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TECHNIKEN ZUR UNTERSUCHUNG PLUTONIUMHALTIGER PROBEN

MITTELS RONTGENBEUGUNG (+)

EINLEITUNG

Bei der Rontgenuntersuchung unbestrahlter plutoniumhaltiger Proben sind
zus8tzlich zu den normalen Erfordernissen einer exakten Rontgenanalyse
zwel weitere Anforderungen zu stellen, die durch die Sicherheitsvor-

schriften beim Umgang mit Plutonium bedingt sind :

1) Die Probe muB in allen Stadien der Vorbereitung und Untersuchung
staubdicht von der Laboratmosphdre abgetrennt sein, damit Kontami-

nation des Personals vermieden wird.

2) Der Kontakt der a~strahlenden Substanz mit den benutzten Rontgen-
strahlungsdetektoren (Film, Zdhlrohr) soll mdglichst vermieden wer-
den, da sich daraus Storungen. der Methode oder, im Falle von Filmen,

ebenfalls Gefahren der Kontamination des Personals ergeben kdnnen.

Unter diesen Gesichtspunkten wurden im Rontgenlabar des Buropidischen
Instituts fiir Transurane, Sektion Struktur der Brennstoffe, die im

foigenden beschriebenen Methoden undEinrichtungen entwickelt.

(+)

Manuskript erhalten am 9., Januar 1968.



1. APPARATE FUR FILM-METHODEN

1.1. Debye-Scherrer-Kammern (1)

Bei diesen Kammern befindet sich der Film vdllig getrennt von

der Probe in einer lichtdichten Filmkassette. Ein- und Austritt

der verwendeten CuKa-Strahlung erfolgt durch Berylliumfenster,

die in die Kammerwandung eingefiigt sind. Als Konstruktionsmate-

rial wurde rostfreier Stahl verwendet.

Zwei Kammern dieses Typs sind seit drei Jahren stédndig ohne

Storung in Betrieb.

1.1.1.

Aufbau der Kammern

Fig. 1 gibt eine Schnittzeichnung von 2zwei solcher Kam-

mern, die zu beiden Seiten einer Rontgenrdhre [1:]* in

die Bodenplatte|:?:]eines Handschuhkastens eingebaut sind.

Beide Kammern miissen dicht mit dem Handschuhkasten ver-
bunden sein und trotzdem zur Einjustierung auf die fest-
stehende ROntgenrchre die Moglichkeit der horizontalen
und vertikalen Translation, der Drehung um eine vertika-
le Achse und der Kippung um horizontale Achsen bieten.
Dichte Verbindung bhne Behinderung der erforderlichen
Bewegungsfreiheit wird durch eine doppelte PVC-Manschet-
te E}:l erreicht, die mittels Rundschnurringen EH] und
Klebeband an zwel gerillte Flansche [}i]]:gj angepreflit
wird, von denen je einer am Boden des Handschuhkastens
und an der Debye-Kammer dicht angeschweiflit ist. Vertika-
le Verschiebung und Kippung um horizontale Achsen wird
fiir jede Kammer durch drei peripher in Abstanden von
120° angeordnete Gewindezapfen [fj bewirkt, deren abge-
rundete Kuppen in konische Vertiefungen des Kammerflan-
sches eingreifen. Nur an diesen drei Punkten des Kammer-
flansches ist die Kammer unterstiitzt. Der Kammerkorper

hdngt vollig beriihrungsfrei durch einen Ausschnitt im

* Die Zahlen in eckigen Klammern verweisen jeweils auf

die im gleichen Abschnitt erwdhnten Abbildungen.
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7 : Schnitt durch die Debye-Scherrer-Kammern
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Boden des Handschuhkastens nach unten durch. Die Plastik-
manschette ist breit genug,um die maximal notige vertika-
le Verschiebung der Kammer durch Gl&adttung bzw. Ausbuch-
tung ihrer nicht auf den Flanschen aufliegenden Zone zu
ermoglichen. Das Gegengewinde E&] der Gewindezapfen ist
durch zwei Klemmringe EQ:]in der Ebene des Bodens des
Handschuhkastens fixiert, aber horizontal innerhalb des
Durchmessers einer im Boden vorgesehenen Aussparung Eﬁd]
beweglich. Dadurch wird die horizontale Translation der
Kammer und ihre Drehung um eine vertikale Achse ermdglicht.
Nach beendeter Justierung wird die Kammer dadurch blockiert,
daBR die Klemmringe, die etwas Spiel gegen die Bodenplatte
der Box haben, durch eine Klemmschraube Eﬁ?:]mit Hebel E1gj
fest gegen die Bodenplatte [?:]angedruckt werden.

Als dreh- und justierbarer Probentréger [13:]wurden die
entsprechenden Originalteile der Siemens-Debye-Kammer

mit 114,6 mm & {ibernommen und in einem Deckel Eﬁ{] befestigt,
der genau zentriert auf der Kammer aufliegt und so die
Zentrierung des Probentrigers bewirkt. Entsprechend der
grollen HOhe der Kammer wurde der Probentradger durch ein
aufsteckbares Teil [15:]nach unten verlangert. Der Deckel
tragt ebenfalls den Ansteckmotor Eﬁ6:]zur Probendrehung

und ein durch eine Bohrung gefiihrtes, in 0,20 geteiltes
Thermometer Eﬁ?], das die Temperatur in unmittelbarer

Ndhe der Probe mifldt.

Der untere verjiingte Teil der Kammer tragt in der Hohe
des Strahlendurchtritts einen 10 mm hohen Schlitz E1S]
sowie in Primdrstrahlrichtung zwei kreisfdrmige Offnun-—
gen zur Aufnahme von Praparatblernde [ﬁg] und Streustrah-
lenblende [ 20 ). Auf Schlitz und Offnungen ist 0,3 nm
starke Berylliumfolie aufgeklebt, die also an dieser
Stelle die Boxwandung darstellt. Umn den unteren Kammer-
teil greift eine lichtdichte Filmkassette E??:]herum,
die nach Losen der im Kammerboden befestigten Schraube
E?g] und Herausziehen von Blendentriager [23:]und Primar-

strahlfinger E?Q:Iaus den passenden Zentriervertiefungen






- 10 -

der Kammer abgenommen und zum Entladen und Laden in die
Dunkelkammer gebracht werden kann. In der Kassette wird
der Film mittels Gumhiringen oder Klebeband an eine zy-
lindrische, in bezug auf die Kammer zentrierte Fl&che
Eﬁjj so angedriickt, da® er einen Durchmesser von 114,6 mm
annimmt. Als Vorlerblende [26], Praparatblende E1§], B~
Filter [?7:L Streustrahlenblende E?Qj und Primérstrahl-
fanger E?%] werden Originalteile der Siemens-Debye-Kam-

mer mit leichten Ab&anderungen verwendet.

Vorbereitung und Justierung der Probe

Das Pulver der Probe wird in einem Handschuhkasten mit-
tels eines kleinen von einem Stativ gehaltenen Trichters
in die Kapillare, die selbst am oberen Ende eine trich-
terformige Erweiterung besitzt, eingefullt. Die Kapillare
ist dabei mittels Knetmasse in einer Messinghiilse be-
festigt, die wiederum in einer im Deckel eines Plastik-

behdlters festgeklemmten PVC-Platte festgeschraubt ist.

Nach dem Fiillen wird die Kapillare mit einem Gliihdraht
zugeschmolzen und aullen mit einer Klebstofflosung iliber-
zogen, die lose Kontamination bindet. Beim Transfer in
die Debye-Kammer-Box wird die Kapillare durch einen
Plastikbehdlter geschiitzt, der in den obengenannten zu-
gehorigen Deckel eingeschoben wird. In der Debye-Kammer-
Box befindet sich ein. Justierstativ, das am oberen Ende
ein Justiermikroskop trdgt. Das Okular dieses Mikroskops
greift in eine nach aullen iiber die Boxwandung vorgescho-
bene Metallfassung ein, in der eine Glasscheibe den Ein-
blick in das Mikroskop von auflerhalb der Box ermdglicht.
Unterhalb des Mikroskops ist am gleichen Stativ in genau
fixiertem Abstand eine geschlitzte Platte befestigt, in
deren Schlitzen der Kammerdeckel mit dem Probentrzger
festgeklemmt wird. Die auf den Probentréger mittels ihrer
Messinghiilse festgeschraubte Kapillare wird in dem mit
einer 1/10 mm-Skala versehenen Mikroskop zentriert, Deckel

mit Probe wird in die Kammer eingehdngt, die Probe, wenn
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erforderlich, im Rontgenstrahl nachzentriert.

Die Kammern wurden bei Raumtemperatur mit Gold-, Sil-
ber- und Wolframpulver geeicht. Die erhaltenen Werte der
Gitterkonstanten weichen um 1 x ’IO'-L+ bis 2 x ’IO_L+ 2 von

den besten Literaturwerten ab (Tab. 1).

Tabelle 1 : Eichung der Debye-Kammern. Gitterkonstanten

in R.

Gefundener Mittelwert Literaturwert
Kammer 1 Kammer 2
Au| 4.0783 Lk.o0782 4.078% (Structure Rep.21,125)
Ag | 4.0861 L.,0862 4.0860 (Structure Rep.20,34)
W - 3.1651 2.1652 (Acta Cryst. 13,338)

1.2. Guinier-Kammer

Fiir das Guinier-Durchstrahlverfahren muB3 die Probe in Form eines
diinnen, ebenen Pldttchens vorliegen. Ein solches Plattchen wird
durch flaches Ausstreichen einer Mischung des Probenpulvers

mit einer Klebstoffldsung auf einer Glasplatte gewonnen. Nach
dem Trocknen wird das Pldttchen von der Glasplatte abgehoben

und in einen PVC-Sack der Box eingefiihrt, dessen geschlossenes
Ende durch eine flache Tasche aus einer speziellen PVC-Folie
(Guttagena-Weich-PVC~-Folie der Firma Kalle; Foliendicke 0,15 mm)
ersetzt ist. Diese Folie gibt keinerlei Rontgenbeugungsinter-

ferenzen. Durch SchweiBelektroden mit kreisformigem Teil wird
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um das Probenplattchen herum eine kreisfdrmige Zone der Folie
verschweiflt. Durch Ausstanzen langs einer in dieser Zone lie-
genden Kreislinie wird eine flache, plutoniumdicht verpackte
Probe erhalten, die direkt in den Probenhalter der Guinierkam-
mer eingespannt werden kann. Die Absorption der Rontgenstrahlung
durch die PVC-Weichfolie bleibt trotz deren Dicke in ertrdglichen
Grenzen; Belichtungszeiten in der GroBenordnung einer Stunde er-

gaben gute Filme (Kammerdurchmesser 76 mm).

Laue-Kammer (Fig. 2)

Plutoniumhaltige Einkristalle [ﬁ:]werden in einer Box mit nied-
rigem Kontaminationsniveau auf eine Metallplatte [?] aufgeklebt
und mit einer diinnen Schicht Araldit [3] liberzogen. Die Metall-
platte mit dem Kristall wird aus der Plutonium~Box in einem

. PVC~Sack Eﬁ:lausgeschweiﬁt, der auf der Unterseite der Metall-
platte dicht aufgeklebt ist. An der Unterseite der Metallplat-
te befindet sich ein Gewindeloch [5 |, mit dem die Metallplatte
auf den Goniometerkopf EE:]der Laue-Kammer aufgeschraubt wird,

nachdem an dieser Stelle der PVC-Sack durchtrennt worden ist.
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2. APPARATE FUR ZAHLROHR-METHODEN

2.1.

Probenbehdlter fiir das Diffraktometer

Fir Plutoniumuntersuchungen mit dem Diffraktometer hat man die
Moglichkeit, entweder das Rontgengoniometer in einen Handschuh-
kasten zu montieren oder die plutoniumhaltige Probe in einer
staubdichten, aber fur ROntgenstrahlen durchlédssigen Verpackung
auf ein auBerhalb des Handschuhkastens befindliches Goniometer
zu setzen. Fur unsere Raumtemperatur-Diffraktometer wihlten wir
den letzteren Weg. Er bietet den Vorteil, dass das Goniometer
fir Reparaturen, Umbauten und auch fiir den normalen Betrieb
leichter zugénglich ist, und hat den Nachteil einer komplizier-

teren Probenvorbereitung.

Ein hdufig beschrittener Weg zur Verpackung der Plutonium-Probe
besteht darin, ein mit dem Probenpulver bestrichenes Plittchen
in einer Plastikhiille aus dem Handschuhkasten auszuschweifen
und mit dieser Plastikhiille als Schutz auf das Goniometer zu
bringen. Verwendet man hierfiir aus Sicherheitsgriinden eine
dicke Plastikfolie, so wird bei den iiblichen Goniometerkon-
struktionen die Probe um die Dicke der Folie aus der Goniome-
ter-Drehachse herausgeschoben, wodurch die Genauigkeit der Mes-
sung leidet. Dinne Folien bieten jedoch zu wenig Sicherheit
gegen Besch&digung beim AusschweiBen und beim Handhaben auBer-
halb der Box. Eine LOsung, die diesen Gesichtspunkten Rechnung
tragt, besteht in der Verwendung eines metallischen. Probenbe-
hdlters, in dem die Probenoberfldche in der Drehachse des Gonio-
meters fixiert ist (2). Dieser Behdlter, der fiir die Verwendung
an einem Philips-Goniometer konstruiert ist, wurde von uns
weiterentwickelt und an die Goniometer der Firmen Siemens und
Secasi angepaBt. Zum Laden und Entladen des Beh#lters wurde die
Methode des doppelten Deckels eingefiihrt. Fiir die Probenvorbe-
reitung wurde eine vodllig kontaminationsfreie Methode ent-

wickelt.
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Aufbau des Probenbehdlters

Fig. 3 zeigt eine Ansicht des Probenbehdlters fiir das
Siemens-Diffraktometer mit seinem Transportbehdlter und
dem Spezial-Probentréger, mit dem er auf das Siemens-
Diffraktometer aufgesetzt wird. Fig. 4 ist eine Ansicht
der Vorrichtung, mit der der Probenbeh&lter be- und ent-
laden wird. Eine Schnittzeichnung des Beh&dlters und seiner
Be~- und Entladevorrichtung zeigen die Fig. 5, 5a und 6,
auf die sich die Hinweisziffern der Beschreibung in den
Abschnitten 2.7.1. und 2.1.2. beziehen.

Die Probe E’I] wird durch die Feder E2j liber eine zwi-
schengelegte Glasplatte Ej] gegen die Auflagefléchen[:{]
gedriickt, die in einer Ebene mit den &duBeren Justier-
flidchen [5] liegen. Diese Justierfldchen liegen nach dem
Einschieben des Probenbehélters[ij in den in Fig. 3 sicht-
baren Probentrédger in der Ebene, die durch die Goniometer-
Drehachse geht und den Fokussierungskreis berilhrt. Damit
ist die Probenoberflé&che EQ] auf dem Goniometer ein-

justiert.

Der Probenbehédlter Ej] ist zur Seite des Strahlenein- und
~austritts durch eine halbzylinderfdrmige gebogene Beryl-
liumfolie [8] geschlossen, die mit Araldit auf halbkreis-
formige Seitenwénde Ep] dicht aufgeklebt ist. Auf der an-
deren Seite erfolgt der VerschluB} des Behdlters durch
einen Deckel E1Q] mit BajonettverschlufB, der mittels der
Teflondichtung E1 '1:| abgedichtet wird.

. Ladevorrichtung

Die Be- und Entladevorrichtung ist in der in Fig. 4 und 5
dargestellten Weise in der Grundplatte Eﬁh:]eines Hand-
schuhkastens befestigt. Die Innenseite des Handschuhkastens

befindet Sich also oberhalb der Grundplatte [ 147).

Zum Entladen der Probe und Einbringen einer neuen Probe
wird der Probenbehdlter Ej]lnit dem unteren Teil seines

Transportbehdlters Eﬁg] von unten her derart in der Lade-
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vorrichtung befestigt, daB die obere HuBere Kante seiner
Teflondichtung [ﬁ1:]entlang einer Kreislinie gegen die
spitzwinklige Unterkante des VerschluBpfropfens [133 an-
geprelt wird. Damit wird fiir die Dauer der Ladeoperation
eine dichte Verbindung zwischen dem Beh&dlterdeckel [jb]
und dem VerschluBpfropfen [ﬁ}] hergestellt, die die Kon-
tamination der mit der Laborluft in Berilhrung kommenden
Fldchen [15:] und E’I6:| vermeidet. VerschluBpfropfen [13]
und Beh&lterdeckel [1q3 bilden den oberen bzw. unteren
Teil des "doppelten Deckels". Diese beiden Teile werden
iiber das Gewinde E1fj mittels des Handrades [ﬁ8] fest
miteinander verschraubt. Durch eine Drehung der Hebel
Eﬁ9] um einen bestimmten Winkel wird der Deckel [ﬁo] aus
seinem BajonettverschluB geldst und mitsamt dem Ver-
schluBpfropfen [ﬁj] ins Innere der Box herausgezogen.
Das Innere des Probenbeh&lters []i] ist nun von der Box
her frei zugédnglich. Dieses Stadium zeigt die Aufnahme
der Fig. 4. Mittels einer Pinzette, die in zwei Ldcher
der Probe eingreift, wird die alte Probe herausgehoben
und eine neue eingelegt. Danach wird durch Wiederholung
aller beschriebenen Arbeitsgidnge in umgekehrter Reihen-
folge und mit umgekehrtem Drehsinn der Probenbehilter
wieder verschlossen und von der Ladevorrichtung abgenom-

mene.

Die Abdichtung der Box in der Zone des doppelten Deckels
Ubernimmt die Hutmanschette mit Feder [20]. Ist der Dop~
peldeckel abgenommen, so dichtet sie mit ihrer unteren
Dichtfl&che gegen den Probenbehdlter Ef]. Ist dagegen
der Probenbehdlter abgenommen, dichtet sie mit ihrer

inneren Dichtfl&che gegen den VerschluBpfropfen [13_

Diese Dichtungszone ist in Fig. 5a vergréBert herausge-

zeichnet.

Beim Be- und Entladevorgang kann eine eventuelle Konta-
mination der AuBenseite des Probenbehdlters bzw. der
AuBlenseite der Hutmanschette [20] und des Verschluf-
pfropfens [13] nur entlang einer Kreislinie erfolgen,

die in unmitt:zlbarer Ndhe der spitzwinkligen Unterkante
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des Verschiqufropfens Eﬁj].liegt. Ein Schnitt durch
diese Zone moglicher Kontamination ist in Fig. 5a durch
einen Kreis angedeutet. Das Doppeldeckelsystem verhin-
dert also nicht absolut den Austritt von Kontamination,
sondern sein Wesen besteht darin, die Kontémination auf
eine leicht kontrollierbare Kreislinie zu beschrinken.
Die Kontrolle der Kontamination kann darin bestehen, daB
man die Zone entlang der Kreislinie einfettet und so
eventuelle aktive Partikel bindet. Wird nach dem Ladevor-
gang durch Messung Aktivitdt in dieser Zone festgestellt,

so 1dBt sie sich durch sorgfdltiges Abwischen entfernen.

Die Sicherheit wird bei unseren Arbeiten noch erhoht
durch die Verwendung von &HuBerlich unkontaminierten Pro-
ben. Die Herstellung dieser Proben wird in Fig. 7 schema-
tisch dargestellt.

In einen Plexiglasring [ﬁ], der unten mit einer aufge-
klebten 10/u-Hostaphanfolie [?:]verschlossen ist, wird

in einer Box mit geringem Kontaminationsniveau das Pul-
ver der Probe [B:]oder eine kompakte Probe [?{]xnit ebener
Flache eingebracht. Die Probe wird mit einer Bleischeibe
CS:I beschwert und mit Araldit [:6:] umgossen. Der Plexiglas-
ring mit seiner Fiillung stellt die Probe dar, die in den
Probenbehzlter eingelegt wird. Damit die AuBenflichen
dieser Probe unkontaminiert bleiben, befindet sich der
Plexiglasring wdhrend der Probenvorbereitung in einem
Schutzbeh&dlter [B:L ist die Oberseite von Plexiglasring
und Schutzbehdlter mit Klebefolie [ 7 | geschiitzt, und wird
Pulver durch einen sehr weiten Trichter in den Plexiglas-

ring eingefiillt.
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2.1.4. Drehbarer Probenbehdlter fiir das Goniometer

Ein Probenbeh&lter, der zum Ausgleich von Texturen um

eine zur Probenebene senkrechte Achse gedreht werden

kann, wurde nach dem gleiéhen Prinzip entwickelt. Sinn-
gem&dB ist bei ihm die zylinderformige Berylliumfolie durch.
eine halbkugelformige ersetzt. Er kann ebenfalls in der
beschriebenen Doppeldeckelvorrichtung be- und entladen
werden. Aulerdem kann er auf eine Plankamera zur Prédzi-

siohsbestimmung von Gitterparametern aufgesetzt werden.

Hochtemperaturdiffraktometer

Ein Probenbehdlter der oben beschriebenen Art fiir ein Goniometer
1laBt sich nicht beheizen. Daher ist man filir Hochtemperaturuntersu-
chungen gezwungen, das Goniometer in eine Box einzubauen. Wir
wdhlten eine Anordnung mit einer Feinfokusrdhre, einem Monochro-
mator, der mit praktisch reiner CuKa1—Strahlung zu arbeiten ge-
stattet, einem Goniometer mit horizontaler Drehachse und einem
Hochtemperaturzusatz, in dem das Pulver der Probe auf ein in der
Drehachse des Goniometers befindliches Metallband-Heizelement
aufgebracht ist. Alle diese Teile sind innerhalb der Box unter-
gebracht; die Rohrenspannung wird durch eine spezielle Hoch-
spannungsdurchfilhrung in die Box eingefilhrt. Eine ausfiihrliche
Beschreibung dieser experimentellen Anordnung wird an anderer

Stelle gegeben werden.

An der Entwicklung der beschriebenen Vorrichtungen und Verfahren
waren die Herren H. BAX (1.2., 1.3.), Y. CORNAY (1.2., 2.1.3.,
2.17.4,, 2.2.), C. DUFOUR (2.1.3.), J. LEWIN (1.1.) und A. PICHON
(2.1.1., 2.1.2.) beteiligt. '
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