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Mitteilungen aus dem Institut flir Radium-
forschung.
X.
Lur Frage nach der Existenz eines aktiven Elementes zwischen
Uran und Uran X

von

H. Sirk.

(Vorgelegt in der Sitzung am 30. November 1911.)

Im Jahre 1909 erschien eine Arbeit von J. Danne?! unter
dem Titel: »Sur un nouveau produit radiocactiv de la serie de
I'uranium<«. Der Verfasser gab an, einen neuen radioaktiven
Stoff, das Radiouran, gefunden zu haben, das sich aus Uran
bildet und in Uran X verwandelt. Danne schied diese Sub-
stanz ab, indem er aus einer Uranylnitratlésung durch Ba SO,-
Fillung nach dem bekannten Verfahren Uran X ausschied.
Das gefillte Sulfat wurde mit Soda aufgeschlossen und die
Schmelze dann in verdiinnter HC! geldst. Aus dieser Lésung
fallte er Hydroxyde, die er in Nitrate verwandelte, um dann
nach dem Acetonverfahren von Schlundt und Moore das
Uran X von Uran zu trennen, wobei Uran X unléslich zuriick-
blieb, wéhrend Uran durch nachtréigliches Waschen mit Aceton
aus den Nitraten, die nun vereinigt worden waren, vollstindig
entfernt wurde. Diese wurden nun in Wasser geldst, zur
Trockne eingedampft, gegliiht und mit angesduertem Wasser
aufgenommen; dabei blieb Uran X grofitenteils zuriick, wahrend
eine schwach aktive Substanz in Losung ging, deren Aktivitit
mit der Zeit stieg. Diese wurde nach dem Trocknen bei 150°
mit warmem Wasser aufgenommen, wobei ein Teil unldslich

1 Le Radium, Bd. VI, Jahrg. 1909, p. 42.
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zurlickblieb, wahrend ein anderer in Losung ging. Diese Losung
wurde mit frisch gefdlltem Ferrihydroxyd geschiittelt und nach
Abfiltrieren desselben eingedampfi. Der unlosliche Anteil sowie
das Ferrihydroxyd zeigten eine durch Uran X bewirkte, mit
der Zeit fallende Aktivitdt, wihrend der Abdampfriickstand eine
schwache Aktivitdt zeigte, die binnen 44 Tagen auf das 2-4-
fache stieg. Diesen Anstieg der Aktivitdt schrgibt nun Danne
der Bildung von Uran X aus dem selbst nicht strahlenden
Radiouran zu.

Mit unseren heute gelienden Ansichten f{iber die radio-
aktiven Vorginge scheint die Existenz eines derartigen Zwi-
schenproduktes zwischen Uran und Uran X nicht ohne weiteres
vereinbar, denn nach den Messungen von Danne berechnet
sich fiir Radiouran eine grofere Halbierungskonstante wie fiir
Uran X. Da nun das Radiouran nach Danne bei der BaSO,-
Fiallung gleichzeitig mit Uran X niedergeschlagen wird, so
miifite man nach unseren gegenwirtigen Ansichten annehmen,
da die Geschwindigkeit des Zerfalles von Uran X durch die
Halbierungskonstante des Radiourans angegeben wird. Es
miifite also Uran X scheinbar eine grofiere Halbierungskon-
stante zeigen als 22 Tage, wie sie an nach verschiedenen
Methoden dargestelitem Materiale beobachtet wurde.

Ich fihrte nun die Fraktionierung eines Uranylsalzes
durch, in der Absicht, womdglich eine grofiere Menge Radio-
uran herzustellen.

MeBmethoden.

Die Messung der Aktivitat der abgeschiedenen Substanzen
erfolgte in einem Exner'schen Elektroskop mit Spiegelskala.
Die zu untersuchende Substanz befand sich in diinner Schichte
verteilt, am Boden eines Porzellanschilchens von 6 cm Durch-
messer, das aullen mit Stanniol belegt worden war. Es wurde
auf das Tischchen des Elektroskopes gestellt, auf dessen Teller
bei der Messung ein Blechtopf gesetzt wurde. Gemessen wurde
die Zeit (in Minuten), die zur Entladung des Elektroskopes
liber ein bestimmtes Intervall notwendig war. Das Resultat
wurde wegen der durch besondere Versuche ermittelten natiir-
lichen Zerstreuung Kkorrigiert. Der reziproke Wert der so
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erhaltenen Zeit bildet das Mafl der Aktivitat der so erhaltenen
Substanz.

Versuche.

Verwendet wurden 137 g Uranylnitrat, mit welchem zwei
Jahre vorher eine Ba 50,-Fallung vorgenommen worden war.
Dadurch war die Gewahr gegeben, dafi etwa von der Fabrika-
tion her verschlepptes Radium und Aktinium entfernt worden
war. Andrerseits hatte sich innerhalb dieser zwei Jahre das
radioaktive Gleichgewicht zwischen Uran und Uran X praktisch
wieder hergestellt, wihrend eventuell aus dem Uran nach-
gebildetes Radium sicherlich noch keinen irgendwie merkbaren
Betrag erreicht hatte. Aus der mit {iberschiissiger H,SO, ver-
setzten wisserigen Losung des Uranyinitrates wurde durch
dreimaliges sukzessives Hinzufigen von Ba Cl,-Losung in der
Wairme Ba SO, gefillt und mit warmem Wasser so lange ge-
waschen, bis eingedampfte Proben des Waschwassers sich als
inaktiv erwiesen. Das Ba SO, wurde mit Uberschiissiger Soda
geschmolzen und die Schmelze mit HCl behandelt. Die so ent-
standene LOsung bezeichne ich als Losung I. In ihr hatte sich,
wie zu erwarten, neuerdings Ba SO, abgeschieden, das ab-
filtriert wurde. Dieses enthielt radioaktive Substanzen ein-
geschlossen. Danne untersuchte das so abgeschiedene BaSO,
nicht weiter. Ich habe es aber, damit mir keine der aus dem
Uranylsalz abgeschiedenen aktiven Substanzen entgehe, durch
eine neuerliche Sodaschmelze und Behandeln mit verdiinnter
HCl aufgeschlossen, wobei wieder Bariumsulfat abgeschieden
wurde. Die davon abfiltrierte Lésung nenne ich Losung II. Die
im folgenden beschriebenen Reaktionen wurden, wenn nichts
weiter erwidhnt, in gleicher Weise mit Losung I und Losung [I
durchgefiihrt. In der Absicht, die Fraktionierung moglichst
weit zu treiben, ging ich darauf aus, in beiden Losungen das
spurenweise vorhandene Eisen und Uran zu trennen. Es wurde
zundchst nach Abstumpfen der Sdure mit NH, tiberschiissiges
Ammoncarbonat zugesetzt; da jedoch keine Fillung eintrat, so
wurde nachtrdglich eine Spur Ferrichlorid zugefiigt. Die so in
Losung I geféllte Substanz nenne ich 4, die in Ldsung II
abgeschiedene B. Die von A4 und B abfiltrierten Ldsungen
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wurden mit Uberschiissiger HCl bis zum Aufhéren der CO,-
Entwicklung erwidrmt, mit {iberschiissiger KOH versetzt, wobei
sich kleine Mengen brdunlichen Niederschlages abschieden.
Die so aus Losung I abgeschiedene Substanz nenne ich (, die
aus Losung II abgeschiedene D.

Weitere Behandlung der Substanzen 4, B, C.

Die Substanzen wurden mit HNO, in Nitrate ibergefiihrt
und dann nach dem Acetonverfahren von Schlundt und
Moore weiterbehandelt. Sie wurden feucht mit Aceton Uber-
gossen und langere Zeit unter Hinzufligen von frisch gefalitem
Ferrihydroxyd erwédrmt und hierauf filtriert. Die Niederschldge
wurden so lange mit Aceton gewaschen, bis eingedampfte
Proben der Waschflissigkeit keine Radioaktivitit mehr er-
kennen lieflen. Die Acetonlésungen wurden eingedampft und
ergaben die Substanzen A1, B1, C1.

Die drei in Aceton unléslichen Substanzen, die bei der
Behandlung der Substanzen A, B, C zurlickblieben, wurden
genau nach den Angaben von Danne weiter fraktioniert. Die
so aus jeder einzelnen abgeschiedenen je vier Substanzen
zeigten sich gleich nach der Ausscheidung inaktiv. Bei einer
84 Tage spéter wiederholten Lésung waren sie inaktiv ge-
blieben. Nach Danne’s Angaben mifite bei jener Fraktion,
welche die nach Trocknen bei 150° in Wasser 19slichen, durch
aufgeschlemmtes Ferrihydroxyd nicht féllbaren Anteile enthdlt,
eine mit der Zeit steigende Aktivitdt zu bemerken sein. Die in
Aceton 18slichen Substanzen A1, Bl und C1 zeigten sich
aktiv. Ihre Aktivitdit wurde gleich nach erfolgter Abscheidung
und 84 Tage spater gemessen und war

bei 4 |: anfidnglich 3-0, nach 84 Tagen 034, entsprechend einer Halbierungs-
konstante = 29 Tage;

bei B 1: anfdnglich 1'9, nach 84 Tagen 021, entsprechend einer Halbierungs-
konstante = 29 Tage;

bei C 1: anfénglich 1+9, nach 84 Tagen 0'39, entsprechend einer Halbierungs-
konstante = 32 Tage;

diese Abnahme der Aktivitdat wiirde einem Uran X entsprechen,
das mit Uran verunreinigt ist. Es erscheint auffallend, da8
hier im Gegensatz zu den gewoOhnlichen Angaben das Uran X
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sich in Aceton geldst hat, wie ich vermute, wegen zu*grofier
Feuchtigkeit der verwendeten Substanz und des zugesetzten
Ferrihydroxyds. Um dies aufzukldren und eine moglichst weit-
gehende Fraktionierung zu erzielen, wurden die Substanzen
A1, B1, C1 nochmals nach dem Acetonverfahren wie frither
die Substanzen A, B, C behandelt und auch weiter alle Tren-
nungen, wie Danne angibt, wieder durchgefiihrt. Durch die sc
weitgehende Fraktionierung wurde die Aktivitdt so verteilt,
dafl in den einzelnen Fraktionen nur mehr duflerst schwache,
nicht mehr sicher mefibare Aktivitaten vorhanden waren. So
zeigten sich bei Fraktionierung der Substanz A1 und Bl
Spuren von Aktivitdten, die mit der Zeit abnahmen in jenen
in Aceton unldslichen Anteilen, die in verdiinnter HCI nach
dem Glihen 16slich, in Wasser aber unlgslich waren. Bei
Fraktionierung der Substanz C ! war die Aktivitdt zum Teil.
in dem in Aceton l6slichen Anteile wiederzufinden und zeigte
dort eine innerhalb 22 Tagen anscheinend unverdnderte Starke.
Die hier gemessene Aktivitdt dirfte durch die a-Strahlung des
hier abgeschiedenen Urans zustande gekommen sein, wobei,
da die Substanz in sehr dinner Schicht verteilt war, die Nach-
bildung des pB-strahlenden Uran X keine merkliche Wirkung
zeigen kann wegen der relativ schwachen ionisierenden Wir-
kung der B-Strahlen. Bei keiner der durch Fraktionierung von
Al,B1, C1 erhaltenen je vier Substanzen konnte ein Ansteigen
der Aktivitat wahrend 22 Tagen konstatiert werden.

Substanz D, Losung I und IL

Die kleine Menge von Substanz D zeigte nur eine geringe
Aktivitit, weshalb von einer Fraktionierung abgesehen werden
mufite. Die Aktivitdt sank im Verlauf von 90 Tagen auf un-
gefidhr ein Zehntel ihres Anfangswertes, was einer Halbierungs-
konstanten von 27 Tagen entsprechen wiirde.

Schliefflich wurden noch Proben von Losung I und
Lésung II, nachdem aus ihnen die angefiihrten Fallungen vor-
genommen worden waren, eingedampft und ihre Aktivitit ge-
prift. Sie erwiesen sich als inaktiv.
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N4achdem also bei den geschilderten Versuchen trotz weit-
gehender Fraktionierung kein Produkt erhalten werden konnte,
dessen Aktivitdt mit der Zeit anstieg, ist die Vermutung nicht
von der Hand zu weisen, dafl bei den eingangs geschilderten
Versuchen von Danne zuféllige Stdrungen vorlagen, indem
etwa in jenen Fraktionen, bei denen ein Ansteigen der Aktivitat
beobachtet wurde, von Uran X weitgehend befreites Uran ver-
schleppt wurde. Moglicherweise kdnnten auch die bekannten
Diffusionserscheinungen, die bei Uran X gefunden wurden,
eine Rolle spielen. !

I M. Curie, Traité de Radioactivité, Tl, p. 296.



