
U und den f~-Zerfall von 53Kr,
%L 2&38‘1 231Pu'
W2 a) In jeder der in der Natur
vorkommenden drei Zerfallsreihen
tritt ein Isotop des Edelgases
Radon auf. Welche Bedeutung hat
diese Tatsache fir die Verbreitung
der natiirlichen Radionuklide?
b) Formulieren Sie die kernchemi-
schen Gleichungen fir den a-Zer-
fall der Radionuklide 2iRn, 288Rn
und 2g&Rn.

W4 a Das Radionuklid §Co
zeigt p-Zerfall mit einer Halb-
wertszeit von 5,27 a. Welcher An-
teil des Radionuklids ist in einer rei-
nen Probe nach einem Jahr noch
vorhanden? b) Beim ~-Zerfall von
231Th sind nach 85h noch 10 % der
urspriinglich vorhandenen Atome
281Th vorhanden. Wie groB ist die
Halbwertszeit T1/, von 23§Th?

10.4

W1 a Vervolistandigen Sie die kernchemischen
Gleichungen fiir die Bildung von Tritium (3H) in der At-

mosphare: ?(n,'2C)*H bzw. ®0(n,?)°H.

b) Formulieren Sie die kernchemische Gleichung fiir

den B~-Zerfall von ¢C.
10.7

2 Warum besitzt Blei, welches aus
Thorium- oder Uranmineralien ge-
wonnen worden ist, im Vergleich zu
Blei aus anderen Vorkommen eine un-
terschiedliche Haufigkeitsverteilung
der Isotope und damit eine andere

durchschnittliche Atommasse?

3 Ausgehend vom Nuklid 22°Pa tritt
nacheinander &-, a- und ~-Zerfall ein.
Formulieren Sie die entsprechenden

kernchemischen Gleichungen.

4 Erldautern Sie am Beispiel des Ra-
dionuklids 7>Br den f*-Zerfall und am
Beispiel des Radionuklids ¥"Cs den

p—Zerfall.

5 Warum hat eine radioaktive Sub-
stanz immer eine héhere Temperatur
als die in der Nahe befindlichen nicht

radioaktiven Substanzen?

11 23JPu ist ein Nuklid, das durch
langsame und noch glinstiger durch
schnelle Neutronen gespalten wird.
239Pu entsteht im Kernreaktor aus
233U in zwei Schritten unter Emission
von f~-Teilchen.

Formulieren Sie die entsprechenden
kernchemischen Gleichungen.
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Lésungen:

10.2
Zu den Aufgaben
A1 a-Zerfall p-Zerfall
212Bi — 28T + dHe 8Kr — $Rb + e
2ZiRa — %IRn + FHe Bl - BiXe + e
2B Th — %8Ra + He 2%Bi — 2l2Po + e~
U — 2Th + 3He 28 Pu— 24Am + e~

A2 a) Das radioaktive Edelgas Radon kann durch Erdspalten und Bodenkapillaren in die At-
mosphare gelangen. Die in der Atmosphare entstehenden Folgeprodukte des Radons gelan-
gen durch Sedimentation, Konvektion, Diffusion oder mit dem Niederschlag zur Erde bzw. in
die Gewaésser.

b} u-Zerfall der Radonisotope

20Rn — 2l%Po+ 4He (T, =3,969)
220Rn — 28Po+ #He  (Ty, =55,69)
%2Rn — 218Po + $He (T, =3,625d)

236

A4.a)87.7% b) 25.6 Stunden
(beide Aufgaben grafisch l6sen)

10.4 Strahlenmessung und Strahlenbelastung

Zur Aufgabe

A1

a)%N+jin — 2C+ 3H "N(n,"2C)°H
%O+dn — N + 3H 6Q(n, N)*H

b)14C — N + &

10.7
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Radioaktivitit und Kernreaktionen

10.7 Uberpriifung und Vertiefung

Zu den Aufgaben

1 Gegeben: Am=1g
Gesucht: W (in KW-h)
Berechnung: W= Am-c?
¢ =3-108m-s™1, Lichtgeschwindigkeit
W=10"3kg-(3-108m-s71)2

L1013
W=9-1018g= 219" L.

3,60-106
W=25-10"kW-h

2 Es entstehen die stabilen Nuklide der jeweiligen Zerfallsreihen, sodass diese Nuklide
(238Pb, 237Pb, 38Pb) haufiger auftreten.

3 ZPa+e —> 28Th (e-Zerfall)
28Th — 28Ra+3He  (a-Zerfall)
%8Ra —> %BAc+e” (B-Zerfall)
4 [*-Zerfall:

p— n+e'
Umwandlung eines Protons in ein Neutron und ein Positron.
¥Br — [3Se+e*

et + e~ — 2y ,Paarvernichtung”

pZerfall:
n— p+e’

Umwandlung eines Neutrons in ein Proton und ein Elektron.
3iCs — '§/Ba+e”

5 Die beim radioaktiven Zerfall von Nukliden ausgesandten Teilchen und die dabei entste-
henden Kerne stoBen mit den in unmittelbarer Umgebung vorhandenen Atomen zusammen
und versetzen diese in heftigere Schwingungen. Dadurch wird die Temperatur gegenuiber der
Umgebung erhéht. Bei Radionukliden mit sehr hoher Aktivitat kann die Erwdrmung so stark
sein, dass sich eine Probe bis zum Gliihen erhitzt. Ein Beispiel ist das Radionuklid 242Cm (Cu-
rium), ein a-Strahler.

22Cm — 2%{Pu+He
Die emittierten a-Teilchen besitzen hohe Anfangsenergien (6,113 MeV und 6,069 MeV).

261
11 Neutroneneinfang:
“3BU + {n — 28U
[-Zerflle:
U — Np+e

239 a
gNp — EE’EPU + e
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Ubunogaufgaben

1.) Schreiben Sie die kernchemische Gleichung fiir die Herstellung von *° Ne aus *O.

2.) Vervollstandigen Sie die in Kurzform geschriebenen kernchemischen Gleichungen und schreiben Sie
zusétzlich jede Gleichung in ausfiihrlicher Schreibweise (d.h. unter Angabe al- ler Elementsymbole,
Protonenzahlen und Nucleonenzahlen):

a) “N(..p)"0  b) ....(a,n)*’C c) "As(d,p)...... d) *v(d,2n)......

e) 2C(p,n)..... f) *Mg(p,...)"Na @) ...... (n,p)>*Mn h) *CI(...,a)%P

3.) Schreiben Sie die Gleichungen fir folgende Beispiele des radioaktiven Zerfalls:

a) a-Emission von 22Fr
b) Positronen-Emission von ‘®F
c) B-Emission von ®°Cu
d) Elektroneneinfang von ***Ba

4.) Ausgehend von ** Er sind die ayfeinanderfolgenden Stufen einer kiinstlichen Zerfallskette:a, B,
Elektroneneinfang, o, o
Welches sind die Tochterglieder dieser Kette?

5.) Im Folgenden sind Transuran-Nuclide angegeben und die Typen der Kernreaktionen aufge- fuhrt, die fur
ihre Entstehung verwendet wurden. Geben Sie jeweils das Nuclid an, das als Ausgangsnuclid benutzt
wurde:

a) (d,3n) **Bk b) (*C4n)*Es ¢) (°B23n)® Lr d) (d,6n)**'Np
5 103

e) (a,3T)*°Es ) (@2n)®Md  g) (®*Ne,4n)**No

6.)

a) Vervollstandigen Sie folgende Gleichung (einschlieRlich der Protonenzahlen):

210P0 s 206Pb

b) Welche Art radioaktiver Strahlen wird bei a) ausgesandt?
C) Nennen und charakterisieren Sie alle Strahlenarten, die beim nattrlichen Atomzerfall auftreten
konnen, und vergleichen Sie das Durchdringungsvermdogen dieser Strahlen.

7.) Erlautern Sie am Beispiel des Nuclids *°V, was man unter dem ,K-Elektroneneinfang* versteht.
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Altersbestimmung mit der C-14-Methode

Problem 1:
Wie funktioniert die C-14 Methode?

Problem 2
Mit dem erarbeiteten Wissen ist selbst eine Altersbestimmung in einem konkreten Fall zu machen.

Aufgaben:

Sie erarbeiten sich selbstandig die Grundlagen zur Radioaktivitat. Dabei sind insbesondere folgende Begriffe zu klaren und deren

Bedeutung schriftlich festzuhalten;

- Isotop:

- Nuklid:

- Strahlung:

- Radioaktivitét:

- o und B Zerfall:

- Rdntgen- oder y-Strahlung:

- Halbwertszeit:

- Die Einheit Becquerel [Bq]:

Dann arbeiten Sie sich in das Thema der Altersbestimmung ein. Sie fassen die wesentlichen Punkte im untenstehenden Kastchen
zusammen.
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Zusatzlich nehmen Sie eine Altersbestimmung vor. Dazu die folgenden Angaben:

Die 14C-Radioaktivitat von verkohltem Holz eines alten Lagerfeuers betrégt 0.16 Bg pro Gramm. In einem lebenden Baum wird

dagegen eine solche von 0.307 Bg/g gemessen. Wie alt ist das Lagerfeuer ungefahr?

1. Suchen Sie die Halbwertszeit des Isotopes 14¢ heraus.

2. Erstellen Sie im oberen Késtchen eine Grafik, wobei die urspriinglich vorhandene Menge 14¢ zum Zeitpunkt 0 Jahre als 100%
eingetragen wird (einen Punkt machen). Bei der Halbwertszeit von *4C (bei dieser Anzahl Jahren) machen Sie einen Punkt bei
50%. Nach einer weiteren Zeitspanne einer Halbwertszeit dann einen Punkt bei 25%. Es kommen dazu noch Punkte bei
weiteren Halbwertszeiten mit 12.5%, 6.25% und 3.125%. Alle eingetragenen Punkte verbinden Sie mit einer Kurve (ohne
Knicke).

3. Bestimmen Sie rein grafisch mit den oben erwéahnten Radioaktivitatswerten méglichst genau das Alter des Lagerfeuers, indem
Sie schauen, wievielen Jahren die noch vorhandene Radioaktivitat (in Prozent der urspringlichen Radioaktivitit berechnet)
entspricht.

4. Machen Sie dasselbe wie unter 3., diesmal aber im Ké&stchen darunter mit der logarith. Skala.
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Reaktortypen:

Typ Moderator | Kihlmittel | Druckwasser | Siedewasser | Brennstoff Vorteil

Schwerwasserreaktor | Deuterium | Wasser moglich moglich Natururan Natururan

Leichtwasserreaktor | normales | Wasser maoglich moglich angereichertes | normales Wasser
Wasser Uran

Siedewasser- Grafit Wasser notig angereichertes | Einfach, kein

Druckrdhrenreaktor

Uran

Druckbehalter, nur
Ro6hren, Wasser
ohne Kontakt mit
Brennelementen

Druckwasserreaktor: Zwei Wasserkreislaufe, keine Radioaktivitat in der Dampfturbine
Siedewassereaktor: Geringer Druck
Bei beiden Typen gilt: hthere Temperatur-> Wasser weniger dicht > weniger Moderation - weniger Spaltung

https://www.kernenergie.ch/de/so-funktioniert-ein-kernkraftwerk-_content---1--1254--345.html
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Kern-Spaltung durch Neutr@nen Ca)

S. Mittag,FZD

z.B. Ba-143

gz

o= 177 Ketten-
Energie @
E=mc?

//,

Reaktion

U-235

U-235

z.B. Kr-90

Z=91-112 Part 1 of 3

7=83-91 Part 1 of 3

Z=74-83 Part 1 of 3

Z=60-74 Part 1 of 4

Z=45-60 Part 1 of 3

Z=28-45 Part 1 of 3

7=0-28 Part | of 2

U234 U235
2455F+5y TO38E+8y

0+ T2

st o, Ne, s,
0.0055 07200 X33
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6
Abbremsung der schnellen Neutr@nen (Moderation) s. mitag,Fzt

N

Durch (mehrere) Zusammenstée mit Atomkernen, . @

z.B.: H-1
C-12 (leichter)
i illi Graphit
\ wie Billiard-Kugein P Wasserstoff
. ‘ . ........ & thermisches

\\. (langsames) Neutron

Absorption thermischer Neutrmen

H-2
(. - . schwerer Wasserstoff

Wesentliche Materialien in Kernreaktoren 7
S. Mittag,FZLC

i Moderation
——

C-12: Keine Absorption durch ,,stabiles Dutzend"!

Moderation
Wasser Q. — > (%
«

® | Kinimittel o O Absorption

.. Absorgtg’ n

Genutzt zur Steuerung der Neutronenzahl im Reaktor

(B-11)

Bor

Spalt
Uran paltung

Energiefreisetzung
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Siemens-Reaktor (LWR), vereinfacht (8)
& Warmeleistung: ca. 4000 MW S. Mittag,FZD

Neutronen-
Leckage

Spaltung

Spaltung

Brennstab

A = -
AEEE EEEE Griff
e —
‘ J .' Stabhalte-
: platte Arretierungsbolzen Griff mit Feder
g I g I Blattfeder Obere Endplatte
o
~ ~ Druckfeder |l ObererEndstopfen
= = | Brennstoffkasten
I . a Spaltgasraum o e
% E Isolier- Brennstofftablette
lablette
E AlLO;
~ =
s ROREFT Hdlirohr
~ Kahimitel
l H0 Teillanger Stab %
Abstandhalter
Abstandhalter
) - Mischfahnen auf8 Ebenen
gasdichte Zentraler
= Zirkaloy- Wasserkanal
— hulle Brennstoffstabe
logiess Flugel Teillanger Stab %
tablette
Al,O4
Brennstoffbiindel
' Stutzhulse (4 Teilbiindel)
24 Endkappe
ca. 11 mm
unterer Wassereinlass Unterer Endstopfen
Bodenplatte

“TripleWave" Filter Ubergangsstiick
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Steuerstabe
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S Primarkreislauf
e Sekundarkreislauf

/1)

Wasserdampf 4

Wiarmetauscher

Dampf
Steuerstabe oak »

Brenn-
elemente

—_—

Turbine f-f Kondensator
P T SR R

L uft
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Siedewasserreaktor

1 2 3 4 9 10

Druckwasserreaktor

Reaktortypen

N e e i
Deuterium  Wasser maglich maglich Natururan Natururan

Leichtwasserreaktor normales Wasser maoglich maoglich angereichertes  normales Wasser

Wasser Uran
Siedewasser- Grafit Wasser notig angereichertes  Einfach, kein
Druckréhrenreaktor Uran Druckbehélter, nur Réhren,

Wasser ohne Kontakt mit
Brennelementen
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