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Mitte i lungen aus dem Institut f l it  Radium-  
forsehung.  

X. 

Zur Frage nach der Existcnz tines aktiven Elementcs zwischen 
[lean und [Iean X 

VOR 

H. Sirk. 

(Vorge leg t  in der S i t zung  a m  30. N o v e m b e r  1911.) 

Im Jahre 1909 erschien eine Arbeit yon J. D a n n e  1 unter  

dem Titel :  ,,Sur un  nouveau  produit  radioactiv de la serie de 

l ' u ran ium, .  Der Verfasser  gab an, einen neuen radioakt iven 

Stoff, das Radiouran, gefunden zu haben, das sich aus  Uran 

bildet und in U r a n X  verwandelt .  D a n n e  schied diese Sub- 

s tanz ab, indem er aus  einer Uranylni t ra t l6sung dutch Ba S Q -  

F/illung nach dem bekannten  Verfahren Uran X ausschied.  

Das gef/illte Sulfat wurde  mit Soda aufgeschlossen und die 

Schmelze dann in verdfinnter HC1 gel6st. Aus dieser L6sLmg 

fS.llte er Hydroxyde ,  die er in Nitrate verwandelte,  um dann 

nach demAce tonve r f ah ren  yon S c h l u n d t  und M o o r e  das 

Uran X von Uran zu trennen, wobei  Uran X unl6slich zuriick- 

blieb, w~hrend  Uran dutch nachtr/igliches W a s c h e n  mit Aceton 

aus den Nitraten, die nun vereinigt  worden  waren,  vollstiindig 

entfernt wurde. Diese wurden  nun in W a s s e r  gelSst, zur  

T rockne  eingedampft ,  geglfiht und mit angesS.uertem W a s s e r  

au fgenommen;  dabei blieb Uran X grSt3tenteils zuriick, wg.hrend 
eine schwach  aktive Subs tanz  in Lgs ung  ging, deren Aktivit~it 

mit  der Zeit stieg. Diese wurde  nach dem Trocknen  bei I50  ~ 
mit w a r m e m  W a s s e r  aufgenommen,  wobei  ein Tell  unlSslich 

1 Le Radium, Bd. V[, Jahrg.  1909, p. 42. 
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zurfickblieb, w//hrend ein anderer  in LOsung ging. Diese LSsung 

wurde mit frisch gef/illtem Ferr ihydroxyd geschi_ittelt und nach 
Abfiltrieren desselben eingedampft. Der unl6sliche Anteil sowie 

das Fer r ihydroxyd zeigten eine durch Uran X bewirkte, mit 

der Zeit fallende Aktivit//t, wghrend der Abdampfriickstand eine 
schwache Aktivit/it zeigte, die binnen 44 Tagen auf das 2"4-  

fache stieg. Diesen Anstieg der Aktivit/it schrr nun D a n n e  

der Bildung yon Uran X aus dem selbst nicht strahlenden 
Radiouran zu. 

Mit unseren heute geltenden Ansichten fiber die radio- 

aktiven Vorg/inge scheint die Exis tenz  eines derartigen Zwi- 
schenproduktes  zwischen Uran und Uran X nicht ohne weiteres 

vereinbar, denn nach den Messungen yon D a n n e  berechnet  

sich f/.'tr Radiouran eine gr6f3ere Halbierungskonstante  wie fClr 
UranX.  Da nun das Radiouran nach D a n n e  bei der BaSO 4- 

Fitllung gleichzeitig mit Uran X niedergeschlagen wird, so 
mtil3te man nach unseren gegenw/trt igen Ansichten annehmen, 

da6 die Geschwindigkei t  des Zerfalles yon U r a n X  durch die 

Halbierungskonstm~_te des Radiourans angegeben  wird. Es 
mCll3te also Uran X scheinbar  eine gr6f3ere Halbierungskon-  
stante zeigen als 22 Tage,  wie sie an nach verschiedenen 
Methoden dargestell tem Materiale beobachtet  wurde. 

Ich ftit~rte nun die Fraktionierung, eines Uranylsalzes 
dttrch, in der Absicht, wom6glich eine grSl3ere Menge Radio- 
uran herzustellen. 

Mefimethoden. 

Die Messung der Aktivit~.t der abgeschiedenen Subs tanzen  
erfolgte in einem Exner ' schen Elektroskop mit Spiegetskala. 

Die zu untersuchende  Substanz befand sich in dfinner Schichte 
vertetlt, am Boden eines Porzellansch/i lchens von 6 cm Durch- 
messer,  das aul3en mit Stanniol belegt worden war. Es wurde 
aut das T ischchen  des Elektroskopes gestellt, auf dessert Tel ler  
bei der Messung ein Blechtopf gesetzt  wurde. Gemessen wurde  
die Zeit (in Minuten), die zur Ent ladung des Elektroskopes 
tiber ein bestimmtes Intervall notwendig war. t)as Resultat 
wurde wegen der durch besondere  Versuche ermittelten natfir- 
lichen Zers t reuung korrigiert. Der reziproke Wert  der so 
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erhaltenen Zeit bildet das MaB der Aktivit/it der so erhaltenen 

Substanz .  

Versuche. 

Verwendet  wurden  137~g Uranylnitrat,  mi't welchem zwei 

Jahre vorher  eine Ba SO4-F~.Ilung v o r g e n o m m e n  worden  war.  

Dadurch war  die Gew/ihr gegeben,  dal3 e twa yon der Fabrika- 

tion her verschlepptes  Radium und Aktinium entfernt wovden 

war. Andrersei ts  hatte sich innerhalb dieser zwei Jahre  das 

radioakt ive Gleichgewicht  zwischen Uran und Uran X prakt isch 

wieder  hergestellt ,  w/ihrend eventuell aus dem Ural~ nach- 

gebildetes Radium sicherlich noch keinen i rgendwie merkbaren  

Betrag erreicht hatte. Aus der mit /.iberschtissiger H~SO 4 ver- 

se tz ten w/isserigen LOsung des Uranylni t ra tes  wurde  dutch 

dreimaliges sukzess ives  HinzufCigen yon Ba C12-L6sung in der 

\V~irme Ba SO~ gefgdlt und mit w a r m e m  W a s s e r  so lange ge- 

waschen,  bis e ingedampfte  Proben des W a s c h w a s s e r s  sich als 

inaktiv erwiesen. Das Ba SO 4 wurde  mit f iberschi]ssiger Soda 

geschmolzen  und die Schmelze  mit HCI behandelt .  Die so ent- 

s tandene LiSsung bezeichne ich als L6sung  I. In ihr hatte sich, 

wie zu erwarten,  neuerdings  [~aSO 4 abgeschieden,  das ab- 

filtriert wurde.  Dieses enthielt radioaktive Subs tanzen  ein- 

geschlossen.  D a n n e untersuchte  das so abgeschiedene  BaSO 4 

nicht weiter.  Ich habe es aber, damit mir keine der aus dem 

Uranylsa lz  abgeschiedenen aktiven Subs t anzen  entgehe,  dutch 

eine neuerl iche Sodaschmelze  und Behandeln mit verdtinnter  

HC1 aufgeschlossen,  wobei  wieder  Bar iumsulfa t  abgeschieden  

wurde. Die davon abfiltrierte L/3stmg nenne ich L6sung  II. Die 

im folgenden beschr iebenen Reakt ionen wurden,  wenn nichts 

weiter  erw/ihnt, in gleicher Weise  mit L/3sung I und LiSsung I[ 

durchgefflhrt.  In de~" Absicht, die Frakt ionierung miSglichst 

weit  zu treiben, g ing ich darauf  aus, in beiden L6sungen  das 

spurenweise  vorhandene  Eisen und Uran zu trennen. Es wurde  
zun/ichst nach Abstumpfen der S/iure mit NH a /]bersch/Jssiges 

Ammonca rbona t  zugese tz t ;  da jedoch keine Fg.llung eintrat, so 

wurde  nachtr/i.glich eine Spur  Ferrichlorid zugefftgt. Die so in 

L6sung I gef/illte Subs tanz  nenne ich A, die in L6sung  II 
abgesch iedene  B. Die yon A und B abfiltrierten LOsungen 
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wurden mit tibersch/.issiger HC1 bis zum Aufh6ren der CO e- 
Entwicklung erw/irmt, mit 0berschiissiger KOH versetzt,  wobei 

sich kleine Mengen brS.unlichen Niederschlages abschieden. 

Die so aus LSsung I abgeschiedene Substanz nenne ich C, die 

aus LSsung II abgeschiedene D. 

Weitere Behandlung der Substanzen A, B, C. 

Die Substanzen wurden mit HNO a in Nitrate tibergeftihrt 
und dann nach dem Acetonverfahren yon S c h l u n d t  und 
M o o r e  weiterbehandelt .  Sie wurden feucht mit Aceton tiber- 

gossen und l~ingere Zeit unter  Hinzuft igen yon frisch gef/illtem 
Fer r ihydroxyd  erwiirmt und hierauf filtriert. Die Niederschl/ige 

wurden  so lange mit Aeeton gewaschen,  bis eingedampfte 
Proben der Waschflflssigkeit  keine Radioaktivit/it mehr  er- 
kennen liel3en. Die AcetonlSsungen wurden eingedampft und 

ergaben die Subs tanzen A 1, B 1, C 1. 
Die drei in Aceton unlSslichen Substanzen,  die bei der 

Behandlung der Subs tanzen A, B, C zurtickblieben, wurden  
genau nach den Angaben yon D a n n e  weiter fraktioniert. Die 
so aus jeder  einzelnen abgesehiedenen je vier Substanzen 

zeigten sieh gleich nach der Ausscheidung inaktiv. Bei einer 
84 Tage  spS.ter wiederholten LSsung waren sie inaktiv ge- 

blieben. Naeh D a n n e ' s  Angaben mtit3te bei jener  Fraktion, 

welche die naeh Trocknen  bei 150 ~ in Wasser  15slichen, dutch 
aufgesehlemmtes Fer r ihydroxyd  nicht fS.11baren Anteile enthNt, 
eine mit der Zeit steigende Aktivitg.t zu bemerken sein. Die in 

Aceton 15slichen Substanzen A 1, B 1 und C1 zeigten sich 
aktiv. Ihre Aktivitfi.t wurde gleich nach erfolgter Abscheidung 
und 84 Tage  spiiter gemessen und war  

bei A 1: anf~_nglieh 3"0, nach 84 T agen  0 ' 3 4 ,  en tsprechend einer Halbierungs-  

kons tan te  ~ 29 Tage ;  

bei B 1 : anf~inglieh 1 '9,  naeh  84 Tagen 0"21,  en tsprechend einer Halbierungs-  

kons tan te  ~--- 29 Tage ; 

bei C 1 : anf&nglieh 1 "9, nach 84 Tagen  0" 39, en tsprechend einer Halbierungs-  

kons tan te  ~ 32 Tage;  

diese Abnahme der Aktivitg.t wtirde einem Uran X entsprechen,  
das mit Uran verunreinigt  ist. Es  erscheint auffallend, daft 
bier im Gegensatz  zu den gewShntichen Angaben das Uran X 
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sich in Aceton gel6st hat, wie ich vermute,  wegen zu 'gro l ]er  

Feuchtigkeit  der verwendeten  Substanz und des zugesetz ten 

Ferr ihydroxyds .  Um dies aufzuklS.ren und eine m6glichst weit- 
gehende Frakt ionierung zu erzielen, wurden die Substanzen 
A 1, B 1, C 1 nochmals  nach dem Acetonverfahren wie frfiher 

die Subs tanzen A, B, C behandelt  und auch weiter alle Tren-  
nungen,  wie D a n n e  angibt, wieder durchgeftihrt.  Durch die so 

wei tgehende Frakt ionierung wurde die Aktivit/it so verteilt, 

dab in den einzelnen Frakt ionen nur mehr /tul]erst schwache,  
nicht mehr sicher mel]bare Aktivit/iten vorhanden waren. So 

zeigten sich bei Frakt ionierung der Substanz A 1 und B 1 
Spuren yon Aktivitg.ten, die mit der Zeit abnahmen in jenen 

in Aceton unI6slichen Anteilen, die in verdtinnter HCI nach 

dem Gl/.ihen 1/Sslich, in Wasser  abet unl6slich waren. Bei 
Yraktionierung der Substanz C 1 war die Aktivit/Lt zum Tei l ,  

in dem in Aceton i6slichen Anteile wiederzufinden und zeigte 
dort eine innerhalb 22 Tagen  anscheinend unver~nderte St/irke. 

Die hier gemessene  Aktivit~t dtirfte durch die e-Strahlung des 

hier abgeschiedenen Urans zustande gekommen sein, wobei, 
da die Substanz in sehr dfinner Schicht  verteilt war, die Nach- 
bildung des ~-strahlenden Uran X keine merkliche W i r k u n g  

zeigen kann wegen der relativ schwachen ionisierenden Wir- 

kung der ~-Strahlen. Bei keiner der durch Frakt ionierung yon 
A 1, B 1, C 1 erhaltenen je vier Substanzen konnte ein Ansteigen 

der Aktivit~it w/ihrend 22 Tagen  konstatiert  werden. 

Substanz D, L6sung I und II. 

Die kleine Menge von Substanz D zeigte nut  eine geringe 
AktivitS.t, weshalb von einer Frakt ionierung abgesehen werden 

muf3te. Die Aktivit/it sank im Verlauf yon 90 Tag en  auf un- 
gef/ihr ein Zehntel  ihres Anfangswertes,  was einer Halbierungs- 

konstanten yon 27 Tagen  entsprechen wtirde. 
Schliel]lich wurden  noch Proben von LOsung I und 

LSsung II, nachdem aus ihnen die angeffihrten F/illungen vor- 
genommen worden waren, eingedampft und ihre Aktivit/it ge- 

prtift. Sie erwiesen sich als inaktiv. 
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N~.chdem also bei den geschi lder ten Versuchen  trotz weit- 

gehender  Frakt ionierung kein Produkt  erhalten werden  konnte,  

dessen Aktivit/it mit der Zeit anstieg, ist die Ve rmutung  nicht 

yon der Hand  zu weisen,  daft bei den e ingangs  geschilderten 

Versuchen  yon D a n n e  zuf/i.llige St/Srungen vorlagen,  indem 

e twa in jenen Fraktionen,  bei denen ein Ansteigen der Aktivitiit 

beobach te t  wurde,  von Uran X wei tgehend befreites Uran  ver- 

schleppt wurde.  MSglicherweise k6nnten auch die bekannten  

Diffusionserscheinungen,  die bei U r a n X  gefunden wurden,  

eine Rolle spielen. 1 

M. Curie, Traitd de Radioactivit6, II, p. 296. 


