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Eine neue Isobarenreihe 108 (110)

Von G. B.Baro6, P. Rey und
W. Seelmann-Eggebert

Laboratorios de Radioquimica de la Comision
Nacional de la Energia Atémica, Buenos Aires

(Z. Naturforschg. 10a, 81—82 [1955]; eingeg. am 10. Januar 1955)

Uranoxyd wurde mit schnellen und langsamen Neu-
tronen, oder auch direkt mit Deuteronen von 28 MeV
bestrahlt 1. Das bestrahlte Oxyd wurde in Salpetersiure
gelost, welche 10 mg Ruthen als Triger enthielt. Die
Losung wurde zum Sieden erhitzt und dann Persulfat,
Bromat oder Wismutat hinzugegeben, um das Ruthen
zu RuO, zu oxydieren. Das Ruthentetroxyd wurde
abdestilliert und in konzentrierter Salzsiure aufgefan-
gen. Nach der Reduktion und sekundenlangem Sieden
wurden Jodid- und Bromid-Ionen zugesetzt und das
Ruthen als Sulfid gefillt und filtriert. Das Membran-
filter mit dem Ruthensulfid wurde in einen Destillier-
kolben geworfen, der 25 proz. Schwefelsiure und Bro-
mat enthielt. Das gebildete Ruthentetroxyd wurde
erneut abdestilliert und wiederum in Salzsiure auf-
gefangen. Zur Messung der Ruthenfraktion wurde das
Ruthen erneut als Sulfid gefillt.

In den Fillen, in denen die aus den Ruthenaktivi-
taten nachgebildeten Rhodiumisotope getrennt wer-
den sollten, wurde die salzsaure Ruthenlésung fast mit
Kaliumhydroxyd neutralisiert, 20 mg Rhodium als
Trager zugegeben und in der Siedehitze Kaliumrho-
diumhexanitrit mit Kaliumnitrit gefiallt. Dieser Nie-
derschlag wurde filtriert, in wenig konzentrierter Salz-
sdure in der Hitze gelost und nach Zugabe von Ru-
thenium und Palladium als Rickhaltetriger erneut
wie vorher beschrieben Kaliumrhodiumhexanitrit ge-
fallt (Rhodiumfraktion).

Die Analyse der Abfallskurven der Rhodiumfrak-
tion mit B-Ziahlern sowie mit y-Szintillationszihlern
ergab eine starke Aktivitit von 23 Min. Halbwerts-
zeit und eine sehr schwache von 36 Stdn. Halbwerts-
zeit. Die f-Maximalenergie des 23-Minuten-Rhodiums
wurde auf Grund der Reichweite in Aluminium zu
1,15 MeV bestimmt, in guter Ubereinstimmung mit
dem friher von Born und W. Seelmann-Egge-
bert? gemessenen Wert von 1,2 MeV. Die Halbwerts-
zeit betragt 23 Minuten (fritherer Wert 24—26 Min.).
Allerdings scheinen weitere f-Strahlen schwacher In-
tensitat bis etwa 2 MeV emittiert zu werden, wie aus
der Absorptionskurve abgelesen wurde.

Die ,,Laboratorios de Espectroscopia Nuclear de
la CNEA‘ bestimmen zur Zeit das y-Spektrum mit

1 Ein Teil der Neutronenbestrahlungen wurde mit
einem Philips-Kaskadengenerator von 1,4 MeV durch-
gefithrt. Deuteronen wurden beschleunigt, Lithium
diente als target. Die Bestrahlungen mit Deuteronen
von28MeVwurden mit einem Philips-Synchrozyklotron
durchgefiihrt. Im Falle einer Neutronenbestrahlung
wurde ein Berylliumtarget verwendet. Fiir die Durch-
fihrung der Bestrahlungen mochten wir den Herren
E. Galloni und W. Scheuer und ihren Mitarbeitern
herzlich danken.

einem Szintillationskanal. Linien bei 315, 400, 580 und
680 wurden bereits gefunden, aber es gibt noch weitere
schwéchere Linien.

Bei der Analyse der Abfallskurven der Ruthenfrak-
tion wurden die Halbwertszeiten 4 Min., 23 Min.,
4,6 Stdn. und 36 Stdn. gefunden, auller einer schwa-
chen langlebigen Aktivitat °6Ru, %Ru.

Beim Vergleich der Ruthenaktivititen mit den aus
ihnen nachgebildeten Rhodiumaktivititen ergab sich
eine Ubereinstimmung fiir die Isobarenreihe mit der
Massenzahl 105 mit den aus den bekannten Halb-
wertszeiten errechneten Werten, aber in Ubereinstim-
mung mit Glendenin?® ein Aktivitiatsverhiltnis von
12:1 fur das 4-Minuten-Ruthen und das 23-Minuten-
Rhodium, wihrend das Aktivitidtsverhiltnis auf die
letzte Trennzeit extrapoliert ein Verhiltnis von etwa
5:1 ergeben sollte.

Es wurde daher die Isobarenreihe 107 auch durch
Bestrahlung von Palladium mit schnellen Neutronen
hergestellt. 11°Pd (n, ) 1”Ru. Es wurde eine Ruthen-
aktivitdt von 4 Min. Halbwertszeit gefunden, die in
das 1”Rh von 23 Min. zerfallt, auBerdem 1°°Ru, wel-
ches sich relativ viel stirker als 1’ Ru durch eine (n, «)-
Reaktion bildet.

Durch diesen Herstellungsproze3 wurde die Massen-
zahl der Isobarenreihe gesichert. Weiter wurde fest-
gestellt, daBl das 1°”Ru harte -Strahlen von etwa 4MeV
Maximalenergie und energiereiche y-Strahlen aussen-
det.

Beim Vergleich der 4-Minuten-Ruthen und 23-Minu-
ten-Rhodium Aktivititen des durch den (n, a)-Prozef}
gebildeten Ruthens ergab sich ein Aktivititsverhalt-
nis 5:1, wie es dem genetischen Zusammenhang und
den Halbwertszeiten entsprechend sein sollte.

Es galt nun, die Diskrepanz zu dem 4-Minuten-Ru-
then, das sich als Spaltprodukt bildet, zu kliren. Ent-
sprechend der Vermutung von Glendenin?® konnte
das kurzlebige Ruthen eine Mischung zweier verschie-
dener Ruthenisotope sehr &hnlicher Halbwertszeit sein.
Beide mufliten aber aktive Rhodiumisotope als Toch-
tersubstanzen bilden. Es wurde daher versucht, aus
dem Spaltruthen ein weiteres Rhodiumisotop aufzu-
finden. Es konnte aus der Ruthenfraktion mit dem
Kaliumrhodiumhexanitrit eine kurzlebige Aktivitit
abgetrennt werden, allerdings war eine Umféllung des
Kaliumrhodiumhexanitrits wegen der kurzen Halb-
wertszeit nicht moglich, so dall die abgetrennte Rho-
diumaktivitit etwa 1—29; 4-Minuten-Ruthen ent-
hielt.

Die Halbwertszeit des neuen Rhodiumisotops be-
tragt 18+ 1 Sek.; es emittiert Negatronen von 4 bis

Die vollstindige Arbeit wird in Kiirze in den Publi-
caciones de la Comision Nacional de la Energia Ato-
mica de la Republica Argentina, Serie Quimica er-
scheinen.

2H.J.Born u. W. Seelmann-Eggebert, Natur-
wiss. 31, 420 [1943].

3 L. E. Glendenin, Paper 115 Radiochemical Stu-
dies. The Fission Products NNES Coryell and Sugar-
man. Book 2.
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5 MeV Maximalenergie. Die Energie wurde angenihert
mit Aluminiumabsorptionsfolien bestimmt. Es emit-
tiert auch zahlreiche y-Strahlen verschiedener Energie,
die durch 2 mm Blei und 1 mm Al gemessen wurden,
wie auch mit einem NaJ(Tl) Szintillationsziahler. Bei
sehr oberflachlicher Beobachtung scheint das y-Spek-
trum sehr komplex zu sein.

Es wurde aullerdem aus der Mutterlésung des kurz-
lebigen Spaltruthens Kaliumrhodiumhexanitrit in Ab-
stdnden von 4 Min. abgetrennt, wobei die Aktivititen
mit einem Integrator mit logarithmischem Verstarker
und schreibender Registrierung tuber 2 Zehnerpoten-
zen gemessen wurden . Es ergab sich auch hierbei, daf}
sowohl die Muttersubstanz des 23-Minuten-Ruthens
als auch die des 18-Sekunden-Rhodiums eine Halb-
wertszeit von etwa 4 Min. besitzt.

Die relative Bildungswahrscheinlichkeit der beiden
4-Minuten-Ruthenisotope bei Bestrahlung von Uran
mit Deuteronen von 28 MeV ist etwa gleich, wie aus
den auf die Trennzeit extrapolierten Aktivititen der
abgetrennten Tochtersubstanzen berechnet wurde. Es

4 Die Gerate wurden im ,,Laboratorio de Electro-
nica‘‘ der CNEA von K. Franz entwickelt.

Die Isobarenreihe 3°Sn — 13°Sh
Von I. Franz,J. Rodriguez und H. Carminatti

Laboratorios de Radioquimica de la Comision
Nacional de la Energia Atomica, Buenos Aires

(Z. Naturforschg. 10a, 82 [1955]; eingeg. am 11. Januar 1955)

Durch die Spaltung von Uran mit Neutronen oder
30-MeV-Deuteronen wurde die Halbwertszeit der Mut-
tersubstanz des 10-Minuten-Antimon-130 durch Inter-
valltrennung zu 57+ 2 Min. bestimmt.

Zur Trennung des Zinns wurde das bestrahlte Uran
in Salpetersidure gelost, mit Ammoniak gefallt und in
verdiinnter Salzsidure, der Zinn zugesetzt worden war,
wieder gelost. Das Zinn wurde dann als Sulfid gefallt,
in Natronlauge gelést und durch eine alkalische Kup-
fersulfidfallung gereinigt. Nach erneuter Sulfidfallung
in essigsaurem Medium und Losung in konzentrierter
Salzsidure wurde das Zinn durch eine Schwefelwasser-
stoffallung von Tellur gereinigt und durch Zugabe von
FluBsaure in den Fluorkomplex tiberfihrt. Schliel3-
lich wurde dreimal Antimon mit Schwefelwasserstoff
gefallt.

Spitere Antimonsulfidfallungen zeigten eine schnell
abfallende Aktivitit, die bei Messung mit einer Ab-
sorptionsfolie von 270 mg/cm? Aluminium nur 0,2 bis
19, langlebigere Aktivitidten enthielt. Die Halbwerts-

1J.W.Barnes u. A.J. Freedman, Phys. Rev. 84,
365 [1951].

scheint, als ob die Spaltausbeute fiir das 1 Ru etwas
groller ist, was fur die neue Isobarenreihe eine hhere
Massenzahl wahrscheinlich machen wiirde. Allerdings
sind uns die relativen Spaltproduktausbeuten bei
Deuteronen von 28 MeV noch nicht sehr gut bekannt.

Die Zeit vom Augenblick der Rhodiumfillung bis
zur Messung betrug 15 bis 20 Sekunden. Die zweite
Ruthendestillation war 5,5 bis 6 Min. nach Schlul3 der
Bestrahlung beendet.

Um festzustellen, ob der neuen Isobarenreihe die
Massenzahl 109 zuzuschreiben ist, wurde aus einer
starken kurzlebigen Spaltruthenfraktion eine Stunde
nach Bestrahlungsende Palladium abgetrennt und ge-
reinigt. Es wurde kein 13-Stunden-Palladium gefun-
den, obwohl die Aktivitat der kurzlebigen Ruthen-
fraktion so groll war, daf} sich einige Tausend Impulse
pro Min. einer 13-Stunden-Aktivitat hatten bilden
missen, wenn sie in direktem genetischen Zusammen-
hang mit einem 4-Minuten-Ruthen und 18-Sekunden-
Rhodium stehen wiirde.

Es ist daher wahrscheinlich, daf} die neue Isobaren-
reihe der Massenzahl 108 zugerechnet werden mub,
obwohl allerdings die Massenzahl 110 und hohere
denkbar wéren.

zeit dieses Antimonisotops wurde zu 10,3+ 0,3 Min.
und seine f-Maximalenergie zu 2,9 MeV bestimmt.
Frithere Halbwertszeitmessungen ergaben ~ 10 Min.!
bzw. 12 Min.2 Nach den Arbeiten von Pappas? iiber
die Spaltausbeuten der verschiedenen Antimonisotope
hat das 10-Minuten-Antimon hichstwahrscheinlich die
Massenzahl 130.

Durch Trennung der Antimonfraktionen von der
Zinn-Mutterlosung in Intervallen von 1 Stde. wurde
die Halbwertszeit des '*°Sn zu 57+ 2 Min. bestimmt.
Das Antimon, das sich als Sulfid schnell und quantita-
tiv fallen und filtrieren 1la3t, wurde siebenmal getrennt
und ermoglichte damit eine Verfolgung des Abfalls der
Muttersubstanz tber mehr als 6 Halbwertszeiten.
Auch bei den Intervalltrennungen wurde das Antimon
mit Absorptionsfolien von 270 mg/cm? gemessen und
enthielt nicht mehr als 0,29, bis 1,59, Fremdaktivi-
taten.

Die vollstandige Arbeit wird in Kiirze in den ,,Publi-
caciones de la Comision Nacional de la Energia Ato-
mica de la Republica Argentina, Serie Quimica‘‘ er-
scheinen.

Wir danken den Herren A. H. W. Aten jr. und W.
Seelmann-Eggebert fur viele wertvolle Anregun-
gen. Den Herren E. Galloni und W. Scheuer und
ihren Mitarbeitern danken wir fir die Durchfithrung
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2 A. C. Pappas, MIT Technical Report No. 63
[1953].



