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Separation o] t~adionuclides by High Voltage Electrophoresis, I l l :  
Electrophoresis with Elution o] Carrier IViaterial 

A method of electrophoretic separation is described which 
allows to elute the separated substances from the filter material  
during the electrophoresis. The apparatus  can be used also for 
continuous separation of a mixture of two components. Examples  
are given for the separation of  radioactive fission products 
and radioactive pa ren t - -daugh te r  nuclides (Strontium-90/ 
Yttr ium-90 and Neptunium-237/Protaetinium-233).  

1. E i n l e i t u n g  

Bei der  E lek t rophorese  auf Tr~gerstreifen fallen naeh  dem Exper i -  
m e n t  die ge t r enn ten  Subs tanzen  n ieh t  in LSsung an, sondern  s ind 
a m  festen Tr/~germaterial  mehr  oder  weniger  s t a rk  absorbier t .  Dies 
~drd h~ufig als Naehte i l  gegentiber  der  , ,freien E lek t rophorese"  emp- 
funden.  F i i r  eine We i t e rve r a rbe i t ung  sind deshalb  reeht  umstgndl iehe  
Prozeduren  n6tig.  

Will  man nach einer tibliehen ,,eindimensionalen" Tr/igerelektrophorese 
getrennt  vorliegende anorganische Substanzen welter in LSsung verarbei- 
ten, so mug man mi t  einem geeigneten L6sungsmittel  den Tr/igerstreifen 
eluieren oder man veraseht das Tr/~germaterial und 15st den R/ickstand 
auf 1. 

Diesen Naehteil  vermeidet  ein trggerelektrophoretisehes Verfahren, 
welches unter  dem nicht ganz zutreffenden Namen ,,zweidimensionale 
Tr/~gerelektrophorese" bekannt  ist:  Eine Fliissigkeitsstr6mung wird bei 
dieser Methode normal zur l~iehtung des elektrisehen Feldes aufrechter- 
halten. Es werden etwa quadrat isch zugesehnittene Fil terpapiere als Trg- 
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germaterial  verwendet. Der Elektroly~ fliel~t, wie bei der absteigenden 
Papierchromatographie,  durch das por5se Tr/igermaterial und wird in 
einer Reihe yon Gef~l~on, die sieh entlang des unteren, ausgezackten Ran- 
des befinden, aufgefangen. Die Probel5sung wird etwa in der Mitte und in 
der N~ho des oberon l~andes auf das Tragerma~erial kontinuierlich auf- 
gebraeht.  Die teehnischen Sehwierigkeiten, die Versuehsbedingungen 
(Str6mungsgesehwindigkeitsprofil dos Elektrolyten,  Dosierung der Probe) 
entspreehend einzustellen und fiber ]~ngere Zoit unver~ndert  zu erhalten, 
diirfen nieht untersch~tzt werden ~. Diese ,,zweidimensionale" Papier- 

6 

Abb. 1. Elektrophorese mit  Elution des Tr/igers. 1 Platinelektrode, 2 Elek- 
trolyt ,  3 Tr/~gerstreifen zur Trennung, 4 Trggerstreifen zur Stromzufiih- 
rung, 5 Kiihlbl6eke, 6 Detektoren mit  Sehlitzblende, 7 und 8 yon Elek- 
trolytl6sung durehspiilte Auifanggef/il~e, 9 Hahn zum Ablassen der Elek- 
trolytflfissigkeit aus 7 und 8, I0 Auffanggef/~l? des Fraktionensammlers, 
Ii I)etektor zur Aktivii0gtsmessung und Strahlungsanalyse der aufge- 
trennten Fraktionen, 12 Pumpe zum Naehffillen des Elektrolyten in 7 und 8, 

13 Vorratsgefs fiir ]~lektrolytl6sung 

elektrophorese wurde in der ]~adiochemie zu Trennungen in pr~parat ivem 
Mal3stab eingesetzt. Auch in der anorganisehen Chemie land das Verfahren 
Anwendung : Pucar  8 und Konrad-Jakovac  4 versuchten, die Seltenen Erden 
zu trennen. 

2. , , E i n d i m e n s i o n a l e "  T r ~ g e r e l e k t r o p h o r e s e  m i t  
T r ~ g e r e l u t i o n  

2.1. V e r s u c h s e i n r i c h t u n g  

Mit einer im folgenden beschr iebenen E l e k t r o p h o r e s e a p p a r a t u r  
kSnnen die Subs tanzzonen  sehon ws  der  E lek t rophorese  ve to  
Tr~gers t re i fen heruntergewaschen werden bzw. wandern  in eine vor-  
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gegebene Elektrolytl5sung ein. Abb. 1 zeigt eine schematische Zeich- 
hung dieser Versuchseinriehtung: Der Elektro]ytquerschnitt in den 
AuffanggefaBen ist grog gegeniiber dem Elektrolytquersehnitt am 
Tr/~gerstreifen. Demnaeh geraten die Substanzen in den Auffang- 
gef/igen in einen Bereieh geringerer Feldsts Die Wanderungs- 
gesehwindigkeiten der Substanzen sind daher klein gegeniiber den 
Wanderungsgeschwindigkeiten auf dem Tr~gerstrei~en. Der Inhalt der 
Auffang'gef~e wird in ZeitabstEnden, die veil einem Zeitgeber oder 
yon einer l~adioaktivit/itsmeIteinriehtung gesteuert werden, in einen 
Fraktionensammler entleert. Sogleich fiillen Dosiervorriehtungen wie- 
der die Elektrolytgefage. AI1 den Gef~iBen angebraehte Detektoren 
messen Intensit/~t and Energie der Strahlung. 

Sollen zwei Substanzen elektrophoretisch getrelmt werden, die im 
elektrischen Feld in versehiedene Richtungen wandern, so kann die 
Substanzmischnng aneh kontinnierlich am Start aufgetragen werden. 
Die anioniseh wandernde Komponente wird im Gef~B 7 (Abb. 1), 
der kationiseh wandernde Anteil bei Gef/iB 8 (Abb. 1) entnommen. 

Aueh bei zwei Substanzen, die in gleicher Riehtung (z. B. zur Anode) 
mit versehiedener Geschwindigkeit wandern, ist eine kontinuier]iehe 
Trennung prinzipiell m6glieh. Dazu ist es aber notwendig, im System 
eine yon der Anode zur Kathode gerichtete FltissigkeitsstrSmung auf- 
reehtzuerhalten. Die StrSmungsgesehwindigkeit mug zwisehen den 
elektrophoretisehen Wanderungsgeschwindigkeiten der beiden betraeh- 
teten Substanzen liegen. Die StrSmung kann dureh Elektroosmose 
oder hydrostatisehen Druck bewirkt werden. Die zuletzt genannte 
Versuehsbedingung 1/~13t sich schwer auf einer Tragerfolie, gut jedoch 
in einem mit Tr~gersnbstanz gefiillten Rohr verwirkliehen. Ant diese 
,,Elektrophorese im durehstr6mten Trennrohr" soll aber im gahmen 
dieser Arbeit nieht n/ther eingegangen werden. 

Im folgenden Kapitel werden einige Versuehe besehrieben, bei 
denen das in Abb. 1 dargestellte Arbeitsgergt eingesetzt wurde. 

2.2. A u/trennung eines Spaltungsproduktgemisches 

Es wurde die in Abb. I sehematisch dargestellte Versuohseinrichtung 
verwendet. Als Tr~germaterial dienten ,,Membranfolien zur Elektrophorese" 
der Fa. Sartorius, Membranfilter Ges. m. b. I-I., DBR. I)iese Tr~gerstrei- 
fen besal3en keine Zuffihrung aus Filterpapier, sonclern tauehten direkt 
in das Anoden- bzw. KathodengefaB ein. I)iese Anordnung wurde aus 
folgenden Grtinden gew~hlt: Zuffihrungsstreifen aus Filterpapior vergrSf]ern 
den Elektrolytquersehnitt. Der elektrisehe Widerstand, somit der Span- 
nungsabfall, ware in diesen Bereichen kleiner als im iibrigen Tell des Tra- 
gerstreifens. Die Subs~anzen wfirden entlang der Zufiihrungsstreifen lang- 
samer wand~rn: Am Tr/~gerstreifen erziel~e gute Trennungen wfirden also 
wieder versehleehter~. 
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Am Start der Elektrophoreseeinrichtung wurden 2 fzl einer Spaltungs- 
produktlSsung aufgetragen. Es wurden Elektrolyte verwendet, die sieh 
bei der Trennung yon Uranspaltungsprodukten, Lanthanoiden und Actinoi- 
den mittels konventioneller Tr/igerelektrophorese gut bewghrt bat ten:  
0,05m-Citronens/Lure 5, das Dinatriumsalz der Athylendiaminotetraessig- 
s/iure 6 und  e-Hydroxyisobutters~ureL 

Man 1/il3t bei diesen. Trennungen auch die langsam wandernden Sub- 
stanzzonen fiber die gesamte L~nge des Tr/~gerstreifens bis in die Auf- 
fanggef/~13e (7 und  8 in Abb. 1) wandern. St6rungen dutch den Dochteffekt 
werden verringert, indem man den Tr~gerstreifen gut kfihlt und  in einer 
,,feuchten Kammer" unterbringt.  

Bei den hier besehriebenen Trennungen wurden die Elektrolytgef/if3e 7 
und 8 (in Abb. 1) alle 30 Sekunden entleert und  mit der entsprechenden 
Tr/~gerlSsung sofort wieder gefiillt; fiir eine Trennung wurden 100 bis 
120 Fraktionen (je 10 ml) gesammelt und in einem Flfissigszintillations- 
spektrometer (Packard Tricarb, Modell 3380) gemessen. Es wurde eine 
mit  Wasser mischbare Szintillationsl6sung eingesetzt (,,Aquasol" der 
Fa. NEN Chemicals). Die einzelnen Fraktionen wurden auch mit  einem 
Gammaspektrometer (RCL 512 Channel Analyzer, NaJ  2 • 2 inch) gemes: 
sen. Die Spektren wurden am Oszilloskopschirm abgebildet und  photo- 
graphiert. Im  Vielkanalgergt waren Vergleichsspektren bekannter Radio- 
nuklide eingespeichert. Mit diesen Vergleiehsspektren wurden die Gamma- 
linien der unbekannten  Radionuklide bestimmt und diese unbekannten  
Nuklide qualitativ ermittelt. ])as Verfahren war nieht nur  ffir die Analyse 
yon Spaltungsproduktgemisehen verwertbar, es wurde aueh zur pr/~para- 
riven Gewinnung yon Radionukliden eingesetzt. 

C~sium-137, Stront ium-90,  Cer-144 u n d  Promethium-147 konn t e n  
aus ProzeB16sungen einer Kernbrennstoffaufbere i tungsanlage  sehr 

kostensparend isoliert werden. 

Abb. 2. Trennung yon Spaltungsprodukten. Am Start wurde eine Mischung 
verschiedener Spaltungsprodukte aufgetragen. Elektrophoresebedingungen: 

a) 0,Sm-e-Hydroxyisobutters/iure; 50 V �9 em-1 ; 
a / l :  Fraktion an der Kathodenseite, 
a/2 : Fraktion an der Anodenseite. 

b) 0,005m-Citronensgure ; 45 V -em -1 ; 
b/1 : Fraktion an der Kathodenseite, 
b/2 : Fraktion an der Anodenseite. 

c) 0,01m-Dinatriumsalz der Diaminotetraessigs~ure; 5 0 V .  em- t ;  
e / l :  Fraktion an der Kathodenseite, 
e/2 : Fraktion an der Anodenseite. 

Alle 30 Sekunden wurden die Enden der Tr/~gersbreifen mit  10ml 
Elektrolytl6sung eluiert. 106Ru seheint in kationiseh und  anioniseh wan- 
dernden Substanzzonen auf. In  e-gydroxyisobuttersgure konnten alle 
eingesetzten radioaktiven Spaltungsprodukte voneinander getrennt wer- 

den (137Cs, 90St, 90y, 144Ce ' 147pm ' 106Ru, 95Nb, 95Zr) 
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Eine quantitat ive Radioaktiviti~tsbestimmung effolgte durch Fla- 
ehenmessung unter den betreffenden Maxima der , ,Elutionskurven". 
In  Abb. 2 sind einige experimentelle Ergebnisse zusammengestellt. 

2.3. Elelctrophorese mit  /continuierlicher Probezugabe 

Wandern zwei Substanzen im elektrischen Feld in entgegengesetzte 
Riehtungen, so kSnnen sie bei der in Abb. 1 beschriebenen Versuehs- 
einrichtung kontinuierlich am Start aufgetragen und getrennt werden. 
Die Ionenst&rke der TragerlSsung sol1 durch die Zugabe der Probe- 

TabelIe 1. Elelstrophorese mit /continuierlicher Probezugabe. Radiochemische 
Reinheit yon Fraktionen aus einer 9oSr /9oy-Trennung 

(0,01m-DinatriumsMz der Diaminotetraessigs/iure, 28V.  cm -1, Elution 
alle 30 Sekunden mit je 10 ml ElektrolytlSsung) 

90y 
(Xr. der Fraktion 
an der Anode) 

Dekontaminations faktoren 
( Zerfallsrate des abgetrennten Nuklids .) i " 

Zerfa]Israte der ,,akt yen Verunreinigung 

17 (Erster Yttriumnachweis) 
20 
25 
30 
40 
50 
60 

5 �9 104 
7 104 
6 104 
7 104 
5 104 
3 104 
3 104 

15sung mSgliehst wenig vergndert werden. Die Elektrophorese wird 
auf stark befeuohtetem Tragermaterial vorgenommen. 

Ein Uberschni] an L6sungsmittel flieBt in die Gefi~13e 7 und 8 (vgl. 
Abb. 1). Fiir solche Elektrophoresen eignen sich am besten dicke Chroma- 
tographierpapiere (z. B. Whatman  3 MM Chroma). Mit einer 0,01m- 
L6sung des Dinatriumsalzes der Xthylendiaminotetraessigs~ure lieBen 
sieh 90Sr und soy, mit  0,Sm-~-Hydroxyisobutters/~ure 237Np nnd dessen 
Tochterprodukt 2a~p~ trennen. 

Die radiochemische Reinheit der einze]nen Fraktionen konnte 
aus den Ergebnissen gammaspektrometriseher Messungen und nach 
der Auswertung der Abklingkurven und ~-Absorptionsmessungen 
ermittelt  werden. Tab. 1 bringt eine Zusammenfassung dieser Ver- 
suchsergebnisse. Die I)ekontaminationsfaktoren liegen zwischen i02 
und l04. 

Die ])ekontaminationsfaktoren fiir die Strontiumfraktionen sind 
in Tab. i nicht angefiihrt: bereits 30 Min. nach der Abtrennung des 
90u sind etwa 0,5~o der ,Gleichgewichtsaktiviti~t" wieder nachge- 
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wachsen. Dekontaminationsfaktoren von 104 konnten wegen dieses 
rasch n~chwachsenden Tochterproduktes nicht erfaBt werden. 

Das isolierte soy kann, falls erforderlich, in einer zweiten Stnfe 
noch weiter yore mitgewanderten 90Sr gereinigt werden. Auf die Ver- 
wendungsmSglichkeit yon 90u in der medizinischen Therapie ist an 
anderer Stel]e bereits hingewiesen worden s. 90y ist ein reiner ~-Strah- 
ler mit  hoher maximaler  Energie (Emax = 2,1 MeV) und therapeutisch 
giinstiger t talbwertzeit  (64 h). Es weist jene Eigenschaften ~uf, welche 
bei der Beks maligner Geschwiilste erwiinscht sind% Einer 
verbreiteten Anwendung steht entgegen, dab einfache und rasche 
Trennverfahren yon 90Sr und 90u mit  den erforderlichen hohen Dekon- 
taminationsfaktoren ( >  10 s) bisher nicht bekannt  sind. Mit elektro- 
phoretischen Verfahren ]assen sich Trennungen ~nit hohen Oekonta- 
minationsfaktoren erzieten. Es ist bei keiner ~nderen Trennmethode mSg- 
lich, auf einem TrggermateriaI (z. B. Papierstreifen, S~ulc) die Kompo- 
nenten in einander entgegengesetzte Richtungen wandern zu lassen. 

Au~erdem kommen trs Trennverfahren den 
Anforderungen des Strahlenschutzes hinsichtlich Kontaminations- 
gefahr und Abschirmproblemen sehr entgegen. 

Auch kann, wie die vorliegende Abhandlung zeigt, die tr~gerelektro- 
phoretische Arbeitstechnik einfach variiert und speziellen Anforde- 
rungen angepal3t werden. 

Literatur 

1 R.  Clotten und A. Clotten, Hoehspannungselektrophorese. Stutt- 
gart: G. Thieme. 1962. 

2 W.  Grassmann und K .  Hannig ,  •aturwiss. 37, 397 (1950); Z. physio]. 
Chem. 292, 32 (1954). 

Z. Pucar  und Z.  Konrad-Jakovac ,  J.  Chromatogr. 9, 106 (1962). 
Z.  Konrad-Jakovac  und Z.  Pucar ,  J. Chromatogr. 7, 380 (1962). 

5 M .  Lederer, J. Chromatogr. 5, 356 (1961). 
6 V. Jok l  und Z. P iku l i kova ,  J.  Chromatogr. 74, 325 (1972). 
7 K .  Buchtela,  Atomkernenergie (ATKE) 15, 293 (1970). 
s p .  Groll, F .  Grass und K .  Buchtela,  J.  t%adioana]. Chem. 1, 179 (1968). 

H.  R.  v. Gunten, W.  ScherIe und H. Hi~gli, Iquel. Med. 3, 417 (1963). 
M .  H.  Duggan,  E.  Jones,  J .  R .  Mal lard  und G. F .  Jopl in ,  Proc. Conf. Prod. 
and Uses of Short-Lived Radioisotopes Reactors IAEA Vienna 1962, 
Vo]. 2, 213 (1963). 


