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Summary 

An investigation of the transfer of po!onium produced by a “‘Th source 
to a detector position using ethyl radicals is described. This transport is due to the 
formation of a volatile compound, probably diethylpolonium, which has not 
been previously reported. 

Zusammenfassung 

Beschrieben wxd der Transport von Polonium von einer ZZSTh-Quelle zu 
einer Messstelle unter Verwendung von iclthylradikalen. Dieser Tmnsport beruht 
auf der Bildung einer bisher nicht beschriebenen, fliichtigen Verbindung, 
wahrscheinlich dem Poloniumdiiithyl. 

Einleitung 

Aufgrund der Stellung des Poloniums im Periodensystem der Elemente 
kann man annehmen, dass es Dialkyl- und Diaryl-verbindungen bildet. Bisher 
sind nur wenige Arbeiten iiber Dialkylverbindungen bekannt, in denen eine 
gezielte [l,B],bzw. zuf?illige [3] PoloniumdimethylSynthese beschrieben wird. 

In anderem Zusammenhang sind Untersuchungen durchgefiihrt worden, 
die sich mit der Ablrennung von *‘*Pb, *‘?Bi und 2osTl von einer 2’8Th- oder 
2?4Ra-Quelle unter Verwendung von Methyl- oder Atbyl-radikalen beschstigen 
[4,5]. Beim radioaktiven Zerfall von ***Th bzw. 224Ra entsteben die sehr kurz- 
lebigen Poloniumisotope * 16Po und *‘PO (Fig. 1). In den aufgefiihrten Arbeiten 
[4,5] konnte bisher keine Aussage iiber das Verhalten des Polonium gemacht 
werden, da dessen auftreknde Isotope mit Hilfe eines ~empfindlichen GeLi- 
Detektors nicht identifiziert werden k&men (im Gegensatz zu den anderen ab- 
getrennten Nukliden). 



Esperimenteller Teil 

Aus diesem Grund wurde die Apparatur modifiiiert und ein ar-empfiidlicher 
HalbleitenZhler in das Gasphasentransportsystem eingebaut. Dieser Versuchsauf- 
bau ist in Fig. 2 skizziert. Das mit dem Triigergas Argon mitgefiihrte Bleitetra- 
%hyl wird an der Heizung 1 zersetzt, die enstehenden Athylradikale reagieren 
mit den Folgeprodukten des **?I% zu Alkylverbindungen, die aufgnrnd ihrer 
Leichtfhichtigkeit schnell weitertransportiert, an der Heizung 2 zersetzt und in 
der Heizfalle (Messingkammer) festgehahen werden. Die Messingkammer ist 
separat herausgezeichnet (Fig. 3). Der vakuumdicht eingesetzte cx-Detektor wurde 
gegen den tbermischen Stijreinfluss von der Heizung 2 geschiitzt, indem eine 
intensive Kiiblung an der Kamrner angebracht war. Die a-TeiIchen der sich in der 
Kammer niederschlagenden Nuklide werden wahrend des gesamten Versuchs 
registriert. Durch die angeschlossene leistungsstarke Pumpe (DIFF 1OOOL mit 
Vorpumpe D 12A der Fa. Leybold-Heraeus) wurde ein Druck von etwa 1 Torr 
aufrechterhalten. Dieser Druck ist notwendig, um die kurzlebigen Athylradikale 
van ibrem Entstehungsort bis zur ‘28Th4Juelle ohne grosse Verluste zu trans- 
portieren. 

Ergebnisse und Diskussion 

Ln Fig_ 4 sind zwei typische aSpektren aufgezeichnet, die unter verschiedenen 
Versuchsbedingungen erhalten wurden. W&rend das obere die Verh5.l tnisse 
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Fig. 3. Die Mesmgkammer. 

wiedersbt, die beim Einsatz von Athylradikalen erhalten werden, entsteht das 
untere bei Verwendung von reinem Argon und geschlossenem Hahn HZ. In 
beiden Spektren sind die typischen O-Peaks von “‘Rn, ?16Po und ““PO zu er- 
kennen. Das untere Spektrum ist charakteristisch fiir den Transport (in reinem 
Argon) von *“Rn dessen cr-aktive Folgeprodukte mitgemesselr werden. Der in- 
tensivste Peak lie& bei 6.285 MeV und ist dem “‘Rn zuzuordnen. Die anderen 
Peaks sind niedriger, darunter such derjenige, der dem ‘16Po zuzuordnen ist. 

Im oberen Spektrum liegen die Interzsit~tsverh5Jtnisse derselbpn Peaks 
anders. Der intensivste Peak liegt bei 6.777 MeV und ist dem 216Po zuzuordnen, 
warend die Intensit;it des Peaks von 220Rn niedriger ist. 

Fig. 4. arSpekl?en bei Transport nut Xthylradikakn (oberw Ted) und beti Transuort mt remem Argon 
(unterer Teil). 
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Dies bedeutet. dass im Versuch mit Kthylradikalen nicht nur ‘16Po regis- 
triert wurde, das Folgeprodukt des leichtflirchtigen, transportierten “‘Rn ist, 
sondem such direkt transportiertes Z’hP~. 

Zur chemischen Form, in der das Polonwm transportlert wlrd, 1st folgendes 
zu sagen. Theoretisch kann es elementar, als Poloniumdihydrid oder a.ls Polo- 
ruumdiiithyl transportiert werden. Elemenhres Polonium kann ausgeschlossen 
werden, da bei Fehlen von Xthylradkiden unter sonst glelchen Bedmgungen 
(Strijmungsgeschwindigkeit, Gaszusarnmensetzung, Temperatur an Heizung 2) 
nti derjenige Ant44 an z’6Po festgestell t wird, der aus dem ‘?‘Rn entstehen muss. 

Poloniumdihydrid (eine besonders leichtfliichtige Verbindung) sollte unter 
den gegebenen Versuchsbedingungen nicht dlrekt entstehen, da kein atomarer 
Wasserstoff vorliegt. Die vorgegebenen Temperaturen ergeben keine Zersetzung 
in atomare Bruchstiicke. Es sol1 jedoch such noch die Bildung von Poloniumdi- 
hytid aIs Folge der therm&hen Zersetzung von primgr gebtldetem Polonium- 
ddthyl diskutiert werden (GI. 1): 

Po(C~H~)~ a PoH:: +CH,=CH- (1) 

Dadurch kijnnte Poi-I: (unter Umst~nden such POH(CzHj)) zum transportierten 
Spezies werden. 

Dem widersprechen folgende Versuchsbedlngungen und Elgenschaften der 
Hydride und Alkylverbindungen: 

(I). Da die Reaktion der Athytradlkale mit dem Polonium und der Trans- 
port bei Raumtempentur erfolgen, ist die thermlsche Zersetzung einer Ver- 

. . . . 
bindung, die in Bezug auf ihre StabllItat zwischen W’ismuttriithyl und Athyi- 
astatid liegen muss, nicht zu erwarten. Wismuttri~thyl kann iiber 100°C unzer- 
setzt gehandhabt werden [6], wtihrend Athylastatid dem homologen Athyljodld 
sehr %nlich ist 171. 

(2). Sollte trotzdem eine Zersetzung eintreten, so ist eine solche nicht nach 
GI. I zu erwarten. Die darm formulierte Zersetzung fmdet ftir Athylverbindungen 
der Elemente Natrium, Beryllium, Magnesium und Alumlnlum (be1 lOO-200°C) 
statt [S]. Die thermische Zersetzung von Athylverbindungen der Elemente der 
Gruppen IIIB, IVB, VB, 1-A und IIA findet dagegen unter der Bildung von 
Radikalen und elementaren hletallen statt [6]. In dem angeftiten Beispiel 
sollte elementares Polonium entstehen, das nicht leichtfliichtig ist (Sdp. 962%): 

Po(C,H,)? - PO + 2C>Hj, (2) 

(3). Sollte die Zersetzung von Po(C:Hj)z unenvarteterweise dennoch nach 
Gl. 1 erfolgen, so tire zu erwarten, dass das entstehende PoH2 infolge seiner 
niedrigeren StabiliGt im Vergleich zu den Alkylverbindungen ebenfalls zersetzt 
wird und schwerflichtiges elementares Polonium entsteht. Dies ist aus den 
atomaren BiIdungsw&nen und aus den Bindungs- und Dissoziatlonsenergien (nicht 
alle Werte sind vergleichbar, da verschiedene Definitionen fiir diese Grijssen ver- 
wendet werden) der Hydride und Athylverbindungen der Elemente der 4. [9,10], 
5. und 6. Hauptgruppe [ 111 zu schliessen. 

Fiir Poloniumdigthyl als transportierte Spezies spricht die Fliichtigkeit, da 
der vorausgesagte Siedepunkt bei 162 ? 5°C hegt [12]. 

Interessant ist folgende Beobachtung: schaltet man die Heizung 2 in der 
Messkammer aus, so nimmt die registrierte Menge an “6Po deutlich zu. Dieser 
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TABELLE 1 

2’6P,~.\lPUL.SR.47EN BE, VESSUNCES AN VERSCHIEDENEX POSITIONEN 

VWSUCh /(Pa. 1) (imp.) 

(Nr.1 (‘=Tbquellen~~ahh) 

/(?OS. 2) (Imp.) 

(“8Thquellenfrm) 

1 1615 
la - 

2 5455 
2s - 

3 1-370 
3r - 

.l 1310 
-la - 

5 2’598 
51 - 

6 11-98 
6s - 

- 
83” 
- 

800 
- 

6-10 
- 

637 
- 

653 
- 

635 

Effekt kann auf zwei Arten erklZrirt werden: entweder die Polontumdifthylver- 
bindung wird bei niedrrgen Temperaturen in der metalllxhen hlesskammer 
kotalytuch zersetzt und das Polonium In gunstiger Cieometrie vor dem Detektor 
niedergeschlagen oder das Poloniumdi;ithyl wlrd unzersetzt am Detektor vor- 
beitransportiert und nur deshalb registriert, da aufgrund der Halbwertzelt des 
?IbPo von t,,? = 0.15 set und aufgrund der Verwetizeit des Gases in der hless- 
kammer optimale hlessbedingungen entstehen. Urn diesen Sachverhait zu testen, 
wurden in der Apparatur (Fig. 2) zwe! hlesskammern emgebaut (_4bstand: ~a. 

65 cm). in die abwechselnd der a-Detektor eingebaut werden konnte (in der 
Jeweiligen anderen Position wurde der a-Detektor durch einen Blindflansch er- 
setzt). So wurden in einer Relhe von Versuchen die Impulsraten an ?16Po fi.ir 
beide Positionen gemessen. Das Ergebnls ist, in Tabelle 1 zusammengefosst. 

Fiir je 6 der i2 Versuche kann man einen hlittelwert berechnen: Pos. 1: 
2391 imp. und ftir Pos. 2: 699 imp. Diese Werte miissen korrigiert werden, in- 
dem der aus “‘Rn entstehende “6Po-Antell subtrahiert wird. Dann ergeben 
sich folgende lmpulsraten fiir “‘PO. das direkt als Athylverbindung trans- 
portlert wurde: Pos. 1: 213-1 ? 250 imp. und Pos. 2: 553 + 150 imp. Wie 
gross ein Anteil an Poloniumditithyl ist, der in den hlesskammern katalytlsch 
zersetzt wird, kann nicht angegeben werden, da die Strtimungsgeschwindigkeit 
(ca. 5 m/set) und damit die Aufenthaltsdauer eines Volumenelements zwischen 
den beiden hlesskammern nicht genau genug bekannt ist, aber aus den oben- 
stehenden \Yerten geht hervor, dass der gr&ste Teil des ‘IePo ds unzersetztes 
Po(C?Hj)> durch die Messkarnmern hmdurchstrijmt und der Teil gemessen wird, 
der in der Registrationszone des Detektors zerfdlt. 
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