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Es wird eine Trennung y o n  242Cn1 und 'a41Am am Kationen- 
austauseher Dowex 50 W x 8 mittels a-Hydroxyisobutyratl6sungen 
besehrieben, wobei Sm und Pm zur 5iarkierung der Elutions- 
positionen yon Cm und Am zugesetzt werden. Die Elemente 
werden in der Folge S m - - C m - - P m ~ m  eluiert. 

Die Messung der ~.-Aktivitiiten mit I-Ialbleiterdetekt.oren wurde 
an Tropf- und Molekularplatingproben vorgenommen. 

Aus etwa 2 �9 10-6g 241Am, welches 400 Stdn. lang bestrahlt 
wurde, konnten etxva 4 .  10-9g 242Cm, entspreehend 99,50/o der 
beobaehteten Gesamtaktivitgt ,  gewonnen werden. 

The separation of 24eCm and 24lAin with a-hydroxyisobutyrie 
solutions on the ion exchange resin Dowex 50V~'x8 is described. 
Sm and Pm are used as indicators in order to mark the elution 
positions of Cm and Am. The elements are eluted in the order 
S m - - C m - - P m - - A m .  

Drop. and molecular pIating samples were prepared for 
measuring the ~-aetivities with semiconductor detectors. 

About 2 .  10 -a g 241Am yielded on activation for a period of 
400 hours 4- 10 -9 g -942Cm corresponding to 99,5o,'o of the observed 
total activity. 

E i n f i i h r u n g  

Zur Hers te l lung yon S tanda rdprgpa ra t en  fiir die ~-Spektroskopie 

sotl ten die dutch  die Bes t rahlung yon  241Am [24tAm (n, v)242Am~242Cm] 
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entstandenen 24zCm-Mengen abgetrenn~ werden. Mehrfachen Empfeh- 
lungen der Literatur l-s folgend, versuehten w-ir die ionenaustauseh- 
ehromatographisehe Trennung mit r 
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A b b .  1. : E l u t i o n s k u r v e  y o n  S m - - C m - - P m - - A m - - N d  m i t  0 .25m- (NH4)xHl_X-a - l - I ydroxy i sobu ty ra~ t ,  

Z u s a m m e n s e t z u n g  d e r  P r o b e :  2 , 1 0 - 6 g  A m  
4 �9 1 0  - 9  g C m  
4 - 10  - s  g Sra  
5 - 10 -1 g P m  

12 �9 10  -~  g X d  

D i e  ~- u n d  "pAk~ivit~i t  d e r  S e l t e n e r d m e t a l l e  w u r d e  w f i h r e n d  d e r  T r e n n u n g  g e m e s s e n ,  d ie  u -Mes -  
s u n g  t i e r  e i n z e l n e n  Y r a k ~ i o n e n  e r f o l g t e  n a c h  e n b s p r e c h e n d e r  A u f b e r e i t u n g  d e r  P r o b e n  
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Von einer Gradientenelution wurde aus sehon andernoI%s G dargelegten 
Griinden Abstand genommen; vielmehr wurde die wirksame Eluenskonzen- 
~ration 7 in wenigen diskreten Stufen erh6ht. 

Da die Trennfaktoren ftir Curium und Americium einerseits und jene 
fiir Samarium und Promethium andererseits ghnliehe ~Ver~e annehmen ~, 
wurden zungehst ftir die Trennung letztgenann~er Elemente die giins$igsten 
Elutionsbedingungen ermittel~. Diese waren dureh die Verwendung yon 
0,25 m - ( N H 4 ) x H l _ x - ~ - t I y d r o x y i s o b u t y r a t  mit x = 0,60 (5 ml); 0,65 (10ml) 
und 0,70 (10 ml) in den einzelnen Elntionsphasen gegeben. Aueh bei der 
eigentliehen Cm--Am-Trenmmg wurde dem System dieses Erdenpaar ab- 
siehtlieh zugesetzt. Auf diese Weise gelang es, an Hand der gemessenen 
~- und ~f-Ak~dvitgten die Elutionspositionen der Seltenerdmet, alle und da- 
mit aueh die der Aktiniden anfzufinden, Dieses Verfahren gesgattet, die 
apparativ aufwendigere~ ~-Messungen wghrend des Trennvorganges zu 
umgehen. 

Die an den abgetrennten Proben durehgefiihrten ~-Messungen ergaben, 
dab die in Frage stehenden Elemente tats~.ehlieh alternierend in der 
Folge S m - - C m - - P m  Am eluiert werden, woraus sich die Verwendung 
der Seltenerdme~Mle als Indikatoren ergibt. Uberdies ergaben oh ne 
Seltenerdzusatz durehgeftih~<e Versuehe, da[~ in diesem Fall die Trennung 
sehleehter verlief. 

Einen Eindruek yon der Qualit~t der Trennungen vermit~elt Abb. t, 
welehe eine ~cyi)ische Elu~ionskurve unter den vorgenanngen Konzen- 
trationsbedingungen wiedergibt. 

1. Experimenteller Teil 

1.t L 6 s u n g e n  

35 ,,al trfigerfreie ,~nerieiumnitratl6sm~g (Bezugsquelle: Radio-chemisches 
Zentrum Amersham), etwa 2. 10-6g 241Am3+ gquivalent, wurden in einer 
Quarzampulle eingedsmpft, Die Bestrahlung erfolgte in einer Eckposition des 
Igeuktors bei 3. 1013 n .  em-Z. see -1 (5 MW). Naeh einer Abklingzeit von 
200 Stdn. war das gebildete 24~Am nahezu volls~/indig in 242Cm zerfMlen. Um 
den EinfluB der Bestrahlungsdauer auf die Bildung yon SpMtprodukten fest- 
zustellen, wurde eine Versuehsreihe mig Bestrahlungszeiten zwisehen 4 und 
400 Stcb~. durehgeftihrt. Infolge der kleinen Am-Nenge konnten lediglieh bei 
den Proben, die 400 Stdn. tang bestrahtt win'den, 140Ba, t03tRu, ~5Zr und oly  
festgestellg werden, welehe jedoeh keinen Einflul] ~uf die ehromatographisehe 
Trermung hasten. 

153Sm wurde dureh die Bestrahlung yon Natur-Sm und x49, l~apm in glei- 
eher Weise aus Natur-Nd gewonnen. Von den Seltenerdionen Sm und Nd 

6 H.  Bildstein m~d H.  Auer-Welsbach, Mh. Chem. 97, 905 (1966). 
7 j .  ~Viikler, H.  Auer.Welsbach und E. Bauern/eir~d, Mh. Chem. 97, 287 

(1966). 
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wurden Stamml6sungen hergestellt, deren Gehalt komplexometriseh mit  
Nthylendiamintetraessigsfiure gegen Xylenolorange als Indikator  naeh Lyle 
und Rahman 8 bestimmt wurde. Von diesen StammlSsungen wurden 4 - 10-6 g 
Sm a+ und  12 . 10-6 g Nd3* gquivalente Anteile in einer Plastikkapsel einge- 
dampft und in einer Eekposition des Reaktors bei 1,5 �9 10 la n �9 em -2 �9 see -1 
(2,5 3IW)4 Stdn. bestrahlt. Diese Proben wurden etwa 18 Stdn. ausgek/ihlt, 
mn  eine vollstgndige Umwandlung yon Nd in Pm abzuwarten. 

Die vereinigten Lanthanid- und  Aetinidl6sungen, die etwa 4 �9 10 9 g Cm, 
2 .  10-6g Am, 4 .  10-6g Sm, 5.  10-17 g Pm und 12. 10-ag Nd enthielten, 
wurden an dei" Sgule sorbiert. 

Die Herstellm]g der entspreehenden e-Hydroxyisobutyrat- und Ammoniak- 
stamml6sungen sowie deren analytisehe Bestimmung wurden bereits mit- 
geteilt ~ . 

1 .2 .  A p p a r a t u r  u n d  A r b e i t s b e d i n g u a g e n  

Ftir alle Versuehe diente eine Glass/iule yon 5 mm Durehmesser und  
60 m m  FtillhShe, welehe mit  Dowex 50Wx8 (200--400 mesh, Ammonium- 
form) besehiekt war. Das obere Ende der S{iule war triehterfSrmig erweitert, 
um das Elutionsmittel  aufzunehmen. Das AusgangsmateriM wuI'de in Form 
yon Nitratl6sungen aufgegeben. Darauf wurde kurz mi~ Wasser naehgewasehen 
und  ansehliegend mit  Ammonium-c~-hydroxyisobugyratl6sungen der vor- 
genannten Zusammensetzung eluierg. Die lineare StrSmungsgesehwindigkeit 
betrug 0,2 em - rain -t. Alle Elutionen wurden bei Zimmertemperatur dureh- 
gefiihrt.. 

Die Registrierung yon ~- und ~'-Aktivitgten erfolgge mittels eines dureh- 
bohrten Plastikszintillationskristalles, dureh welehen das Eluat  hindureh- 
str6mte. Als i~r dienge ein Philips-Einkanal PW 4231 mit Ausdruekung 
der MeBresultate. 

Von jeder Trennung win'den sieben Fraktionen gesammelt. Jede Frakt ion 
wurde zusgtzlieh auf einem Interteehnique SA 10 Vielkanal hinsiehtlieh ihrer 
7-Aktivitgg iiberpriift, ansehliel3end bei 70 bis 100 ~ C eingedampft, bei 500 ~ C 
vergliiht, mit  0,5 ml 2M-I-INO3 aufgenommen und auf ihre e-Akgivitgt unter- 
sueht. 

2. ~ - S p e k t r o s k o p i e  

Fiir  die Vorberei tung der P roben  zum Zweeke der ~-Messung kamen  
zwei Methoden in  Betraeht ,  einerseits Molekularplat ing und  andererseits 
die Hers te l lung yon  Trop:~proben. Molekutarpla t ingproben besi izen eine 
gul3erst di inne u n d  homogene Probensehichte,  so dab eine nahezu vor- 
absorpt, ionsireie a-Spektroskopie u n d  damib sine vollstgndige Ausni i tzung 
des gu ten  AuflSsungsvermSgens yon  Halb le i te rde tektoren  gewghrleistet 
wird. Leider ist aber bei P la t ingabsche idungen  mi t  e inem t~ehler yon  10 bis 
15% zu reehnen.  Tropfproben zeiehnen sieh du tch  bessm'e l~eproduzier- 
barkei t  aus und  eignen sieh daher fiir die Aufstel lung einer ~-Aktivitgts-  
kurve  besser. Allerdings ist die Probe~sehiehte yon  Tropfproben nieht  

8 S .  J. Lyle und Md. M. Rahrnan, Talanta [London] 10, 1177 (1963). 
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so dtinn, so da, B infolge der Selbstabsorption der Proben mit einer Ver- 
breiterung der Linien im ~-Spektrnm in Riehtung zu niedrigen Energien 
gereehnet werden mu8. Daher war es notwendig, bei Proben, die 241Am 
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Abb. 2. a-Spektren yon Am--Cm-Proben (Frakt. 2) 

und 242Cm in vergleichbaren Gewichtsmengen (Aktivitgtsverhgltnis 
ca. 1 : 1000) enthielten, neben den Tropfproben auch Platingproben fiir die 
Beurteilung der Curium Amerioium-Trennung heranzuziehen. 

Die ~-spektroskopische Identifizierung yon Am nnd Cm erfolgte mit- 
tels Halbleiterdetektoren (surface barrier detector, ORTEC SBBJ 025) 
mit eiaem AuflSsungsvermSgen yon 20 KeV. Als Elektronik valrde ein 
ORTE0 101--201 low noise amplifier system in Verbindung mit einem 

Monatshefte ffir Chemie, Bd, 98/1 5. 
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I n t e ~ e e h n i q u e  S A 4 0  Impulsh6hmlanalys~tor  verwendet .  U m  einer- 

seits die grol3e Probenanzah l  bequem handhaben  zu kSnnen und anderer- 

seits Standardi0roben unter  identisehml Bedingungen messen zu k6nnen,  

wurde ein Vakuumk~mmerprobenwechs le r  gebaut ,  der eine vol lauto-  

mat ische  Spektroskopie  yon  12 Proben  ges ta t te t .  Die Auswer tung  der 

~-Spektren erfolgte naeh  Schneider und  Miinzelg. 
Abb. 2 zeigt den Vergleieh d e r  ~-Spektren einer C m - - A m - P r o b e  

(Frak t ion2) ,  welehe mit te ls  Trolofioroben (Kurve  A) beziehungsweise 

TabelIe 1. ~ . - s p e k t r o s k o p i s e h e s  E r g e b n i s  e i n e r  C m - - A m - T r e n n u n g  
(Bei 400atdg. Bestrahlung entstehen aus 2 �9 10 a g 241Am insgesamt 4 �9 10 9 g 

u4~2Cm) 

Elutions- a-Ak~ivitgten bet. Mengen Fraktion volumen (ml) (rel. Imp./Min.) (Gramm) 

A m  CYl-i 
t 3,8 129 130 
2 4~,8 0 23 147 
3 5,8 0 36 299 
4 7,t 2245 26 098 
5 9,6 2269 8 621 
6 15,4 234, 616 
7 25,0 32 382 

A m  
*0,05 10 -6 

**4 10 _9 
**9 10 -9 

0,91 10 -6 
0,93 10 -6 
0,1 10 -6 
0,0t 10-~ 

Cm 
5 10 -lu 
1 10 -9 
1,5 10 -9 
1 10 -9 
0,4 10 -9 
0,03 10 -9 
0,02 10 

* I)er relativ hohe 2~Am-Anteit der 1. Fraktian win.de bei allen Trennungen beobaehtet und 
k6nnte atH andere Oxidation~stufen des Am zuriiekgeffihr~ werden. 

** In :Fraktion 2 und 3 konnte mittels Tropfproben -~4~Am night mehr naehgewiesen werden, 
die in der Tab. verzeiehneten Grammwerte warden Platingproben entnommen. 

Molekularp la t ingproben (Kurve  B) erhal ten  wurden.  I n  Tab. 1 sind die Er-  

gebnisse der e-Spektroskopie  yon sieben Fral~tionen einer C m - - A m -  

Trenmmg,  ude sie z. B. naeh einer 400stdg. Bes t rah lung yon  etwa 2 �9 10 .6 g 

Z41Am erhal ten  wurden,  zusammengestel l t .  I n  Probe 2 und 3 koml te  

mit te ls  Tropfproben kein Am mehr  festgestel l t  werden;  diese Proben  

m u g t e n  daher  naeh der Methode des Molekularplat ings untersueht  werden. 

2 .1 .  H e r s t e l l u n g  y o n  T r o p f p r o b e n  

Es wurden rostfreie St~hlplgttehen (28 mm Durchmesser) aui' einer Seite 
mit  einer L6sung yon , ,Ludox" (Silikagel der Type SlY[ von Du Pont), welches 
1 : 1000 mit  50proz. Alkohol verdtinnt war, bespriiht und getroeknet. Auf 
diesen diinnen Fi lm wurden je 50 ~1 der Probel6sung aufgebraeht und ein- 
dunsten gelassen. Soleherart hergestellte Tropfproben eignen sieh fiir die 
~-Spektroskopie wegen der gleiehmggigen Vert6ilung der L6sung auf dem 
Stahlplgttehen besser als Proben, welehe nur dutch normales Auftropfen und 
Eindumsten hergestellt werden. 

Th. Schneider und H. Mi~nzel, Atompraxis 7 (11), 1 (1961). 
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2 .2 .  I - I e r s t e l l u ~ g  yon P l a t i n g p r o b e a  

Ffir das Molekularplating yon Cm--Am-LSsungen w~rde die fur ~agPu 
ausgea, rbeitete Methode ~~ herangezogen. Als Elek~rolysiergef~g diente ein 
Polypropylenzylinder  (Durehmesser 18,5 ram; I-IShe 70ram),  dessen Boden 
Ms Messingbloek ausgebildet w~r. Der Pr~paratgr/~ger war ein Ms Kathode  
gesehMt.etes rosvfreies S~ahlpl~ttehen (Durehmesser 18,5ram). Als Anode 
dienge ein Platinriihrer.  Der Elekt.roly~ besgand aus 5 ml Isopropylalkohol und 
20 ~1 salpetersaurer Am--Cm-LSsung ; s i e  wurde 30 Min. lang bei 600 V und 
I0 mA elektrolysiert.  

Wi r  danken  H e r r n  H, Manhartsberger ffir seine wer tvol le  Hi]fe 
bei der  Durehf / ih rung  der  Expe r imen te .  

lo N.  Geto]/und H. Bildste#~, Nucl. Instr .  a.nd ~Ie~h. 36, 173 (1965). 


