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@ Probenbehilter fiir die Neutronen-Aktivierungsanalyse

Prabenbehdlter fiir die Neutronen-Aktivierungsanalyse ver-
meidet die Verunreinigung der Probensubstanz durch Diffu-
sion von Fremdstoffen aus der Wand des Probenbehdlters in
die Probe. Der Probenbehdlter ist durch Neutronenbestrah-
lung nicht aktivierbar, so daf3 die Mafiergebnisse der Neutro-
nen-Aktivierungsanalyse nicht durch eine radioaktive Behal-
terwand verfalscht werden. Ein solcher Probenbehilter
besteht aus dem durch die Neutronenstrahlung nicht aktivier-
baren Werkstoff Festkohlenstoff. (3149 296)
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PATENTANSPRUCHE:

4.) Probenbehdlter fiir die Neutronen-Aktivierungsanalyse,

dadurch gekennzeichnet, dafl der Probenbehdlter aus dem
durch die Neutronenstrahlung nicht aktivierbaren Werk-
stoff Festkohlenstoff besteht.

Probenbehdlter nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,

‘dafl der Probenbehdlter aus einem héchstreinen Festkohlen-
stoff gebildet ist.

Probenbehdlter nach Amspruch 1 oder 2, dadurch gekenn-
zeichnet, daB der Festkohlenstoff Graphit, insbesondere

Elektrographit, ist.

. Probenbehdlter nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn-

zeichnet, daf der Festkohlenstoff glasartigecr Kohlen-

stoff ist.

. Probembehdlter nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn-

zelchnet, daf der Festkohlenstoff pyrolytischer Graphit
ist.

Probenbehdlter nach Anspruch 2, 3, 4 oder 5, dadurch
gekennzeichnet, daf der Festkohlenstoff mit einer Schicht
aus pyrolytischem Graphit, vorzugsweise gut orientiertem

‘pyrolytischem Graphit, iiberzogen ist.

. . Probenbehdlter nach einem oder mehreren der vorher-

gehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daB der Fest-
kohlenstoff eine Wandstdrke von 0,1 bis 3 mm, vorzugs-
welse 0,5 bis 2 mm, hat.
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8. Probenbehdlter nach Anspruch 6 oder 7, dadurch gekenn-
zeichnet, daB die Schicht aus pyrolytischem Graphit eine

Dicke von 1 bis 100 /um, vorzugsweise von 10 bis 40 /um,
hat.
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Probenbehélter fir die Neutronen-Aktivierungsanalyse

Die Erfindung bezieht sich auf eimen Probenbehdlter fiir die
Neutronen-Aktivierungsanalyse.

Di@:N@utronen=Akﬁivierungsanalyse ist ein bekanntes,
auﬁergrd@ntlich empfindliches Verfahren zum Nachweis
kleinster Anteile chemischer Elemente in einer Probe. Es
sind Elemente in Konzentrationen won weniger als 1 ppb
nachweisbar.

VYiele chemische Elemente werden beim Beschufl mit Neutronen
radicaktiv, d.h. sie bilden instabile Atomkerne, die in
charakteristischer Weise nach bekannten GesetzméBigkeiten
zerfallen. Als Ergebnis der Bestrahlung einer Probe mit
Neutronen entsteht also eine radioaktive Substanz, deren
Aktivitdt unter Aussendung von -, [O3- und/oder Y-Strahlung
mit der Zeit abnimmt. Die als Zerfallskurve bezeichnete
zeitliche Abnahme der Aktivitidt der Probe kann je nach ihrer
Art und Zusammensetzung einen mehr oder weniger kompli-
zierten Verlauf haben. Durch Vergleich der Charakteristika
der Zerfallskurve der Probe mit bekannten Zerfallskurven
einzelner chemischer Elemente wird die Zusammensetzung der
Probe beétimmto Die Nachweisgrenze der Neutronen-Aktivierungs-
analyse liegt bei hohen Neutronenflufldichten und grofien
Einfangquerschnitten der in der Probe enthaltenen chemischen
Elemente fiir Neutronen bei etwa 10712 g.

Zur Aktivierung der zu analysierenden Probe, vorzugsweise
in einem Kernreaktor, wird die Probe in einem Probenbe-
hdlter untergebracht. Es sind Probenbehidlter aus hochst
reinem Quarzglas bekannt, die nach Einbringen der Proben-
substanz 2ugeschmolzen werden. Der zugeschmolzene Behdlter
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wird dann in eine Hiilse aus Aluminium eingesetzt, die durch
Verschweifilen hermetisch verschlossen wird. Die Hiilse wird
dann in den Kernreaktor eingesetzt und dort liber Zeiten von
einigen h bis zu einigen 10 h einer Neutronenstrahlung
hoher NeutronenfluBdichte, beispielsweise 101h Neutroneﬁ/cmzs,
ausgesetzt. Dabei erreicht die Probe Temperaturen bis zu
etwa 400°C. Nach Ablauf der Bestrahlungszeit und der Ent-
nahme aus dem Kernreaktor werden die Aluminiumhiilse und der
Probenbehdlter aus Quarz gedffnet. Die Probe wird entnommen
4 und zur Messung ihrer Aktivitdt in eine StrahlungsmeBein-
richtung eingebracht, mit der dann die Zerfallskurve der
Probe gemessen wird.

Das im vorstehenden beschriebene Verfahren und insbesondere
s der zur Durchfiihrung dieses Verfahrens benutzte Probenbe-
hilter aus Quarz hat den Nachteil, daB durch den Kontakt
der Probe mit dem Quarzglas, beim Zuschmelzen des Probenbe-
hédlters durch Flammgase und beim Offnen des Probenbehilters
nach der Bestrahlung durch Quarzglassplitter Verunreinigungen
20 in die Probe gelangen, die das Ergebnis der Analyse ver-
fdlschen. : '

Ein weiterer Nachteil besteht darin, daB durch die Be-~
strahlung im Kernreaktor nicht nur die Probe, sondern auch
25 das im Quarzglas des Probenbehdlters enthaltene Silicium
aktiviert wird. Das dabei vorzugsweise entstehende Isotop
?Z Si weist eine Halbwertszeit von 2,62 h auf. Durch die
hohen Strahlungsdichten im Kernreaktor ist die allein durch
dieses Siliciumisotop vom Probenbehdlter ausgehende Radio-
sp aktivitdt so hoch, daB bei praktischen Versuchen die be-
strahlte Probe entweder nur mittels Manipulatoren hinter
etwa-10 cm dicken Bleiglasfenstern bearbeitet werden kann,
oder daB die Probe friihestens etwa 24 bis 36 h nach Beendi-
gung der Bestrahlung im Kernreaktor gefahrlos ohne besondere
35 Strahlenschutzmafnahmen bearbeitet werden kann. Die Hand-
habung der Probe mit Manipulatoren ist insbesondere bei sehr
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geringen Probenmengen nachteilig. Andererseits ist es nicht

moglich, radioaktive Elemente mit sehr kurzen Halbwerts-
zeiten zu erfassen, wenn zwischen Bestrahlung der Probe

wnd Messung ihrer Radioaktivitét eine Zeitspanne von

mindestens 24 h verstreicht. Dariiber hinaus bereitet die
Messung von Probenanteilen mit nur geringer Aktivitidt beim
Vorhandensein der hohen Aktivitadt des Siliciumisotops

?g si Schwierigkeiten.

Die Erfindung hat die Aufgabe, einen Probenbehdlter fiir
di@'Neutron@naAktivi@rungsanalyse zu schaffen, der einer-
seits die Verunreinigung der Probensubstanz vermeidet und
andererselts aus einem durch Neutronembestrahlung nicht
aktivierbaren Material besteht, so daB die durch diese
Ursachen hervorgerufenen Verfdlschungen der MeSergebnisse
der Neutronen-Aktivierungsanalyse vermieden werden.

Diese Aufgabe wird erfindungsgemdB dadurch geldst, dafB der
Probenbehdlter aus dem durch die Neutronenstrahlung nicht
aktivierbaren Werkstoff Festkohlenstoff besteht. Ein

Probenbehédlter aus Festkohlenstoff hat den Vorteil, da8 er
durch die Bestrahlung im Kernreaktor nicht aktiviert wird.
Dadurch ist die Geféhrdung des lLaborpersonals durch radio-
aktive Strahlung wesentlich verringert, der Probenbehidlter
kann ohne die bisher notwendigen Schutzmafnahmen, wie bei-

 spielsweise Manipulatoren und Bleiglazswinde, gehandhabt

werden. Der erfindungsgemffie Probenbehidlter hat weiterhin
den:Vorteil, daf der Radioaktivit&dt der Probe keine aus dem
Werkstoff des Probenbehdlters stammende Radioaktivitit
iberlagert iStQ durch die die MeBwerte fiir die Radioakti-
vitédt der Probe verfidlscht oder mit zu grofler Ungenauig-
keit behaftet sein konnen, wenn die Messung an der Probe
ohne vorherige Entnahme aus dem Probenbehdlter erfolgt.

In einer vorteilhaften Weiterbildung der Erfindung ist der
Probenbehdlter aus einem hochstreinen Festkohlenstoff ge-
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bildet. Die Verwendung von hochst reinem Festkohlehstoff
vermindert in vorteilhafter Weise den EinfluB von Verun-
reinigungen im Werkstoff des Probenbehdlters auf die Mefi-
ergebnisse der Neutronen-Aktivierungsanalyse und ermdglicht
eine prédzise Messung der Aktivitat der Probe im Probenbe-
hdlter. Damit wird es nach der Erfindung moglich, insbe-
sondere Proben mit sehr kurzen Halbwertszeiten oder hohen
Aktivitdten einfach zu handhaben und prdzise zu messen.

Als Festkohlenstoff fiir den erfindungsgemdfBen Probenbe-
hidlter wird Graphit, insbesondere Elektrographit, glas-
artiger Kohlenstoff oder pyrolytischer Graphit verwendet.

Nach einer besonders vorteilhaften'Weiterbildung der Er-
findung ist der Festkohlenstoff mit einer Schicht aus
pyrolytischem Graphit, vorzugsweise gut orientiertem
pyrolytischem Graphit, iberzogen. Ein {berzug aus pyro-
lytischem Graphit weist nicht nur eine besonders glatte
und gleichmédBige Oberfldche auf, sondern stellt insbe- '
sondere eine stark diffusionshemmende Schicht dar. Diese
hat den Vorteil, daB weder Anteile der Probensubstanz in
die Wand des Probenbehidlters noch Verunreinigungen aus der
Wand des Probenbehidlters in dle Probensubstanz diffundieren
kbnnen. Soll also die Radioaktivitst einer Probe nicht im
Probenbehdlter gemessen werden, kann auf teure Reinigungs-
verfahren fiir die Probenbehdlter verzichtet werden, da der
pyrolytische Graphit eine Verunreinigung der Probensubstanz
verhindert. Umgekehrt unterbindet der pyrolytische Graphit
auch einen Verlust an Probensubstanz durch Diffusion der-
selben in die Wand des Probenbehidlters. '

Nach besonderen Weiterbildungen der'Erfindung hat der Fest-
kohlenstoff eine Wandstarke von 0,1 bis 3 mm, vorzugsweise

0,5 bis 2 mm, und die Schicht aus pyrolytischem Graphit hat
eine Dicke von 1 bis 100 Jum, vorzugsweise von 10,bis 40 Jum.
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Festkohlenstoff hat auBerdem den Vorteil, daB er gut
mechanisch bearbeitbar und &duferst temperaturbesténdig ist.

Festkohlenstoff, insbesondere Graphit, bremst insbesondere
energiereiche Neutronen und wird daher als Moderatorwerk-
stoff fir Kernbrennelemente eingesetzt. Der Einflufl der 7
Verlangsamung von Neutronen auf das Ergebnis der Neutronen-
Aktivierungsanalyse ist Jedoch vernachlédssigbar klein, da
hiexr mit thermischen Neutronen gearbeltet wird.

Der natirliche Antell des radioaktiven Kohlenstoffisotops
¢', der sich auch im Festkohlenstoff findet, beeinfluBt

-die Neutronen-Aktivierungsanalyse nicht. Wéhrend mit der

Neutronen-Aktivierungsanalyse chemische Elemente in Bei-
mengungskonzentrationén von etwa 1014 at/Mol Probensubstanz
meBbar sind, liegt die Konzentration des Isotops 014 im
Festkohlenstoff bei etwa 1010 at/MolZ*Die natiirliche Radio-
aktivitit des Kohlenstoffs verfdlscht daher die Messung
nicht. '

Eine besonders feste und dichte Wand fiir einen Probenbe-
hdlter entsteht dadurch, daB ein Behdlter aus pyrolytischem
Graphit mit einer weiteren Schicht aus pyrolytischem Graphit
iiberzogen ist. Ein solcher Behdlter weist bei Wandstidrken
zwischen etwa 0,5 und 1 mm hinreichende mechanische Festig-
keiten auf. Als diffusionshemmender Uberzug geniigt bereits
eine Schicht von wenigen Jom Dicke, doch wird der Uberzug
zur Erhohung der Verschleiffestigkeit vorzugsweise in einer
Dicke von etwa 10 bis 40 /um'ausgefﬁhrt.

Ein Ausfiihrungsbeispiel der Erfindung ist in der Zeichnung
dargestellt und wird im nachfolgenden ndher erliutert.

Die Figur zeigt einen erfindungsgeméBen Probenbehdlter 1 aus
Elektrographit, der durch einen ebenfalls aus Elektrographit
geformten Deckel 2 verschliefibar ist. Probenbehdlter 1 und

/* at = Atome



10

15

20

25

K]

35

SE T 3149296
£ 8 - PHD 81-138

Deckel 2 werden durch ein Feingewinde 3 miteinander ver-
schraubt. Dabei legt sich die Fldche 4 am Deckel 2 plan-
parallel an die Fldche 5 am Probenbehdlter 1 an. Die
Flachen 4 und 5 sind aufeinander eingeschliffen und dichten
den Probenbehilter 1 ab. Nach der mechanischen Fertigbe-
arbeitung wurden Probenbehidlter 1 und Deckel 2 einer Reini-
gung im Ultraschallbad unterzogen, getrocknet und dann mit
einer etwa 15 /um dicken Schicht aus pyrolytischem Graphit
bedeckt. Diese Schicht aus pyrolytischem Graphit verschlieft
im Elektrographit vorhandene Pofen, bildet einen wirksamen
Schutz gegen das Eindiffundieren von Verunreiniguhgen oder
Probensubstanz in die Wand des Probenbehsilters und ist bei
der angegebenen Dicke so verschleiBfest, daB der Probenbe-
hdlter mehrfach wieder verwendet werden kann. Die mehr-
fache Wiederverwendbarkeit der effindungsgeméﬁen Probenbe-
hdlter aus Festkohlenstoff, insbesondere der vorstehend
beschriebenen Ausfithrungsform, ist ein weiterer Vorteil
gegeniiber den bekannten Probenbehiltern aus Quarzglas.

Zur Bestrahlung einer Probe wird diese in den beschriebenen
Probenbehidlter aus Festkohlenstoff eingebracht und der
Behidlter in eine Hiilse aus Aluminium eingesetzt.»Die Hiilse
wird verschweiBt und zur Bestrahlung in den Reaktqf einge-
fihrt. o

Die Abmessungen des Probenbehidlters im vbriiegenden Aus-
fithrungsbeispiel wurden durch die GrtBe der Hiilse aus Alu-
minium bestimmt und unterliegen im allgemeinen keinen
anderen Einschriankungen als denen, die durch die mechanische
Festigkeit des verwendeten Festkohlenstoffes und die An-
ordnung der benutzten Bestrahlungs- und MeBeinrichtungen
vorgegeben sind. Bei dem vorliegendén,Aquuhrungsbeispiel
betrédgt der AuBendurchmesser D aller angefertigten Proben-
behdlter 1 18 mm, die Hohen H der einzelnen Behilter liegen
zwischen 10 und 40 mm. Alle Behdlter wurden mit einer Wand-
stirke W von 2 mm angefertigt.
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Es wurde bei der Messung an mehreren Proben ein Vergleich
zwischen den bekannten Probenbehidltern aus Quarz und den

im Ausfiihrungsbeispiel beschriebenen Probenbehdltern durch-
gefithrt. Dabei wurde gefunden, daB die Cenauigkeit der MeB-
ergebnisse bei der Verwendung von Probenbehdltern aus
reinem, jédoch nicht spektralreinem Elektrographit den
MeBergebnissen gleich kommen, die mit den bekannten Proben-
behdltern aus Quarz erzielt werden. Die Genauigkeit der
MeBergebnisse 188t sich mit Probenbehdltern aus spektral-
reinem Festkohlenstoff noch verbessern.
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