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Herrn Professor J. Majer, korrespondierendem Mitglied der Slowakischen
Akademie der Wissenschaften, zum 50. Geburtstag gewidmet

Es wurde eine Methode fur die Bestimmung des Urans in Pflanzenproben
durch Instrumental-Aktivierungsanalyse ausgearbeitet. Die Proben wurden
im Reaktor mit epithermalen Neutronen bestrahlt. Es wurde die Gamma-
strahlung von einer Energie von 74,7 keV des durch Bestrahlung entstan-
denen Radionuklides 239U gemessen. Die durch die Standardabweichung
ausgedrickte Genauigkeit der Analyse bewegte sich in einer Spanne von
2—89, fur Konzentrationsbereiche von 0,5—30 p.p.m.

The method for determination of uranium in plant samples by means of
instrumental activation analysis was worked out. The samples were irradiated
in areactor by epithermal neutrons. The y-radiation (energy 74.7 keV) of radio-
nuclide 239U formed by irradiation was measured. Accuracy of the analysis
expressed as standard deviation ranged within 2— 89, for the concentration
range 0.5—30 p.p.m.

PaspaGoTan MeTon ompepesneHnsa ypaHa B ofpasnax pacTeHuil mpH IOMOLI
aKTHBAUMOHHOTO aHamu3a. O0pasisl 00Iy4annch B peaKTope SIUTe pMaIbHBIMU
HefitpoHamu. llamepsan ramma usiyueHue ¢ dHeprueit 74,7 ksB mpuuapme-
:xamiee o6pasosaBiiemMyca pagnoHykiuny 239U. TouHOoCTh aHAIM3a, BHIPAMKEH-
Hafg yepe3 CTaHZAPTHOE OTHKIOHEHHE, HAXOMWJIACh B Ipefenax 2—=89, maA HH-
TepBasia Kouueurpanuii 0,5—30 MUIIINOHHBEIX TOJeif.

Die biogeochemische Untersuchung von Gebieten mit Metallvorkommen beruht
auf die Beziehung zwischen dem Gehalt des gesuchten Metalls in der Erdoberflache
eines bestimmten Gebietes und dem Gehalt dieses Metalls im Pflanzenbestand des-
selben Gebietes. Ist das Vorkommen des gesuchten Metalls mit einer deutlichen
Erhohung seines Gehalts im Pflanzenbestand verbunden, kann diese Erscheinung
fir das Aufsuchen von Gebieten mit Metallvorkommen ausgenutzt werden. Da es
sich bei der Metallbestimmung im Pflanzenmaterial um sehr niedrige Konzentrationen
handelt, ist die Auswahl und die Erarbeitung einer geeigneten analytischen Methode
ein erstrangiger Faktor.
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Mit der Biogeochemie des Urans beschiftigten sich Cannon und Kleinhampl [1],
Cannon [2], weiterhin Whitehead und Mitarb. [3] und Kist und Mitarb. [4]. Mit
Ausnahme von Kist und Mitarb. benutzten die erwéhnten Autoren zur Uranbestim-
mung die Fluorimetrie. Die fluorimetrische Bestimmung des Urans im Pflanzen-
material dauert aber lange — z. B. verlangt allein die Uberfiihrung der Pflanzenasche
in Loésung ein achtstiindiges Sieden in HNO3 (1 :1) im Sandbad und darauf eine
mehrstiindige Sedimentation. Eine komplette fluorimetrische Bestimmung erfordert
elf Arbeitsginge (Auflosung, Dekantation, Extraktion).

Die minimale Uranmenge, die sich anhand dieser Methode in einem Gramm
Pflanzenasche bestimmen la8t, ist 0,5 p.p.m. Der Fehler der Bestimmung bewegte
sich im erforderlichen Arbeitsbereich von 1—100 p.p.m. in Form der Standardabwei-
chung ausgedriickt um 259%, [5].

Wir bemiihten uns, die Unzulinglichkeiten der herkémmlich benutzten fluori-
metrischen Methode durch Erarbeiten einer geeigneten Methode auf dem Prinzip
der Instrumental-Aktivierungsanalyse zu beseitigen. Wir lenkten unser Interesse
auf die Bestimmung des Urans anhand der Messung der Gammastrahlung von einer
Energie von 74,7 keV, die von dem Radionuklid 239U (Halbwertszeit 23 1/2 Min.)
ausgestrahlt wurde. Dieser Radionuklid entsteht durch Bestrahlen der Probe mit
epithermalen Neutronen. Diese Neutronenart wéahlten wir deshalb, weil der Wert
des Resonanzintegrals im Epithermalgebiet, d. h. des epithermalen, wirksamen
Aktivierungsquerschnitts, sich um 2 10-26 m?2 bewegt, wihrend der wirksame Quer-
schnitt fiir thermische Neutronen nur den Wert 2,5 1028 m?2 besitzt.

Experimenteller Teil

Die Pflanzenprobe wurde 24 Stunden bei 105°C getrocknet, in der Kugelmiihle gemahlen
und im Laborhomogenisator homogenisiert. Die Veraschung erfolgte auf trockenem Wege
in zwei Stufen: eine Stunde bei 350°C und darauf vier Stunden bei 650°C.

0,5 g der Pflanzenasche wurden in eine zylindrische Polyédthylenampulle (Erzeugnis
der Fa. Gallenkampf) mit einem #dufleren Durchmesser von 8 mm, einer Wandstérke
von 1,5 mm und einer Linge von 36 mm eingefiihrt. Die Ampulle mit der Probe wurde
in eine Ampulle gleichen Materials und gleicher Form mit allerdings groferen Ausmafen
plaziert (Durchmesser 15 mm, Liange 58 mm). Auf der Innenwand dieser Ampulle — die
untere und obere kreisférmige Basis einbezogen — befand sich eine 0,5 mm starke
Cd-Folie. Die Standardproben wurden aus Losungen von Uranylnitrat hergestellt. Die
entsprechenden Lésungsanteile wurden in einer Gré8enordnung von Zehntelmilliliter
in die Ampulle eingefithrt und mit Hilfe der Infralampe verdampft. Die Proben wurden
durch Rohrpost in das Gebiet des Reaktors mit einer Dichte des Neutronenstroms von
2,7 1017 m-2s-1 befordert. Die Bestrahlungsdauer betrug eine Minute. Nach 30 Minuten
wurden die Proben zwei Minuten gemessen. Vor der Messung wurde die Probe in der klei-
nen Ampulle der die Cd-Folie beinhaltenden Hiille entnomien.

Fir die Messung der Aktivitét der Probe wurde ein 20 cm3 Ge/Li-Detektor (Erzeugnis
der Nuclear Diodes) benutzt. Das Gammaspektrum der Probe aus 1024 Kanélen wurde
direkt durch eine Locheinrichtung (Gang Summary Punch) IBM 523 auf die Lochkarten
aufgedruckt. Fiir ihre Auswertung wurde der Rechner IBM 360/30 benutzt. Das Programm
wurde in FORTRAN IV geschrieben mit einer besonderen Subroutine fiir die Interpre-
tation von Lochkarten. In das Programm waren Zeitkorrekturen eingebaut, die im Hin-
blick auf die kurze Halbwertszeit des 232U (23 1/2 Min.) notwendig waren.
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Ergebnisse und Diskussion

In erster Linie mufBite festgestellt werden, ob die vorgetragene Methode bei den
beschriebenen experimentellen Bedingungen fiir den studierten Konzentrationsbe-
reich des Urans in Pflanzenproben geniigend empfindlich ist. Die Indikation von

Abb. 1. Teil des Gammaspektrums der

bestrahlten Pflanzenprobe mit einem

Urangehalt von 0,5p.p.m., ermittelt

durch Auswertung des Maximums von
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Abdb. 2. Teil des Gammaspektrums der
Pflanzenprobe mit einem Urangehalt von
29 p.p.m. mit Neutronen bestrahlt: A.
nach Durchtritt durch ein Kadmiumfilter;
B. ohne Kadmiumfilter.
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Abb. 3. Teil des Gammaspektrums der
Pflanzenprobe mit einem Urangehalt von
7. p.p.m. mit Neutronen bestrahlt: A.
nach Durchtritt durch ein Kadmiumfil-

ter; B. ohne Kadmiumfilter.
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Uranvorkommen in einer bestimmten Lokalitit erforderte eine Konzentration
dieses Elementes in den als Uranindikatoren studierten Pflanzen von mindestens
1 p.p.m. U auf Asche berechnet. Urankonzentrationen unterhalb dieses Wertes tre-

Tabelle 1

Konzentration des Urans (p.p.m.) in der Asche von Pflanzenproben

Wilde Sauerkirsche Gras Gras
(Gebiet mit Uranvorkommen) (Gebiet mit Uranvorkommen) (Gebiet ohne Uranvorkommen)

28,9 14,2 0,5
28,3 13,0 0,4
28,2 13,8 0,5
28,3 14,2 0,5
28,8 12,7 0,5
29,8 13,5 0,4
Durchschnitt 28,7 13,5 0,5
Standardabweichung, % 2,1 4,6 8,0

ten allgemein in Pflanzen von Gebieten auf, in denen Uran in fiir seine Gewinnung
uninteressanten Konzentrationen vorkommt.

Abb. 1 veranschaulicht einen Teil des Gammaspektrums mit dem Maximum des
2397 und ist fir eine Probe von Grasasche mit einem Gehalt von 0,5 p.p.m. Uran
aufgenommen worden.

Es st ersichtlich, daBl das Maximum als Unterlage fiir eine analytische Bestimmung
ausdrucksvoll genug ist. Niedrigere als 0,5 p.p.m. Urankonzentrationen in Pflanzen-
asche waren vom Standpunkt der gelésten Problematik uninteressant und wurden
deshalb von uns nicht studiert.

Aus der Arbeit von Damburg und Pelekis [6] iiber die Moglichkeiten der Akti-
vierungsanalyse mit Hilfe von epithermalen Neutronen geht klar der Vorteil der
Bestrahlung der Probe, in welcher Uran durch Messung von 239U bestimmt werden
soll, mit epithermalen Neutronen im Vergleich mit thermischen Neutronen hervor.
Das Kadmiumverhéltnis (cadmium ratio) Rcq fiir 239U ist sehr niedrig. Die zitierten
Autoren geben Rcq fiir 239U mit dem errechneten Wert 1,6 und dem experimentell
ermittelten Wert 1,7 an. Einige Typen von pflanzlichen Proben unterwarfen wir
der Aktivierungsanalyse unter Verwendung eines 0,5 mm Cd-Filters und ohne Filter.

Die in einer Kadmiumhiille bestrahlten Proben weisen im Falle einer Urankon-
zentration von annidhernd 29 p.p.m. vom analytischen Standpunkt aus ein weitaus
giinstigeres Spektrum auf als die ohne Kadmiumfilter bestrahlten Proben (Abb. 2).
Die Flache des Maximums des 239U ist um vieles groBer, der Hintergrund ist im
Vergleich mit dem Hintergrund des Spektrums von ohne Kadmiumfilter bestrahlten
Proben minimal. Enthélt eine Probe eine Urankonzentration um 7 p.p.m. erscheint
im Spektrum ohne Cd-Filter das Maximum des 2390 praktisch schon nicht mehr
(Abb. 3).

Die Genauigkeit der beschriebenen Methode fiir die Bestimmung des Urans in
fiir die biogeochemische Forschung interessanten Konzentrationsbereichen ist um
vieles grofler als die anhand der fluorimetrischen Methode erzielte Genauigkeit
(Tabelle 1).
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