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Die Entwickiung der Abtrennungsverfahren fiir die Gewinnung der Radionuklide

2P und *'J aus bestrahiten Materialien

Von D. Geithoff  Institut fir Radiochemie, Kernforschung$zentrum Karlsruhe
———

Zusammenfassung

Der starke Anstieg der Radionuklidproduktion in den letzten
15 Jahren hat die Entwicklung ihrer Herstellungsverfahren
stark beschleunigt. Davon betroffen wurden vor allem die
Radionuklide, an denen ein groBes Interesse bestand, wie
2. B. 3P ynd 131, Im Laufe der Enitwicklung wurden durch
zunehmende Erfahrung in der Verarbeitung radioaktiver
Stoffe nicht nur die Herstellungsverfahren vereinfacht, son-
dern auch die Qualitét der Endprodukte verbesserf. Der
augenblickliche Stand der Radionuklidproduktion IaBt eine
wesentliche Verbesserung der Herstellungsmethoden fir 3P
und 12tJ nicht mehr erwarten.

Phosphor-32

Vom Element Phosphor sind 6 radicaktive lsotope bekannt.
Vier von ihnen besitzen Halbwertszeifen unter 5 Minuten.
Lediglich 3P mit einer Halbwertszeit von 14 Tagen und 3P
mit 25 Tagen sind daher fir eine Anwendung geeignet. Da
33P jedoch nur schwer zugédnglich ist, wird praktisch als ein-
ziges aktives Phosphor-lsotop 32P verwendet.
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die noch nicht unter der Energieschwelle abgebremst worden
sind.

Bestrahlt man Schwefel natirlicher Isotopenzusammen-
setzung, so wird auflerdem durch eine n,p-Reaktion %3P
erzeugt, der auf chemischem Wege nicht vom %P abgetrennt
werden kann [5, 6]. Je nach Bestrahlungsbedingungen und
Zerfallszeit enthalten 32P-Lésungen wechselnde Mengen von
3P als aktive Verunreinigung. Unter blichen Bestrahlungs-
bedingungen betragt der Gehalt an *P bei Bestrahlungsende
ca. 1%/ der 3°P-Aktivitat [7].

Abtrennverfahren fiir 32P

Das Bestrahlungsmaterial zur Bildung von 32P kann aus ele-
mentarem Schwefel bestehen oder den Schwefel in Form von
Verbindungen enthalten. Mit Ricksicht auf die anschlieBen-
den chemischen Trennoperationen wurden in den ersten Jah-
ren nach der Entdeckung vornehmlich Schwefelverbindungen
bestrahlt. Schwefelsdure, anorganische Suifate und Schwefel-
kohlenstoff waren die bevor-
zugten Bestrahlungsmaterialien
[8,9,10]. Die Abtrennung des 3P
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die Abtrennungen jedoch nicht
angesehen werden. Das Nukhid
wurde lediglich fir einbestimm-
tes Experiment hergestellt.

Bildung von 32P durch Kernreaktionen (s. Tafel I

a) n,y-Reaktion

Bei der Bestrahlung von Phosphor mit Neutronen entsteht das
Isotop 32P durch Neutroneneinfang. Der Einfangsquerschnitt
betrégt firr thermische Neutronen jedoch nur 190 mb und
man erhdlt bei einer NeutronenfluBdichte von 10** n/cm?/sec
eine spezifische Akfivitat von etwa 1 Curie/g P als Sattigungs-
aktivitét [1]. Fir die meisten Untersuchungen mit 32P als Indi-
kator wird eine wesentlich héhere spezifische Aktivitat
gefordert, wofiir die n,y-Reaktion als Bildungsreaktion aus-
scheidet.

b) n, p-Reaktion

Aus dem stabilen Schwefelisotop 32S enisteht bei der Be-
strahlung mit Neutronen durch eine n,p-Reaktion 3?P. Aus-
gangs- und Endprodukt der Kernreaktion sind nicht isotop,
so daB die gebildeten 32P-Atome vom Bestrahlungsmaterial
auf chemischem Wege getrennt werden kénnen. Die spezi-
fische Aktivitat des isotopenreinen 2P (3x10° Curie/g P) ist
jedoch im praktischen Verfahren nicht erreichbar. Sie wird
durch Einschleppen stabiler Phosporatome mit den Reagen-
zien im Verarbeitungsprozef etwa um den Faktor100 herab-
gesetzt. Die Kernreaktion S (n,p} **P ist endotherm und hat
eine Energieschwelle bei 0,93 MeV {2, 3, 4]. Im Reaktor kon-
nen daher nur solche Spaltneutronen die Reaktion auslésen,
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Fliissig-Flissig-Extraktion

Die erste regelmdfige Herstellung von 32P wurde 1944 in den
USA von der bioclogischen Abteilung der Clinton-Laborato-
ries aufgenommen [11, 12). Bestrahlungsmaterial war ele-
mentarer Schwefel. Das von W.E. Cohn entwickelte Her-
stellungsverfahren bestand in einer Flussig-Flissig-Extrak-
tion mit Salpetersdure. Der bestrahlte Schwefel wird ge-
schmolzen und in siedende konzentrierte Salpeterséure ge-
gossen. Da das Azeotrop HNO3-H2O bei 120 °C siedet und
Schwefe! bereits bei 119 °C schmilzt, ist eine Flussig-Flissig-
Extraktion bei der Siedetemperatur der Salpetersdure mog-
lich. Eine Durchmischung der beiden Phosen erreicht man
durch weiteres Erhitzen des Gemisches. Die waBrige Phase
wird nach dem Erkalten vom erstarrten Schwefel abdekan-
tiert. Sie stellt die Rohldsung dar, die neben 32P noch aktiven
355 enthdlt, der durch Oxydation des Schwefels durch die
Salpetersdure in die Ldsung gelangt. Eine Reinigung der
Rohldsung und Abtrennung des *S schliefit sich als zweite
Verarbeitungsstufe an die Extraktion an. Nach Zusatz von
Fet+++.lonen'wird in der Rohldsung eine Féllung von Fe{OH),
vorgenommen. Die voluminse Niederschlag absorbiert den
als Orthophosphat vorliegenden *?P, wéhrend Svulfat nicht
festgehalten wird. Nach dem Filirieren wird der Filterriick-
stand in Salzsdure geldst und die Fet*+*-lonen durch
Extraktion mit Diisopropylather oder durch lonenaustauscher
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entfernt. Man erhélt eine *?P-Lésung von ausreichender radio-
chemischer Reinheit mit einer Ausbeute von etwa 40%. Das
Verfahren bereitet in der routinemaBigen Durchfihrung
Schwierigkeiten bei der Handhabung der konzenirierten
HNOQ,. Auflerdem waren Ausbeute und radiochemische Rein-
heit nicht zufriedenstellend.

So wurde bereits ein Jahr spéter von I. N. Butler und W. Y.
Gissel ein neves Verfahren entwickelt, die Druckextraktion
mit verdiinnter Salpetersdure [13]. Als Folge der Verringe-
rung der HNOg-Konzentration wurde die Oxydation des
Schwefels stark herabgesetzt und durch mechanische Mi-
schung der zwei Phasen die Extraktionsausbeute auf 85%
erhéht. Der Einsatz des Verfahrens wurde durch Schwierig-
keiten bei der Wahl des geeigneten Materials fir die Ex-
traktionsgeféBe stark verzégert. Rostfreier Stahl wird durch
verdiinnte Salpetersdure angegriffen, so daB3 seine Bestand-
teile (Fe Ni Cr} in die 32P-Lésung gelangten und durch eine
besondere Reinigungsféllung entfernt werden muBiten. AuBer-
dem wurde durch Adsorption bzw. chemische Reaktion ein
Teil des %P an den GefdfBwénden festgehalten. Die Schwie-
rigkeiten konnten erst mit der Einfihrung von Glas als Ge-
faBmaterial behoben werden. Die Reinigung der Rohldsung
erfolgte ebenfalls durch eine Fe(OH)s-Féllung, die im spd-
teren Verlauf der Entwicklung durch eine La (OH)s-Féllung
ersetzt wurde [14].

Die Druckextraktion l&éste in der Routineproduktion erst 1947
das Extraktionsverfahren mit konzentrierter Salpeterséure

ab (Abb. 1).

Abb. 1: #P-Apparatur nach Butler-Gissel

In England wurde die amerikanische Druckextraktionsme-
thode 1951 durch W. J. Arrol und F. Hudswell eingefohrt [15].
Sie modifizierten das Verfahren geringfigig, indem sie eine
besondere Abtrennung von Arsen in den Reinigungsprozef
einfigten. Diese Abtrennung war notwendig, weil der in
England verwendete Schwefel geringe Verunreinigungen
von Arsen (0,1 ppm) enthielt, die sich in der wédBrigen 32P-
Lésung anreicherten. Die Extraktion wurde in einem Auto-
klaven durchgefihrt, der durch Kippbewegungen fir eine
gute Durchmischung der beiden flissigen Phasen sorgte [16,
17]. Durch Vorversuche war ebenfalls festgestellt worden,
daf} sich rostfreie Stéhle und Emaille als GefaBmateria!
nicht eignen und so wurde trotz der bestehenden Bruchge-
fahr Glas als Auskleidung fur den Autoklaven gewdhlt, Die
32P_Rohlésung wurde wie bei dem Verfahren nach Butler-
Gissel einem Reinigungsprozef unterworfen, dessen wesent-
lichster Punkt die Mitfdllung von 3P mit einem La{OH),-
Niederschlag blieb.

Nach dem Verfahren von Arrol-Hudswell wurden wachent-
lich bis zu 7 kg bestrahlter Schwefel aufgearbeitet, aus dem
ca. 7 Curie 3P isoliert wurden (Abb., 2).

46

Abb, 2: #P-Apparatur nach Arrol-Hudswell

Bei Aufnahme der 32P-Produktion in Frankreich im Jahre
1954 wurde das Druckextraktionsverfahren von Arrol-Hudss-
well unverdndert tbernommen.

Flissig-Fest-Extraktion

Eine interessante Herstellungsmethode wurde 1955 am ge-
meinsamen Forschungszentrum der Niederlande und Nor-
wegen in Kjeller entwickelt [22, 23, 24, 25].

Der Schwefel wird nicht als kompakter Block, sondern als
feines Pulver, Schwefelblote, bestrahlt. Die Extraktion er-
folgt mit Wasser bei 100 °C unter Normaldruck, wobei der
Schwefel im festen Zustand verbleibt. Da Schwefel von Was-
ser nicht benetzt wird, ist fOr die Exiraktion ein Netzmittel
notwendig. Das verwendete 2-Octano! besitzt gute Netz-
eigenschaften und ist, weil wasserdampfdestillierbar, leicht
zu entfernen. Die Umwandlung des bei Zimmertemperatur
stabilen rhombischen Schwefels in die monokline Form bei
95,5 °C und die damit verbundene Auflockerung des Kristall-
gefiges ermdglicht eine Diffusion des 3P in die wdBrige
Phase. Bei Verwendung von technischem sublimierten Schwe-
fel sind 70%0 des 32P innerhalb einer Stunde in die wdBrige
Phase diffundiert. Benutzt man sogenannten mikronisierten
Schwefel, so lassen sich Ausbeuten bis Uber 80 erzielen.

Der grofle Vorteil des Verfahrens besteht darin, daB die
Extraktionslsung keiner Reinigung bedarf, da der Schwefel
durch das Wasser nicht angegriffen wird [26]. Oberfléchlich
anhaftender H,S und SO, wird vor der Extraktion bei Tem-
peraturen unterhalb des Umwandlungspunkies herausge-
waschen, ohne dafy die3?P-Ausbeute dadurch verringert wird.
Einer weiteren Anwendung des Flissig-Fest-Extraktionsver-
fohrens steht jedoch entgegen, daf3 der Schwefel wéhrend
der Bestrahlung nicht Gber seinen Schmelzpunkt erhitzt wer-
den darf. Diese Bedingung ist in Reaktoren mit hohen Neu-
tronenflufldichten nicht zu erfillen, so da3 die Flussig-Fest-
Extraktion auf die Gewinnung kleiner 32P-Aktivitdten be-
schréinkt bleibt (Abb. 3).
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Abb. 3: $P-Apparatur nach Samsahl

Destillation

Schon 1949 hat A. H. Booth darauf hingewiesen, daB bei der
Destillotion von bestrahltem Schwefel der gebildete 3P zu-
riickbleibt [18]. C. Evans und J. Stevenson machten diese Tat-
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sache zur Grundlage ihrer 1954 entwickelten Destillations-
methode, die eine wesentliche Vereinfachung der 32P-Pro-
duktion mit sich brachte [19].

Besonders gereinigter Schwefel wird nach der Bestrahlung in
eine Quarzapparatur auf 500 °C erhitzt und unter Stick-
stoff-Atmosphdre abdestilliert. Als Rickstand verbleibt 32P,
der durch Kochen mit 0,01 n HC| von den Gefaflwanden
desorbiert wird. Er liegt in der Ldsung zu Gber 989 als
Orthophosphat vor. Diese Rohlésung, der zur Zerstérung
von Spuren organischen Materials einige Tropfen H,O,
beim Desorbieren zugefiigt wurden, ist frei von aktiven und
inaktiven Verunreinigungen. Sie wird ohne weitere Reini-
gung verwendet.

Damit gelang es erstmalig, auf das umfangreiche und zeit-
raubende Reinigungsverfahren des 32P zu verzichten und
eine Abkirzung der Verarbeitungsdaver von mehreren Ta-
gen auf wenige Stunden zu erreichen. Die Ausbeute war
nahezu 100%o.

Zudem war es mdglich, den bestrahlten Schwefel nach der
Destillation wieder zu verwenden und so bei den folgenden
Bestrahlungen die spezifische Aktivitdt des 32P zu erhéhen,
da mit dem Bestrahlungsmaterial nun kein stabiler Phosphor
mehr eingeschleppt wurde.

In den USA wurde 1956 und 1957 die Destillationsmethode
aufgegriffen und zu einem Produktionsverfahren ausge-
arbeitet [20]. Unterstitzt wurde diese Entwicklung durch die
Tatsache, daB fir die 32P-Bildung nun andere Reaktoren mit
einer wesentlich hdheren schnellen NeutronenfluBdichte zur
Verfigung standen (LITR und ORR).

Bei gleicher 32P-Ausbeute konnte dadurch die Schwefel-
menge pro Verarbeitungscharge etwa auf 1/1000 herabge-
setzt werden, was bedeutet, daf3
jeweils nur noch ca. 20 g Schwe-
fel aufgearbeitet werden. Am

Abb. 4: 32P-Apparatur nach Geithoff

auf nahezu 1009, gesteigert und die héchste radiochemische
Reinheit erzielt.

Das gesamte Herstellungsverfahren konnte auf eine Opera-
tion, die Destillation, reduziert werden, wobei auflerdem
die Verarbeitungszeit auf ein Minimum herabgesetzt wurde.
Damit stellt die Destillationsmethode den Abschluf3 dieser
Entwicklung dar. in allen bedeutenden Isotopenproduktions-
stétten wird heuvte der 32P nach einem Destillationsverfaohren
gewonnen (s. Tafel ll).

Jod-131

Von den 21 bekannten aktiven Jodisotopen sind nur wenige
in stdrkeren Aktivitdten darstellbar und durch ihre Halb-
wertszeit und Strahlenemission fir eine Anwendung in gré-
Berem Rahmen geeignet. Unter ihnen nimmt das 131, ein
gemischter f- und y-Strahler, eine bevorzugte Stellung ein.
Im folgenden soll nur die Entwicklung der Herstellungs-
methoden fir dieses eine Jodisotop verfolgt werden.

Bildung von 13t) durch Kernreaktionen

Fir die Bildung von 131} in der Gréf3enordnung von Curie
kommen zwei Kernreaktionen in Frage:

Tafel I1: Entwicklung der Herstellungsverfahren fiir Phosphor-32
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1. Die Neutronenbestrahlung von Tellur
2. Die Isolierung aus dem Gemisch der Uranspaliprodukie
(s. Tafel IH).

Zu 1. Bei der Bestrahlung von Tellur natirlicher Isofopenzu-
sammensetzung mit thermischen Neutronen werden
vier radioaktive Tellurisotope gebildet, von denen drei,
das 12'Te, °Te und '*'Te, durch g-Zerfall in Jodisotope
Ubergehen. Die Téchter des 12'Te und #Te sind stabil
bzw. quasi stabil {***J HWZ 1,7 x107a). Im Tellur ist
also als einzige Jodaktivitét nach der Bestrahlung 131)
enthalten. Da mehr als 979 der n,y-Reaktion des "**Te
zum Grundzustand des 1¥1Te (HWZ 25 m) fihren, ist
wenige Stunden nach Bestrahlungsende praktisch keine
Nachbildung von 13t mehr zu erwarten und eine Ab-
trennung des Jods kann sich unmittelbar anschliefen.

Zu 2. Bei der Uranspaltung werden 10 radioaktive Jodiso-

tope gebildet. Das 131) ist darunter das Isotop mit der
langsten Halbwertszeit {mit Ausnahme von 12, dos in
diesem Zusammenhang wieder als stabil anzusehen
ist). Die kumulative Spaltausbeute fir dos 131) betrdgt
3,1%. Trennt man unmittelbar nach Bestrahlungsende
aus Uran Spaltjod ab, so erhdélt man ein uneinheit-
liches Produkt, dessen Halbwertszeit in den folgenden
10 Tagen vornehmlich durch das mit 6,9 Spaltaus-
beute gebildete 133 (HWZ 21 h) bestimmt wird.
Zur Herstelluong von 33t mit hoher radiochemischer
Reinheit ist es daher erforderlich, zwischen Bestrah-
lungsende und Beginn der Aufarbeitung eine Zeit-
spanne von ca. 10 Tagen verstreichen zu lassen, wéh-
rend der allerdings mehr als die Hdlfte des 51 be-
reits zerfdllt.

Physikalische und chemische Eigenschaften des Jods

Die physikalischen und chemischen Eigenschaften des Jods
lassen die Destillation als Trennoperation von Tellur oder
von den Uranspaltprodukien am aussichtsreichsten erscheinen.
Der Schmelzpunkt des Jods liegt bei 113,7°C, sein Siedepunkt
bei 184,5 °C. AuvBlerdem besitzt Jod bereits im festen Zustand
einen erheblichen Dampfdruck, so dafl es sublimierbar ist.
Aus der Jodidform ist elementares Jod schon mit schwachen
Oxydationsmitteln freizumachen,

In allen bekannten Isolierungsmethoden wird daher das 13t]
durch Destillation vom Bestrahlungsmaterial getrennt.

Nasse Destillation von 131)

G. T. Seaborg und J. Livingood isolierten 1938 zum ersten
Mal 131) aus bestrahltem Tellur [27]. Nach Zusatz von Nal
als Tréger lésten sie das Bestrahlungsmaterial in konzentrier-
ter HNQ,. Das dabei freiwerdende Jod wurde in eine redu-
zierende alkalische Vorlage Uberdestilliert.

1. Periman, 1. L. Chaikoff und M. E. Morton konnten nach die-
ser Methode keine befriedigenden Resultote erzielen [28,

Tafel Hl: Ausschnitt aus der Nuklidkarte
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29,30]. So I&sten sie das elementare Tellur zundchst in einem
Gemisch von Chromoxyd und heiBer konzentrierter Schwe-
felsdure. Dabei wird das 13t] zum nichtflichtigen Jodat aui-
oxydiert. Nach dem Abkiihien des Gemisches reduzierten
sie durch Zugabe eines Uberschusses an Oxalséure das
Jodat zum elementaren Jod und destillierten es in eine re-
duzierende alkalische Vorlage. (NoHSO;-Losung). Um eine
befriedigende Ausbeute zu erzielen, muiten sie dem De-
stillationsgemisch mehrere Male Wasser zufigen und er-
hielten dadurch ein stark verdinntes Destillat, das auBer-
dem grofle Mengen CO, enthielt, die von der oxydierten
Oxalsdure herrihrien. Das Destillat wurde eingedampft, mit
H,S0, zur Vertreibung des CO, angesduert, und nach Zu-
gabe von konzentrierter H,S0O, wurde das Jod abermals in
eine alkalische Vorlage Uberdestilliert. Ausbeute und Reinheit
des Produkis wurden bei dieser Methode nicht angegeben.

Nach diesem Abtrennverfahren wurde 1947 in Oak Ridge
regelmédBig 131) hergestellt [34].

1949 verbesserten A, W. Kenny und W. T. Spragg in England
dieses Destillationsverfahren, in dem sie die Konzentratio-
nen der Oxydations- und Reduktionslésungen verdnderten
und auBlerdem einen weiteren Oxydations-Reduktions-Zyklus
mit KMnO, und Oxalséure einfihrien {31, 32]. Dadurch er-
reichten sie eine grofiere chemische Reinheit des Endprodukts
und eine hdhere Destillationsausbeute. Sie wird von den
Autoren mit 909 angegeben.

Das Verfahren wurde von W. J. Arrol technisch ausgebaut
und mehrere Jahre routineméBig betrieben [33, 34]. Dabei
wurden jeweils 150 g Te in einer Charge verarbeitet und
darcus 300400 mC 131 isoliert. Das verwendete Tellur ent-
hielt als Verunreinigung 2—4 ppm stabiles Jod, wodurch die
spezifische Aktivitét der *'J-Lésung auf etwa 0,5—1C/mg
herabgesetzt wurde (Abb. 5).
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Abb. 5: ¥i}.Apparatur nach Arrol-Evans

Von R. Constant wurde 1958 eine neue nasse Destillations-
methode entwickelt, die weitere Verbesserungen brachte [35].
Bestrahlt wird Tellurséure (H,TeQOq), die in Wasser 18slich ist.
Beim ersten Schritt des Verarbeitungsganges, dem Losen
des Bestrahlungsmaterials, entfédllt damit die heftige Re-
aktion, die mit der Oxydation des elementaren Tellurs ver-
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bunden ist. Das Jod wird nicht zum Jodat oxydiert und ein
MitreifBen von Bestrahlungsmaterial bzw. Reagenzien in die
Vorlage ist ausgeschlossen. Die wifirige Losung der Tellur-
sdure versetzt man mit konzentrierter H,SO, (auf etwa 7%
H,50,) und erhitzt zum Sieden. Durch die Tellurséure wird
das '31) zum elementaren Jod oxydiert und in eine redu-
zierende Yorlage, die n/100 Na,$,0,-L6sung und n/50 Na,CO;-
Lésung enthélt, destilliert. Das Jod destilliert jedoch nur sehr
langsam, so daB man bei der Verarbeitung von 150 g HeTeOs
etwa 800 m! Destillat erhélt, wenn die Ausbeute Gber 9096
betragen soll. Ein Einengen des Destillats zur Erhéhung der
spezifischen Aktivitdt der Losung (mC/ml) ist daher meist not-
wendig. Die Lésung ist jedoch frei von chemischen und radio-
aktiven Verunreinigungen, so daB sie keiner weiteren Reini-

gung bedarf (Abb. 6).

= ¥ og
Abb, 6: 131)-Apparatur nach Constant

Das Verfahren von R. Constant wurde in Saclay geringfigig
verdndert und dient heute zur routinemdBligen Herstellung
des 131 [36, 37]. Mit Hilfe eines geringen Zusatzes an Trd-
gerjod (50y KJO; und 350y KJ bei 200g HTeO;) konnte
die Destillationsgeschwindigkeit etwa auf das Zehnfache
gesteigert werden, wodurch 90%, des 131J mit den ersten
60 ml Destillat bergehen und ein Einengen des Destillats
tberflissig wird. Die gesamte Verarbeitungszeit betrdgt
etwa 3 Stunden.

Trockene Destillation von 131J

Eine vollig neve Methode fihrten K. Taugbdl und K. Sam-
sahl 1954 in Kjeller, Norwegen, mit der trockenen Destilla-
tion von 131) ein [38]. Sie bestrahlten hochreines Tellurdioxyd
als Pulver. In einem Quarzgefd wurde das bestrahlte Ma-
terial bei einem Unterdruck von 2x102mm Hg auf 650 bis
700 °C erhitzt, wobei das 131) als elementares Jod in eine
mit flissiger Luft gekihlte Falle Uberdestilliert wird. Durch
Ausheizen der Falle wird das Jod mit einem Gasstrom in
eine alkalische Voriage getrieben. Diese Rohldsung muBite
im Anfang der Eniwicklung nochmals durch Destillation ge-
reinigt werden. Bei 2-4stindigem Erhitzen erzielten die
Autoren Ausbeuten bis Uber 909/, (Abb. 7).

16

1

Abb. 7: 31).Apparatur nach Taugbdl-Samschi
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Etwa zu der gleichen Zeit wurde von C. Evans und J. Ste-
venson in England ein Patent angemeldet, das im wesent-
lichen die gleiche Isolierungsmethode von 13t) beschreibt [39].
Allerdings arbeitet dieses Verfahren bei normalem Druck
und in einer Saverstoffatmosphdre. Die Dauver der Destilla-
tion wird dadurch auf ca. 24 Stunden verléngert. Man er-
hélt ein Destillat, das ohne weitere Reinigung verwendbar
ist.

Die Weiterentwicklung des urspringlichen Verfahrens von
K. Taugbél und K. Samsahl durch K. Tougbé! und J. B, Dahl
fuhrte zu einer Angleichung an das englische Verfahren [40]

(Abb. 8).
|

Abb. 8: 11).Apparatur nach Taugbd!-Dah!

Die trockene Destillation kann als vorléufiger AbschiuB der
Entwicklung der Herstellungsmethoden fiir 131} aus bestrahl-
tem Tellur angesehen werden. Das lIsolierungsverfahren
wurde so stark vereinfacht, daf3 eine weitere Entwicklungs-
arbeit in dieser Richtung nicht mehr lohnenswert erscheint.
Hinzu kommt, daf3 das von 131) befreite TeO:-Pulver fir
weitere Bestrahlungen verwendungsféhig bieibt und ledig-
lich ein Zusammensintern des TeOp den Kreislauf Bestrah-
lung—Abtrennung—Bestrahlung unterbricht. Die Manipulatio-
nen des bestrahlten Materials kénnen auf ein Minimum
herabgesetzt werden, wenn man, wie z. B. in England, Nor-
wegen und Polen, das TeOy-Pulver in Quarzgeféfien be-
strahlt, die zur Destillation des 131] lediglich an eine Appa-
ratur angeschlossen werden und nach der Destillation er-
neut ohne Umfillen bestrahlt werden kénnen. Die Isolie-
rungsmethode ist selbst bei einer Destillationsausbeute von
nur 16%,, wie sie im Kernforschungszentrum Warschau am
polnischen Reaktor EWA erreicht wird, durch die Einfach-
heit ihrer Arbeitsmethode wirtschaftlich [41] {Abb. 9).

i

Abb. 9: 1J-Apparatur nach Zelenay-Plejewski

131 gls Uran-Spaltprodukt

Schon zwei Jahre nach dem Anlaufen der Routineproduktion
des 31 qus Tellur wurde in Oak Ridge eine neue Quelle
for die Gewinnung von 1) erschlossen [42]. Ursache dafiir
war die steigende Nachfrage nach 134, daos in den geforder-
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ten Aktivitéten nicht mehr durch Bestrahlung von Tellur her-
gestellt werden konnte. Die hohe Spaltausbeute des 131
erlaubt eine wirtschaftliche Abtrennung des Nuklids aus
bestrahltem Uran. AuBerdem werden durch das Einbringen
des Bestrahlungsmaterials in den Reakior noch zusétzlich
Neutronen erzeugt, im Gegensatz zur Bestrahlung von Tel-
lur, wo Nevuironen absorbiert werden.

Allerdings kann das 91 nicht aus verbrauchten Uran-Brenn-
elementen abgetrennt werden, da diese fir gewShnlich
mehrere Monate lagern, ehe sie wieder aufgearbeitet wer-
den. Es werden daher fir die 13tJ-Produktion besondere
Uranstdbe kurzzeitig bestrahlt.

Die Abtrennung des 13t) verlduft bei allen heute verwende-
ten Verfahren mit geringen Abweichungen nach der glei-
chen Methode [43, 44, 45]. Die chemisch oder mechanisch
enthitlsten Uranstdbe werden in konzentrierter HNO; ge-
18st, wobei ca. 30 des 13t] abdestillieren und in einer Vor-
lage aufgefangen werden. Weitere 509/ gewinnt man durch
nachtrdgliches Erhitzen der Uranldsung, wéhrend ca. 20%
zuriickbleiben. Das Erhitzen der Uranlésung kann auch durch
Einleiten durch Wasserdampf erfolgen. Aus den Destillaten,
die neben dem Spaltiod noch HNO: und HNOjs enthalten,
wird zur Verringerung des Yolumens das Jod nochmals ab-
destilliert und danach &hnlich wie beim Verfahren nach
Kenny-Spragg durch Oxydation-Reduktions-Zyklen gereinigt.
Die Anlagen fir die Gewinnung von Spaltjed in Oak Ridge
kénnen in einer Charge 25-100 Curie 131) herstellen.

Gegeniiberstellung

Die Gewinnung von Spaltjod erfordert im Verhdlinis zur
181].Gewinnung aus Tellur einen weitaus groBeren techni-
schen Aufwand. Da die zur Verarbeitung gelangenden Ak-
tivitdten wegen der Anwesenheit der anderen Spaltprodukte
in der GréBenordnung von Kilocurie liegen, kann eine Auf-
arbeitung nur in HeiBen Zellen erfolgen. Andererseits kon-
nen ous der von Spaltjod befreiten Uranlésung weitere
kurzlebige Spaltprodukie wie *°Ba und #°Sr abgetrennt wer-
den, so daB die Kosten fir das einzelne Nuklid dadurch
gesenkt werden. Die Gewinnung von Spaltjed ist nur for
gréfere Isotopenproduktionszentren wirtschaftlich.

In England wird neben der Produktion von 3t aus Tellur
eine Anlage zur Herstellung von Spaltjod betrieben. In Qak
Ridge ist seit September 1948 Spaltjod die Hauptquelle des
produzierten 31J. (Eingegangen am 28. 11. 19¢1)
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