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Der Aufbau von Transuran-Elementen

Von £ Keller

1. Einleitung

Alle Transurane sind kiinstliche Elemente. Sie miissen von
' leichteren Elementen ausgehend durch Kernreaktionen, z. T.
stufenweise aufgebaut werden. Da im Vergleich zum Alter der
Erde mit 4,5-10% selbst die lingstlebigen Isotope der Trans-
urane 3{Pu (#),5=7,6-107a) und %7Cm (4, = 1,6 - 107a)
kurze Halbwertzeiten besitzen, sind die Elemente mit Z > 92
in der Natur bereits ausgestorben. Das in einigen Uranerzen nach-
gewiesene Plutonium (Atomverhiltnis 239Pu: 238U ~ 10-12; 1) ist
sekundiren Ursprungs. Bs bildet sich laufend durch Neutronen-
einfang aus 232U, wobei die Neutronen sowohl von der Spontan-
spaltung des ESSU (24 Spontanspaltungen pro Stunde und gr 2f;i_iU)
als auch von (x,n)-Reaktionen mit leichten Elementen in den
Uranmineralien herrithren [1]. .

Tabelle 1. Die Entdeckung der Transurane

Lehrstuhl fir Radiochemie der
Technischen Hochschule Karlsruhe
und Institut fir Radiochemie (Direk-
tor: Prof. Dr. W. Seelmann-Egge-
bert), Gesellschaft fir Kernfor-
schung mbH Karlsruhe

Den ersten eindeutigen Nachweis der Bildung eines Transuran-
elements — des Neptuniums — erbrachten McMillan und
Abelson im Jahre 1940. Bis heute wurden noch weitere elf
Transuranelemente entdeckt, so dafl jetzt alle Elemente bis zur
Ordnungszahl 104 bekannt sind (Tabelle 1). Das Element 104
gehort als erstes nicht mehr der Actinidenreihe an, es ist ein
Homologes des Hafniums (Eka-Hafnium).

Die Mehrzah! der kunstlichen Elemente wurde aufgrund gezielter
und zum Teil langwieriger und duBerst kostspieliger Untersuchun-
gen ethalten. Bei den Elementen mit Ordnungszahlen oberhalb
100 betrug die Ausbeute bei der erstmaligen Identifizierung meist
nur einige wenige Atome pro Versuch. Zwei der Transuran-
élemente, Einsteinium und Fermium, konnten zum ersten Mal
vollig unerwartet in Fall-out-Proben der ersten thermonuklearen
Explosion am 1. November 1952 auf dem Bikini-Atoll nach-
gewiesen werden,

Ordnungs- Element Symbol Entdecker und Entdeckungsdatum Entdeckungsreaktion entdecktes \fangstlebiges
zahl . . . Isotop Isotop
I - i
. LT 3
93 Neptunium Np McMillan, Abelson (1940) 2380 (n, y) — 239Np 2¥Np
- 2

94 Plutonium Pu Seaborg, McMillan, Kennedy, Wahl 2380(d, 2 n) — 238py 24py

(1940) .
. 8

95 Americium Am Seaborg, James, Morgan, Ghiorso B9Pu(n,M(n,y)—| *Am 243Am
(1944/45)

96 Curjum Cm Seaborg, James, Ghiorso (1944) 239Dy (o, 1) 242Cm 247Cm

97 Berkelium Bk Thompson, Ghiorso, Seaborg (1949) 2 Am(x, 2 n) 243Bk 247Bk

98 Californium Cf Thompson, Street, Ghiorso, Seaborg| *?Cm(a, n) 215CF 21t
(1950)

99 Einsteinium Es Ghiorso, Thompson, Higgins, Sea- Thermonukleare 233Es 254Fg
borg, Studier, Fields, Fried, Dia- Explosion ,,Mike*

100 Fermium Fm mond, Mech, Pyle, Huizenga, Hirsch, 235Fm H7Fm
Mannig, Browne, Smith, Spence (1952)

101 Mendeclevium Md Ghiorso, Harvey, Choppin, Thomp- | 2%Es(x, n) 256Md 256Md
son, Seaborg (1955)

102 Nobelium (?) No(?) | Fields,Friedman,Milsted, Atterling, | Z3oCm + '3C 251, 233102 | 256102
Forsling, Holm, Astrom (1957) oder
Ghiorso, Sikkeland, Walton, Seabozrg 246Cm(12C, 4n) 254102
(1958) 96 6

103 Lawtencium Lw Ghiorso, Sikkeland, Larsh, Latimer 249—°g§C£+1°’11B 257 w 256w
(1959)

104 Flerov, Oganesyan, Lobanov, Kus- 23&Pu(‘f(2)Nc,4n) 2860104 60104
nezov, Druin, Perelygin, Gavrilov,
Tretjakova, Plotko (1964)
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Abbiléung 1. Aufbaumdglichkeiten fiir die schweren kiinstlichen Elemente (Ausschnitt aus der Nuklidkatte, herausgegeben vom Ministerium fiir wissenschaftliche Forschung der DBR, beatbeitet im Institut fiir Radio-
chemie der Gesellschaft fiir Kernforschung mbH., Katlsruhe, von Prof. Dr. W. Seelmann-Eggebert und Mitatbeitern; 2. Aufl,, Gorbach & Sohn, Munchen 1963).

Es bedeuten: gelb = a-Zerfall — blau = Negatronenemission — rot = Positronenemission oder (und) K-Einfang — sp = Spontanspaltung — schwarz = natiirlich votkommende Isotope



* 2. Aufhaureaktionen fiir die Transurane

Zﬁr Synthese der schweten kiinstlicheﬁ Elemente bestehen folgen'de
Moglichkeiten:

2.1, Aunfban siber Neutroneneinfangreaktionen mit anschliefSenden f--Zer-
Jillen der gebildeten nentronenreichen Isotope. In Abhingigkeit vom

Neutronenflul kann man drei prinzipiell verschiedene Aufbau- -

reaktionen untetrscheiden:

2.1.1. Langsamer Aufbau, wie er in Kernreaktoren erfolgt. Die heute
maximal erreichbaren Neutronenfliisse von etwa 5-101% Neu-
tronenfcm? - sec sind — fiir die Aunfbaureaktion gesehen —
relativ klein, kénnen jedoch uber lange Zeitriume aufrecht et-
halten werden. Dieser Weg bietet die einzige Méglichkeit, wig-
bate Mengen der schweren Elemente herzustellen.

2.1.2. Schneller Aufban in intensiven Neutronenschanern, wie sie z. B,
in Kemexplosionen erhalten werden. Man erreicht hier Neutronen-
flusse von mehr als 1024 Neutronenfcm? (s 2 Mol Neutronen/cm?),
allerdings nur fur eine Zeit von weniger als eine Mikrosekunde.

Wihrend eines so intensiven ,,Neutronenblitzes* bilden sich z. B.

aus 2g§U durch mehrfachen Neutroneneinfang Uranisotope mit

extrem hohem Neutroneniiberschuff. Die Zahl der aufeinander-
folgenden Neutroneneinfinge hingt hauptsichlich von der Inten-
sitit und Dauer des Neutronenblitzes ab. Die kutzlebigen neu-
tronenteichen Utanisotope zetfallen durch mehrfachen f--Zerfall
in die lingstlebigen isobaren Kerne, z.B.

65
250 250
e R 98Cf oder

88
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92U
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» 10OFm

2.1.3. Neutroneneinfang bei Flussen von 101°— 10?1 Neutronen|cm® - sec,
wie der Kernaufbau in den Sternen Gber den r-Prozel3 (r == rapid,
d. h. schneller Elementaufbau) erfolgt [2]. Dieset Aufbau ent-
spricht weitgehend dem der Reaktion 2.1.2. Es wird heute allge-
mein angenommen, daB die mit einer Halbwertzeit von ca. 55 d
erfolgende Helligkeitsabnahme der Typ-I-Supernovae durch den
Zetfall von Zgng bedingt ist, welches iiber den r-Prozel gebildet

wurde.

Auf der Erde ist dieser ProzeB heute noch nicht durchfiihtbar,
da es nicht moglich ist, derartig hohe Neutronenflisse einige
Sekunden aufrecht zu erhalten. Méglicherweise ist diese Aufbau-
reaktion in einigen Jahren mit gepulsten HochfluBreaktoren zu
verwirklichen.

2.2. Aufbau siber Kernreaktionen, bei denen Elemente bhober Ordnungszabl
mit geladenen Teilchen beschossen werden und der intermediir gebildete
Zwischenkern (Compoundkern) vorzugsweise Neutronen emitifert, z. B.

232Cf (x, 2n) ig;Fm,

238 16, 250,
92U ( 80,41'1) 100Fm

Es ist leicht verstindlich, daB man iiber derartige Kernreaktionen,
die allein mit Beschleunigern durchgefiihrt werden konnen, nur
unwigbare Mengen an Atomen erhalten kann. Erwihnenswert in
diesem Zusammenhang ist jedoch, da3 die erste wigbare Menge

eines Transuranelements (0,5 ugr 2giPu) im Jahre 1941 dutch

zweitdgigen BeschuBl von 1,2 kg Utran, die sich in einem Paraffin-
block befanden, mit Neutronen erhalten wurde, welche ihrerseits

uber die gBe (d, n) lgB-Re:aktion mit den Deuteronen des 60-inch-
Zyklotrons von Berkeley/Californien entstanden.

Abbildung 1 zeigt eine schematische Darstellung der durchfihe-
baren Aufbaureaktionen, wobei als Beispiel stets die Bildung von
Isotopen des Fermiums aufgefithrt ist.
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3. Der Aufbau schwerer Elemente

3. Aufbau durch multiplen Neutroneneinfang
3.1.1. Aufbauprinzip mmd Ausbeuten® an schweren Elementen

In verschiedenen Lindern und Institutionen sind Forschungs-
programme in Bearbeitung, die die Synthese von wigbaren Mengen

der Transcuriumisotope durch Langzeit-Neutronenbestrahlung
von 232Pu oder 2;;Am zum Ziel haben. Das wohl ausgereifteste

Projekt stellt dasjenige der amerikanischen Atomenergiebehérde
dar {3]. Bei diesern Aufbauprozef} sind drei Stufen zu unterscheiden

[4]:
1. Uberfithrung von 232?!1 in 233Pu, ZégAm und 2ééCm;

2. Herstellung von Isotopen des Californiums durch Bestrahlung
von 2giPu, zggAm und 23‘;Cm 5

3. Aufbau von Isotopen des Einsteiniums und Fermiums durch
Bestrahlung von Californium.

Das 232Pu wird als Pu-Al-Legierung in Chargen von 10 kg im

groflen Savannah River ,,Production-Reactor® bei einem FluB
von ca. 3 - 10" n/cm? - sec so lange bestrahlt, bis die Plutonium-

fraktion zu mehr als 99,99, aus ggiPu besteht. Nach einer Be-
strahlungszeit von 18 Monaten erhilt man aus 10 kg 2giPu etwa
600 gr zgiPu, 300 gr 23§Am + ZgéCm sowie 9,1 kg Spaltprodukte.
23§Pu, 232Am und ZgéCm werden von den Spaltprodukten abge-

trennt und in dem flir die Herstellung schwerer Transurane eigens
gebauten ,,High Flux Isotope Reactor” (HFIR) in Oak Ridge
weiter bestrahit.

Der HFIR ist ein leichtwassermoderierter Reaktor mit 100 MWy,
Leistung und hochangereichertem Uran als Brennstoff [5]. Als
Neutronenreflektor dient Beryllium. Der Brennstoff (insgesamt
9,2 kg in Form von diinnen Platten) muB etwa alle 14 Tage aus-
gewechselt werden. Der maximale thermische Neutronenflul
betrigt 5 - 1015 nfcm? - sec, bei Beladung des Reaktors mit 300 gr

QéiPu sinkt er auf 2 bis 3 - 105 nfcm? - sec. Wegen der groBen

Resonanzeinfangquerschnitte der einzelnen Transplutoniumisoto-
pe ist der HEFIR fuir einen besonders hohen FluB an epithermischen
Neutronen ausgelegt. Der ganze Reaktor ist in einem Druckkessel
(ca. 2,5 m Durchmesser und 6 m Hohe) untergebracht, welcher
sich seinerseits in einem Wasserbecken (Durchmesser ca. 5,5 m,
Reaktorcore 7,5 m unter der Wasseroberfliche) befindet (Abbil-
dungen 2 und 3).

Das zu bestrahlende 2;il’u befindet sich in 31 Targetstiben [6],
wobei jeder Targetstab 40 Pellets (6 mm Durchmesser und 1,3 mm
Hohe) eines PuO,/Al-Cermets mit 10 gr 233Pu enthilt, Wenn im
Jahre 1968 genuigende Mengen 232Am + 244_232Cm vorhanden
sind. werden diese dann das zéiPu in den Targetstiben partiell

ersetzen,

Nach einer Bestrahlungszeit von knapp 1,5 Jahren (was etwa
cinem Bestrahlungszyklus entspricht) bei einem FluB von

3 - 1015 nfcm? - sec erhilt man aus 10 gr zgiPu (einem Targetstab)
nach einer 30tigigen Abkiihlzeit bzw. Aufarbeitungszeit:

0,017 gr %3%Pu

0,010 gr 23°Am

1,68 gr 244_232Cm

249n,.

0,46 mg “y-Bk

522 mg P13iCE

8,3 gt Spaltprodukte

* Die hier angegebenen Ausbeuten bezichen sich auf das berechnete Neu-
tronenspektrum im HFIR. Falls dieses in der Praxis ein — selbst nur gering-
fugig — anderes Aussehen hitte, k&nnen sich Ausbeuten und Isotopen-
zusammensetzung seht stark dndern. Dies gilt besonders fiir Bestrahlungen
in anderen Reaktoren mit unterschicdlichen Neutronenspektren.
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Abbildung 2. Schematische Darstellung des amerikanischen ,,High Flux
Isotope Reactor* (HFIR)
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Abbildung 3. Core-Anotdnung des HFIR (schematisch)

Die Curiumfraktion besteht hauptsachlich aus den Isotopen
244, 246, 232Cm, wihrend die Californiumfraktion zu iiber 989,

aus Z52Cf besteht (Abbildung 4). Bei einem FluB von 5- 1015

nfcm? - sec betragt die mittlere Lebensdauer eines Kerns, bezogen
auf den nichsten Neutroneneinfang, bei gp = 100 b etwa 20 d [7].

Zur Herstellung von Einsteinium und Fermium wird vorher ab-
getrenntes Californium erneut im HFIR bestrahlt. Da die Halb-
wertzeiten der lingstlebigen Es- und Fm-Isotope nur im Bereich
von Tagen liegen, sind auch nur kurzere Bestrahlungszeiten an-
gebracht, Eine 30tigige Bestrahlung von 1gr 23§Cf bei dem
Neutronenflu3 des HFIR von 5- 10! n/cm? - sec liefert nach

16

einer 2tigigen Abkiihl- und Aufarbeitungszeit 60 mg 2ggEs,

4,1 mg 254 2ggEs sowie 390 ugr fgéFm und 19 ugt %ggFm. Der

schwerste, bis heute durch Neutroneneinfangreaktionen erhaltene
Kern besitzt die Massenzahl 257. Nach vierjihriger Bestrahlung
ciner *2Pu-28Am-*"*Cm-Probe im MTR bei ecinem FluB von

3- 10" n/cm? - sec konnte %ggFm in nachweisbaren Mengen (ca.

0,1 a-Zerfille/min) isoliett werden [8]. Die prinzipiellen Schwierig-
keiten bei der Herstellung von Transcuriumisotopen durch Lang-
zeitbestrahlung von ZggPu sind:

1. Die Spaltquerschnitte or von *§2Cm (og = 1500 b, o = 200 b),
%3eCm (of ~ 0 ~ 200 b) sowie Z5LCF (o ~ o ~ 3000 b) sind
— im Verhaltnis zu den Einfangquerschnitten o, — sehr hoch,

so daf ein groBer Teil des primir aufgebauten Materials im
weiteren Verlauf der Aufbaureaktion wieder verloren geht. Bei

der vollstindigen Uberfuhrung von 2221’11 in 2g§Cf erhalt man

eine Ausbeute von etwa 0,3%,, die restlichen 99,7%, des Ausgangs-
materials werden gespalten und sind somit fiir den AufbauprozeB
verloren. Die bei einer kontinuietlichen Bestrahlung erzielbare

tatsichliche Ausbeute an 2g§Cf ist jedoch bedeutend geringer, da

man infolge der Konkurrenz von Bildung und radioaktivem
Zerfall nicht die Umwandlung aller Zwischenprodukte abwarten
kann. :

2. Nach den Gesetzen der Radioaktivitit ist die Bildungsrate eines
Nuklids, das dutch mehrfachen Neutroneneinfang aus einem
Mutternuklid gebildet wird, in erster Niherung bei konstanter
Neutronendosis vom Neutronenflu unabhingig, zumindest bei

D - 01 > In2f¢; . Das bedeutet, daB3, um innerhalb kurzer Zeiten
244

von “5:Cm ausgehend durch funffachen Neutroneneinfang zum
ersten f-aktiven Cm-Isotop (zéng) und damit zum ersten Bk-
und Cf-Isotop zu gelangen, Reaktoren mit hohen Neutronen-
fliissen notwendig sind. So bewirkt schon cine geringe Erhéhung
des Neutronenflusses eines Reaktors eine bedeutende zeitliche
Ausbeutesteigerung. Dies zeigt Abbildung 5 fiir den Aufbau von
N 10(n, y);4 8~
23§Cf dutch Bestrahlung von 2331’\1 (ZﬁPu —_— 2g§Cf).
Da Reaktoren mit Neutronenfliissen von > 10'® nfcm? - sec bis-
her nicht zur Verfugung standen, existieren heute auch erst sehr
geringe Mengen an lingerlebigen Bk-, Cf- und Es-Isotopen. Das
hat weiterhin zur Folge, dal3 die chemischen und physikalischen
Eigenschaften der Transcutiumelemente erst sehr ungeniigend
bekannt sind.

Noch schwieriger ist es, Elemente jenseits des Fermiums aufzu-
bauen. Aus der Zerfallssystematik der schweren Kerne ist abzulei-

ten, daB das etste f—-aktive Fm-Isotop das lzggFm sein wird, Von

?géFm, dem durch f~-Zerfall eines Es-Isotops einzig in austeichen-

den Mengen erhiltlichen Fm-Isotop ausgehend, ist zur Bildung

von %ggFm wieder ein funffacher Neutroneneinfang notwendig.

Im Vergleich zum analogen Aufbau des Californiums iiber die
Curiumisotope besitzen die Fm-Isotope jedoch nur sehr kurze
Halbwertzeiten, so dal ein groBetr Teil der intermedidiren Fm-
Isotope zetfallen, bevor sie durch weiteren Neutronencinfang in
hohere Fm-Isotope ubergehen. So betrigt z. B. fur :fggFm das
Verhiltnis radioaktiver Zerfall zu Neutroneneinfang selbst bei
D =5-10% n/cm? - sec und ge=100b etwa 20, bei Kl‘)‘ggFm
sogar 150. Es liBt sich jedoch abschitzen, dafl durch Bestrahlung
von Zgng bei Flussen von 5-10%% njem? - sec ein Aufbau von
2107 Atomen T5;Md (= 200 a-Zerfille/min) bei einer 4monati-
gen Bestrahlung von 1 gr 23§Cf [9] sowie eventuell von Tracer-
mengen des Elements 102 moglich ist.

3. Ein weiteres Hindernis fuit einen schnellen Aufbau von Trans-
curfumelementen bildet auch der geringe Einfangquerschnitt des

232Cm von 2 barn.

Neben dem im Endstadium der Fertigstellung befindlichen
amerikanischen HFIR existiert bisher erst ein weiterer Reaktor

Atomprazis 12 Heft 1 1966



{11]. — der russische Reaktor SM-2 mit 50 MW Leistung und
einem thermischen NeutronenfluB von 2,5- 1015 njcm? - sec —,
der cinen fiir die Cf-Produktion ausreichend hohen Flufl besitzt.
Allerdings ist nicht bekannt, inwieweit er fiir derartige Projekte
benutzt wird.

3.1.2. Die Abtrennung der schweren Elemente

Die Aufarbeitung des bestrahlten Plutoniums der ersten Aufbau--

stufe etfolgt in den Savannah-River-Laboratorien. Die abge-
brannte Pu-Al-Legicrung wird in Salpetersiure geldst und das
Plutonium iiber ein Anionenaustauschvetfahren abgetrennt und
gereinigt (Abbildung 6). Americium und Cutium werden an-
schlieBend zusammen mit den Selten-Erd-Spaltprodukten aus
schwach saurer, Al (NO,);-haltiger Losung spezifisch an einem
Anionenaustauscher adsorbiert und mit Salpetetsiure eluiert. Die
weitere Reinigung sowie die gesamte Aufarbeitung der bestrahlten
HFIR-Targetstibe erfolgt in der ,,Transuranium Processing
Facility in Oak Ridge [12 bis 15].

Nach Uberfithrung des salpetersauren Eluats der Lanthaniden-
Actiniden-Abtrennung in eine salzsaure Losung (Extraktion der
Salpetersiure mit tertidgren Aminen) kénnen die Actiniden von
den Lanthaniden durch Extraktion mit langkettigen tertidren

Aminen aus 11 m LiCl-Lésung abgetrennt werden. Fir eine

Wiederverwendung der zggAm- 2f}‘éCm—l-Traktion zu Bestrahlungs-

zwecken geniigen Trennfaktoren von 103, das entspricht etwa
einem Gehalt von 19, an Seltenen Erden.

Zur Aufarbeitung der HFIR-Targetstabe werden die Cermetpellets
aus Aluminium + Actinidenoxid in Salzsdure gelost und die Acti-
niden durch Extraktion mit tertidten Aminen aus 11 m LiCl-L6-
sung von den Spaltprodukten getrennt. Die Gewinnung der reinen
Transplutoniumelemente erfolgt in drei Schritten. In der ersten
Stufe werden die Transcuriumelemente von Americium und Curium
durch Extraktion mit 2-Athylhexyl-phenyl-phosphorsiure aus
1 m HCl abgetrennt. Berkelium wird — nach Oxydation zu Bk(IV)
(Tabelle 2) — mit Di-(2-Athylhexyl-)phosphorsiure aus 10 m HNO,
extrahiert, wihrend die Trennung Cf-Es-Fm anschlieBend durch
wiederholte differentielle Eluierung mit e-Hydroxybuttersidure von
einer Kationenaustauschersiule erfolgt. Als Alternative zur Tren-
nung der Actiniden von den Lanthaniden mit tertifren Aminen
wird det sog. ,,Talspeak®-ProzeB diskutiert, bei welchem die
Lanthaniden durch Extraktion mit Di-(2-Athylhexyl-)phosphor-
sdure, gelost in Diisopropylbenzol, von den Actiniden getrennt
werden. Die waflrige Phase enthilt eine organische Siure (Glykol-
oder Milchsiure) und Didthylentriaminpentaessigsiure zur Kom-
plexbildung [16]. Die chemischen Grundlagen dieses in halbtechni-
schem Malstab ausgezeichnet funktionierenden Prozesses sind
noch nicht restlos aufgeklirt.

Tabelle 2. Wertigkeiten der Lanthaniden und Actiniden

Alle Arbeiten mit Cf-haltigen Substanzen miissen infolge der mit = -

den niedrigen Spontanspalthalbwertzeiten von 2S§Cf und 23;&'

vetbundenen hohen Neutronendosis hinter einer speziellen Beton-
abschirmung ausgefithrt wetden. So emittiert z. B. ein Priparat

von 300 mg Cf mit 0,529, 2S§Cf 3 - 102 Neutronen pro Sckunde
bei einer p-Strahlendosis von 10% rfstd in 30 cm Abstand.

240m-Atm
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8
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L . 1L —t
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Abbildung 4. Zum Aufbau von Isotopen des Cutiums, Berkeliums und
Californiums durch Neutronenbestrahlung von2;éCm im HFIR
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@ =1x)p"
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Abbildung 5. Dic Bildung von ***Cf aus ***Pu bei verschiedenen Neu-
tronenfhissen {10}

A) Lanthaniden

Element: La Ce Pr Nd Pm Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu
Ordnungszahl: 57 58 59 60 61 62 63 64 65 66 67 68 69 70 71
Wertigkeit: 2 2 2
3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3
4 4 4 4 4
B) Actiniden
Element: Ac Th Pa U Np Pu Am Cm Bk Ct Es Fm Md No) Lw
Ordnungszahl: 89 90 91 92 93 94 95 96 97 98 99 100 101 102 103
Wertigkeit: 3 3) 3) 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3) 3)
4 4 4 4 4 4 4 4
5 5 5 5 5
6 6 6 6 6)
Bemerkungen

halbfett gesctzte Werte: stabilste Wertigkeitsstufe in waBriger Losung.
Werte in Klammetn:  Wertigkeitsstufe noch nicht eindeutig nachgewiesen.
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Abtrennung der Aktiniden- Elemente
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Kationenaustausch:
Bk, Cf
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—_—

Bk{IV) mit Di(2- mit
Mhylhﬂz;') . oi-Hydroxybuttersaire]

ter

Ein fur chemisches Arbeiten in Gloveboxen gut geeignetes Cali-
forniumpriparat erhilt man durch Abmelken von 232Cf (# 2=

360 a) aus %§7Bk (B~-Strahler, 7, = 314 d). Unter Verwendung

von 108 bis 10-° gr 2;3(} pro Experiment wurden von Cunning-
ham in Berkeley/Calif. auch die ersten Cf-Verbindungen — Cf,0,,
CECl;, CfOCl — dargestellt und réntgenografisch identifiziert {17].
Das Vetfahren zur Darstellung dieser Verbindungen ist in Ab-
bildung 7 aufgezeigt.

3.Z Die Synthese schwerer Elemente in Kernexplosionen

Es sind bisher sechs Kernexplosionen bekannt, bei denen die Bil-
dung von Isotopen schwerer Elemente untersucht wurde:

a) die erste thermonukleare Explosion ,,Mike* am 1. November
1952 im Bikini-Atoll mit einer Sprengkraft, die im Bereich von
Megatonnen TNT lag [18] und

b) das unterirdische ,,Anacostia“~-Experiment am 23. November
1962 in der Wuste von Nevada/USA im Rahmen des ,,Plowshare*-
Projektes mit einer Sprengkraft von 10 kt TN'T sowie die dhnlichen
Experimente ,,Kennebec (Juni 1963), ,,Anchovy* (November
1963) [19], ,,Par* (30 kt, Oktober 1962) [20] und ,,Barbel
(Herbst 1964) [20a].
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Ausbeuten an schweren Kernen beim Experiment

18

HCL HClund H,0 Hy0

Gas Gas Gas
&
'

gberm?rung N pej bet
he Rontgen - * ggnoc 4500
kap ? 5:) ¢

Verglihen

an Luft

et & (O
Cf an Oxd -

Ionenaus -
tauscher
adsorbiert

Spaltprodukte

Aktiniden + S E

CfCly CfOCIL Cig03

Rontgenanalyse

Abbildung 7. Die priparative Methade zur Dar-

Ams+ Cm stellung der ersten Cf-Verbindungen
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ct

Es Abbildung 6. Aufarbeitung der bestrahlten
HFIR-Brennelemente und Reinigung der schweten

Fm Transurane

Bei der Untersuchung von Fall-out-Proben des ,,Mike“-Experi-
ments stellte sich heraus, daf3 die Plutonium-, Americium- und
Curiumfraktionen einen betrachtlichen Anteil an neutronenrejchen,
bis dahin unbekannten Isotopen enthielten, z. B. 25Pu, 248Pu und
288Cm, Daher war cs naheliegend zu untersuchen, ob sich bei
dieser Kernexplosion nicht auch Nuklide noch hoherer Kern-
ladungszahlen gebildet hatten, und tatsachlich fand man neben Bk-
und Cf-Isotopen auch Isotope der zu dieser Zeit noch unbekannten
Elemente 99 und 100 mit den Massenzahlen 253 und 255. Die Aus-
beuten an schweren Kernen nechmen — von A4 = 239 ausgehend —
mit steigender Massenzahl mit einem Faktor von 5,8 pro Massen-
zahl ab. Auffallend an der Massenausbeutekurve ist, dal die
kumulativen Ausbeuten der Kerne mit gerader Massenzahl um den
Faktor 1,6 hoher liegen als das Mittel der kumulativen Ausbeuten
der benachbarten ungeradzahligen Kerne. Dieser Unterschied wird
auf verschiedene Wirkungsquerschnitte fir den Neutroneneinfang
zuruckgefuhrt.

Ein ahnlicher ,,gerade-ungerade-Massenzahl-Effekt (Faktor 1,36
-+ 0,21) ist auch den Angaben von Suess und Urey [22] iiber die
Bildung der Kerne mit den Massenzahlen 155 bis 170 bei der
Nucleogenesis zu entnehmen. Aus dieser — wenn auch etwas
rohen — Uberemstimmung laBt sich der SchluB ableiten, daB
zwischen dem schnellen Neutroneneinfang bei Kernexplosionen
und der Nucleogenesis in den Sternen ein enger Zusammenhang
bestehen durfte.

Jedes im |, Mike“~-Versuch dem NeutronenfluB} ausgesetzte Uran-
atom fing im Mittel p = 1,5 Neutronen ein. Die Ausbeute an den
Kernen IVj, die durch 1-fachen Neutroneneinfang gebildet wurde,
laBt sich somit durch die Poisson-Verteilung

angegeben, falls der Einfangquerschnitt aller dazwischen liegender
Kerne als konstant angenommen wird und alle Kerne dem gleichen
integralen NeutronenfluBl ausgesetzt sind (Vy, = Menge der Aus-
gangskerne). Entsprechend gilt auch

Nin __9

Nji 141 °

Zwischen den auf ZSgPu = 1 normierten Ausbeuten des ,,Mike*-

und des ,,Anacostia“-Experimentes bestehen keine gréBeren Unter-
schiede; d. h. um durch ahnliche Versuche zu noch schwereren
Nukliden zu gelangen, benotigt man keine Kernexplosionen mit
extrem hoher Sprengkraft. Allerdings besitzt eine thermonukleare
»Neutronenquelle einen entscheidenden Vorteil gegeniiber einer
»opalt“-Quelle, da die Spaltprodukte in Konkurrenzreaktion zu
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den schweren Ketnen einen groflen Teil der freiwerdenden Neu-
tronen absorbieren und deshalb eine FluBabsenkung bewirken. Bei
der thermonuklearen Reaktion, wie z. B,

D+T—>n+éHe

bildet sich mit den Neutronen nicht gleichzeitig ein potentieller
Neutronenabsorber [o'c(;Hc) < z.B. ac(zggU)]. Um von 23§U

ausgehend ein 228U : 238U Verhaltnis von 10-11: 1 zu erreichen
S 92" * 92 >

muB eine Neutronenkonzentration von etwa 1 Mol/cm3 ca. 10-8 sec
lang aufrecht erhalten werden [21].

Trotz der sehr verschiedenen Stitke der beiden Typen von Kern-
explosionen wurde festgestelle, daB der effektive ,,thermische®
NeutronenfluB (10 kV) nicht sehr unterschiedlich gewesen sein
diirfte (2,0 bis 4,7 Mol Neutronen/cm?). Als MaB fiir den Neutro-
nenflul bei Kernexplosionen dient das Verhiltnis der gebildeten
Kerne mit den Massenzahlen 246: 245, Ein Verhiltnis von z. B,
0,4 reprasentiert einen Flufl von 2,0 Mol Neutronen/cm? (Mike,
Anchovy), das hthere Verhiltnis 0,69 cinen entsprechend hoheren
Flu} von 4,7 Mol Neutronen/cm? (Kennebec). Im Vergleich dazu
licfert eine einjdhrige Bestrahlung im HFIR ,,nur* 0,15 Mol Neu-
tronen/cm?2,

Um zu héheren Ausbeuten an Kernen bis .4 = 257 und weiterhin
zu Kernen mit Massenzahlen oberhalb 257 zu gelangen, bestehen
prinzipiell drei Moglichkeiten:

a) Vetlingerung der Zeitdauer des Neutronenflusses,

b) Erhohung des Neutronenflusses und

c) Einsatz eines Materials mit hoherer Massenzahl.

90% NaCi

5% CaSQ,

5% Mg-Fe-Silikate
Actinide Seltene Erden
Spuren-Elemente

NaCl-Autlosung mit - .
Wasser }———» NaCi-Losung

Y

CaS0,-Aullosung mit
NH4N03'Losung

——— CaS0, 1n NH,NOq

J———» SlOz(fPst)

| Saure Auflosung

Y
Mg, Ca, Fe, S E, Actiniden, SDurenelementel

v

Extraktion mit organtschen
Phosphaten Mg, Ca, Fe, Ubergangselemente

y
[Settene Erden, Actiniden |

Y
[Exlraktlon mit tert Ammen}—-——» SE

Y
r Actiniden ]

Abbildung 9. Vorgeschlagenes Verfahren zur Aufarbeitung des Um-
gebungsmaterials einer Kernexplosion in einer Steinsalzformation
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Abbildung 10.

Fermiums beim Beschufl von 232Cf mit a-Teilchen

Wirkungsquerschrutte der Bildung von Isotopen des
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Abbildung 11.
Kerne beim Beschull von 2331’11 mit ?%Ne-lonen [fur die Reaktionen QéiPu
(%(Z)Ne) 4 n) 22104 und 2éipu (?gl\*e, o 4 n) 295102 gilt rechte Ordinate, fur

die nicht uber emne Compoundkernreaktion verlaufende Bildung des aus

Wirkungsquerschnitte fur die Bildung spontanspaltender

einem isomeren Kernzustand heraus spontanspaltenden 2égmAm (Tsp=
15msec) gilt linke Skala]

Die beiden zuletzt genannten Punkte lassen sich experimentell
am leichtesten verwirklichen. So erreichte man bei der Kernexplo-
sion ,,Par‘ (Abbildung 8) bereits 7 bis 8 Mol Neutronenfcm?® und
die Bildung von Kernen mit den Massenzahlen 256 (zls 2;ng identi-
fiziert) und 257 (als ggéFm identifiziert). Eine Verdopplung des
Neutronenflusses bewirkt z. B. fur Kerne mit der Massenzahl 254
emne Ausbeutesteigerung um drei bis vier Groflenordnungen [9].
Gleichzeitig steigt dabei auch die Ausbeute an Kernen mit noch
hoheren Massenzahlen. Da die Nachweisgrenze an schweren Kernen
bei Kernexplosionen — auf #3°Pu gleich eins bezogen — bei 10-12
liegt, erscheint ¢s moglich, dann auch noch die Kerne mit den
Massenzahlen bis etwa A = 260 bis 262 nachzuwecisen und zu
identifizieren. Voraussetzung dafuir ist allerdings, dafB3 ihre Halb-
wertzeiten nicht zu kurz sind.
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Zu Punkt ¢ gedenkt man so vorzugehen, dal man unterirdisch
eine Kernexplosion hervorruft, bei det die Bombe eine ,,Fiillung*

von 2gng enthilt. (Man vermutet, daB hierbei durch multiplen

Neutronenecinfang Massenzahlen bis .4 = 266 bis 270 aufgebaut
werden. Die stabilsten Isotope der Elemente 106 bis 108 diirften
diese Massenzahlen besitzen, allerdings werden sie nur Halbwert-
zeiten von maximal einigen wenigen Sekunden aufweisen.

Moglichkeiten, diese kurzlebigen schweren Kerne zu identifizieren
oder gar abzutrennen, erscheinen heute noch rein spekulativ. Es
diirfte jedoch sicher feststehen, dafl ein derartiges Experiment in
einer Salzformation stattfinden wird, da nur dann eine schnelle
Auflosung des umgebenden Materials in Wasser — fiir die nach-
folgenden chemischen Trennschritte notwendig — erreicht werden
kann, Eine von Karaker [24] vorgeschlagene Methode zur
Abtrennung der lingerlebigen Actinidenelemente aus den Uber-
resten einer Kernexplosion in einer Steinsalzformation zeigt Ab-
bildung 9. Derartige Experimente werden jedoch nicht vor den
Jahren 1970 bis 1972 moglich sein, da erst zn diesem Zeitpunkt eine

geniigend groBe Menge 252Cf zur Verfugung stehen wird.

Ausgehend von 2ggU konnen Uran-Isotope oberhalb A4 = 276

nicht mehr erhalten werden, da ab 2Z,ZU die Bindungsenergie des
letzten Neutrons negativ ist [21].

3.3. Hementaufbau durch Kernreaktionen mit geladenen Teilchen

3.3.1. Allgemeine Betrachtungen

Die ersten , kiinstlich® radioaktiven Substanzen (Radioisotope des
Stickstoffs und Phosphors) erhielten 1933 Curie und Joliot durch
Beschufl von Bor bzw. Aluminium uber (e, n)-Reaktionen mit den
a-Teilchen naturlich vorkommender Radionuklide. Eine Uber-
tragung dieser Reaktionen auf schwere Elemente ist jedoch nicht
moglich, da die Energie der a-Teilchen, die bei Kernzerfillen emit-
tiert werden, unterhalb der Coulombschwelle liegt. Erst nach der
Einfiihrung des Zyklotrons und der dadurch gegebenen Moglich-
keit, geladene Teilchen auf hohe Energien zu beschieunigen,
konnten entsprechende Kernreaktionen auch unter Verwendung
schwerer Targetelemente durchgefuhrt werden,

Kernreaktionen mit Targetelementen, die schwerer als Wismut
sind, weisen einige Besonderheiten auf, die bei leichten Elementen
nicht vorhanden sind. So sind z. B. alle Targetnuklide radioaktiv.

Bei Verwendung von 2;";%Th oder 3% 233U bedingt dies keine
zusitzliche Erschwerung, da diese Nuklide eine hohe Halbwertzeit
und damit eine geringe spezifische Aktivitdt besitzen, Aber schon

. 2
die Herstellung von Targets mit 31Pa, 2321’ oder 241Am erfordert

besondere VorsichtsmafBnahmen (Glovebox). Je kurzer die Halb-
wertzeiten der Ausgangsnuklide werden, desto groBer wird auch
die spezifische Warmeentwicklung der Targcmuklidc (ca. 150 Watt

pro gr 2;2P0 oder 50 Watt pro gr """Cf) Von den Elementen

Francium, Radon, Astat sowie allen Elementen oberhalb Z = 100
existieren uberhaupt keine lingerlebigen Isotope, die als Ausgangs-
material fiir Kernreaktionen eingesetzt werden konnen.

BeschieBt man einen Targetkern hoher Massenzahl mit einem
Projektil, dessen Energie etwa 10 bis 20 MeV oberhalb der Cou-
lombschwelle}liegt, so wird dieses mit einem Wirkungsquerschnitt
von der Grofle des geometrischen Kernquerschnitts eingefangen.
Der entstandene Compoundkern ist hoch angeregt, seine Anre-
gungsenergie ist etwa gleich der Hailfte der Energie des einge-
fangenen Projektils [25}. Der Compoundkern gibt seine Anregungs-
energie durch Nukleonenverdampfung ab oder spaltet. Die Wahr-
scheinlichkeit fur die Spaltung nimmt sowohl mit der Kernladungs-
zahl (etwa proportional Z2/A) als auch mit der Anregungsenergie
des Compoundkerns stark zu. Dies bedeutet, daB die Wirkungs-
querschnitte fur Kernaufbaureaktionen sehr klein sind. Sie betragen
fur Kernreaktionen mit leichten GeschoBteilchen, wie z. B. Pro-
tonen, Deuteronen oder a-Teilchen, maximal einige Millibarn,

liegen jedoch bei Verwendung von schweren Projektilen (1(23C,

120 etc.) im Mikrobarnbereich und darunter,

Beim Beschuf} eines Targetnuklids mit einem geladenen Teilchen
148t sich ein neues Element aufbauen, dessen Kernladungszahl

20

maximal gleich der Summe‘der Kcmladungszahlen von T argetkem
und Projektil ist:

A A A, A+ Ay —

'x 4+ ZY»[(Al—i- “)B} (Atd=x) o n
Z Zy (Z1+2Zy) (Zi+2y
(Target- (Projektil) (Compoundkern) (Endkern) (verdampfte
kern) Neutronen)

Hierbei ist vorausgesetzt, dafl der intermediir gebildete Compound-
ketn keine geladenen Teilchen (p, o) emittiert, was bei Projektil-
energien wenig oberhalb der Coulombschwelle auch zutrifft und
eine rein physikalische Identifizierung der Reaktionsprodukte sehr
erleichtert.

Bei dieser Art von Kernaufbaureaktion werden allerdings nur
neutronenarme Isotope der schweren Elemente gebildet.

3.3.2. Kernreaktionen mit leichten Projektilen

Die Coulombschwelle fiir den BeschuBl schwerer Targetkerne mit
Protonen oder o-Teilchen liegt bei etwa 12 bzw. 25 MeV. Das
bedeutet, dal der Compoundkern nur eine Anregungsenergie von
einigen MeV erhalt und infolgedessen das Verhiltnis Neutronen-
emission zu Spaltung mit 1: 102 bis 10° relativ giinstig liegt. Dies

zeigt Abbildung 10 fur die Bildung von **° ~32%Fm durch BeschuB

von 24QCf mit beschleunigten «-Teilchen [26].

Mit steigender Projektilenergie nimmt nicht nur die Spaltwaht-
scheinlichkeit zu, sondern gleichzeitig auch die Zahl der aus dem
Compoundkern verdampften Neutronen, so dafl nur sehr neu-
tronenarme und daher auch sehr kurzlebige Isotope der schweren

Elemente gebildet werden, z. B. “%;Pa durch eine 9()Th (p,6n)-

Reaktion mit einem Wirkungsquerschnitt von 1 mb bei 340 MeV
Protonenenergie [27].

Da sich von den Elementen mit Kernladungszahlen oberhalb 100
keine wagbaren Mengen werden darstellen lassen, ist der Aufbau
von Isotopen der Elemente mit Z > 102 uber Kernreaktionen mit
leichten Projektilen nicht moglich.

3.3.3. Kernreaktionen mit schweren Tonen

Der Vorteil beim Aufbau schwerer Elemente durch Kernreaktionen
mit schweren Jonen liegt darin, dal — wenn man nur Neutronen-
verdampfungsreaktionen betrachtet — in einem Schritt ein Element
mit einer um 6 bis 10 hoheren Ordnungszahl als das Ausgangs-
clement entsteht. Zur Uberwindung des Coulombwalls muf3 das
schwere Projektil auf eine hohe Energie beschleunigt werden, was
zu einer entsprechend hohen Anregung des Compoundkerns fithrt.
Daher ist die Spaltung die vorherrschendste Zetfallsart des Com-
poundkerns, das Verhaltnis Neutronenverdampfung zu Spaltung
liegt im gunstigsten Fall bei 1: 105, Das bedeutet fir die Kern-
aufbaureaktion einen maximalen Wirkungsquerschnitt von ca.
10 ub. In der Mehrzahl der Experimente wurden jedoch bedeutend
kleinere Aufbauquerschnitte beobachtet, z. B. erfolgte die Erst-

darstellung des Elements 104 iber die *32Pu($2Ne, 4 n)*%0104-

Reaktion mit einem Wirkungsquerschnitt, der nicht hoher als
1,5-10-* ub war [28] (Abbildung 11). Reaktionen mit detart
kleinen Wirkungsquerschnitten lassen sich nur dann feststellen,
wenn ein sehr intensiver Ionenstrahl (10 bis 100 uA) zur Verfugung
steht,

Beschieflt man einen schweren Targetkern mit schweren lonen,
deren Energie ca. 10 bis 15 MeV obethalb der Coulombschwelle
liegt, so beobachtet man fast ausschlieBlich (X, 4 n)-Reaktionen.
Die Wirkungsquerschnitte dieses Reaktionstyps besitzen stets den
grofiten Wert, die bei hSheren Energien auftretenden (X, 5 n)-
und (X, 6 n)-Wirkungsquerschnitte sind geringer. Dies zeigt sehr
deutlich Abbildung 12 fur die Bildung von Fermiumisotopen beim

Beschufl von 233U mit beschleunigten 1gO-Ionen [29].

Untersucht man die Synthesemoglichkeiten schwerer Elemente,
so erhebt sich die Frage, welche Ausgangsnuklid-Projektil-Kombi-
nation fiir einen bestimmten Endkern den grofiten Wirkungsquet-

schnitt besitzt, So bildet sich z. B, ?ggFm durch Emission von vier

Neutronen aus dem Compoundkern 154Fm der durch die Reak-
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tionen 233'1’}1 -+ %Ne, 2§§U + lg’O und 23}Pu - lgC erzeugt
werden kann. Aus den Anregungsfunktionen fiir diese Reaktionen
(Abbildung 13) ist deutlich abzuleiten, daf} die Kombination ,,Aus-
gangsnuklid hoher Kernladungszahl plus GeschoBteilchen kleiner
Kernladungszahl“ die hochste Ausbeute besitzt. Dies ist verstind-
lich, da bei Kernreaktionen mit schweren Teilchen zur Uberwin-
dung des hoheren Coulombwalls eine groBere Projektilenergie
bendtigt wird, was zu einer hoheren Anregungsencrgie des Com-
poundkerns fithrt. Damit ist auch eine Erhohung der Spaltwahr-
scheinlichkeit des Compoundkerns verbunden, da nach Vanden-
bosch und Seaborg bei einer Zunahme der Anregungsenergic
schwerer Kerne um 0,13 MeV die Spaltwahrscheinlichkeit um eine
GroBenordnung erhdht wird [30].

Zur Abtrennung der bei diesen Reaktionen gebildeten kurzlebigen
schweren Kerne benutzt man fast ausschlieflich die Ruickstof-
methode, d. h. man fingt die aus dem Tatget herausgeschlagenen,
neugebildeten, im Augenblick der Entstehung stark positiv ge-
ladenen Kerne auf einer negativ geladenen Fangerfolie auf, Die
Identifizierung erfolgt nun durch chemische Aufatbeitung der
Fangetfolie oder durch Registrierung der Zerfallsakte der primaren
RiickstoBatome entweder direkt mit Hilfe von photographischen
Platten bzw. anderen geeigneten Detektoren oder haufig indirekt
bei a-aktiven Substanzen, indem die hoch positiv geladenen Ruck-
stofatome des a-Zetfalls auf einer zweiten, starker negativ gelade-
nen Fingerfolie gesammelt und anschlieBend identifiziert werden
(Abbildung 14). Wegen den kurzen Halbwertzeiten der Isotope
von Elementen mit Kernladungszahlen obethalb 101 ist eine
chemische Identifizierung der primaren Reaktionsprodukte nicht
moglich, Hier fuhren nur indirekte physikalische Methoden, wie
Bestimmung von Ausbeuten als Funktion der Projektilenergie,
Zuordnung von gefundenen a-Energien zu bestimmten Nukliden
aufgrund der a-Zerfallssystematik, Vergleich von gefundenen und
extrapolierten Halbwertzeiten etc. zum Ziel. Um uber diese physi-
kalische Methoden verlaBliche Aussagen zu erhalten, mufi man
moglichst Nebenreaktionen vermeiden, d. h. man muf} z. B. einen
weitgehend monoenergetischen Strahl an schweren Ionen vet-
wenden. Die Mehrzahl der Untersuchungen uber die Bildung von
schweren Elementen durch Kernreaktionen mit hochbeschleunigten
schweren Ionen wurden entweder mit dem ,Heavy lon Linear
Accelerator (HILAC) der Lawrence Radiation Laboratories in
Berkeley/USA oder den beiden Kreisbeschleunigern in Dubna/
UdSSR durchgefithrt. Hier erreicht man den monoenergetischen
Jonenstrom durch Verwendung spezieller lonenquellen, die einen
hoch und einheitlich ionisierten Strahl liefern. Die maximale Energie
der schweren Projektile betragt 10,3 MeV/Nukleon (HILAC) bzw.
8,5 MeV/Nukleon (310 cm Zyklotron/Dubna, Energichalbwert-

breite des 100 MeV-'2C-Strahls etwa 3 MeV) [32].
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Abbildung 12. Witkungsquerschnitte fur die Bildung von Isotopen des
Fermiums beim Beschul3 von 233() mit lgO fur die Spaltung und (lgo, xn)-

Reaktionen
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Abbildung 13.
(X, 4 n)-Reaktionen in Abhingigkeit von der Projektilencrgic

Wirkungsquerschnitte fur die Bildung von %ggFm uber
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Abbildung 14. Zur Erlauterung der Ruckstomethode. Das zur Synthese
des Elements 102 von Ghiorso [31] verwendete Target bestand aus einer
dunnen Nickelfolie, auf deren Ruckseite das Curtum abgeschieden war.

. . 2 .
BeschieBt man das Target mit emnem 1EC«Icmcnstmhl, so werden die uber

246

die Reaktion 96Cm(lféc, 4n) 34102 entstandenen Atome des Elements 102

herausgeschlagen. Da diese 1m Augenblick der Bildung stark positiv ge-
laden sind — die Elektronenschalen sind noch nicht vollstandig aufgefullt —,
werden sie von einem negativ geladenen bewegten Metallband B angezogen,
das sich hinter dem Target befindet. Wenn man die Bandgeschwindigkeit
entsprechend wahlt, kommen die Atome des Elements 102 in dem Augen-
blick unter die Auffangerfolie, in dem sie zerfallen. Etwa die Halfre der
dabet durch a-Zerfall gebildeten, im Augenblick der Entstchung posttiv
geladenen 2¢°Fm-Atome werden vom Band abgestofien und auf der negative-
ren Auffangerfolie A niedergeschlagen. Es liegt hier also eine doppelte
»RuckstoB-Trennung* vor, dic dementsprechend relativ rewnes 23%Fm
lefert. Durch Vergleich von Bandgeschwindigkeit und **°Fm-Akdivitat
der Auffangerfolie lafit sich die Halbwertzeit des 24102 zu 3 sec bestimmen

3.3.4. Kernreaktionen mit superschweren Propektilen

Zur Uberwindung des Coulombwalls beim Beschufl schwerer
Kerne mit superschweren Projektilen (z. B, %éMg oder égCa) sind
sehr hohe Energien notwendig, so daB die Spaltung des Compound-
kerns der vorherrschendste ProzeB ist (61:0xn > 101°:1). Es
besteht jedoch die begrundete Hoffnung, dafl die Wirkungsquer-
schnitte fur Kernreaktionen, bei denen der Targetkern nur einen
Teil der Geschofiteilchen einfingt — z. B. wie

28U 33 Ca - 200262 102 | (4 bis 6) n -+ 70 Ne,

mindestens 10-1¢ b betragen, so daB sich vercinzelt gebildete Kerne
derartiger Reaktionen auch werden nachweisen lassen. Retn formal
handelt es sich hierbei um den Beschufs von “55U mit neutronen-
reichen ?gNe-Ioncn. Der Vorteil dieses Reaktionstyps liegt darin,
daB durch den Einfang nur eines Teils des superschweren Projektils
der Compoundkern nicht ubermaBig hoch angeregt wird. Uber
derartige Reaktionen wiirde man auch die wahrscheinlich lingst-
lebigen Isotope der schweren Elemente erhalten [33].
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Neben diesen ,,particllen® Kernverschmelzungsreaktionen mit

nachfolgender Neutronenverdampfung sind noch Reaktionen denk-

bar [33], bei denen durch eine Art Wechselwirkung am Kernrand

ein groBerer Teil des Projektils vom Targetkern eingefangen wird,
ohne dafl der entstandene Kern hoch angeregt wird, z. B.

. 9,

2850 4 194 —» 50Fim (i, 80P -+ 22Ne (3N, 13Ne)

o [po]
A
5
3 F
2 b
1 b
r -]
3n(x100)
én
0,1[:
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Abbildung 15. Witkungsquerschnitte fur die Bildung von Isotopen des
Fermiums durch BeschuB von 2S§U mit 130 ubet (130, xn)-Reaktion
(4<x <8

34. Darslellungsmﬁglichkeiien der-Flemente mit Z > 105

Dic besten Aussichten zur Datstellung weiteret, heute noch unbe-
kannter Elemente bieten die Kernreaktionen mit schweren Ionen,
waobei als Targetnuklide die in wigharen Substanzmengen darstell-
baren Transurane verwendet werden. Zum Aufbau des Elements
105 (Eka-Tantal) sind folgende Kernreaktionen geeignet:

2L 28 Am + 2Ne, 29Bk + 150, 22 202Cf + 1N und 234Es +
+ 1§C. Da jedoch in den nichsten Jahren keine geniigend groflen

Mengen der Transcuriumelemente zur Verfugung stehen werden,
diirfte das Element 105 zuerst durch die Am -+ Ne-Reaktion
erhalten werden. Allerdings wird der duBerst geringe Wirkungs-
querschnitt dieser Reaktion mit 10-3 bis 10~4 ub eine Identifizie-
rung vereinzelt gebildeter Ketne sehr erschweren, Die experimen-
telle Nachweistechnik machte jedoch in den letzten Jahren groBe
Fortschritte, so dal3 es heute moglich erscheint, Produkte von
Kernreaktionen nachzuweisen, die stundlich 0,3 Spontanspaltungen
bzw. 50 a-Zerfille erleiden. .

Nimmt man fiir die Bildung des Elements 105 die Reaktion

232Am (?gNe, 4n)?81105 an, so entsteht ein Isotop mit einem grofen
Neutronenunterschufl, welches eine bedeutend kiirzere Halbwert-
zeit besitzen wird als das vermutlich stabilste Isotop mit der Massen-
zahl 265, Dies ist jedoch iiber keine der vorangehend genannten
Kernreaktionen zu erhalten. Um den ,,Neutroneamangel” der

Endprodukte etwas zu verringern, werden hiufig neutronenteiche
GeschofBteilchen (?ch oder 1gC anstelle %ch oder 1%C) und

Targetnuklide (2éiPu oder 232Am anstelle 232Pu oder 23;Am)
eingesetzt, Allerdings besitzen dann vielfach die (X, 4 n)-, (X, 5 n)-
und (X, 6 n)-Reaktion vergleichbare Wirtkungsquerschnitte, so da3
im Endeffekt der erzielbare ,,Neutronengewinn® nicht sehr grof3
ist (Abbildung 15).

Durch analoge Kernreaktionen erscheint es durchaus hoffnungsvoll,
in nicht zu ferner Zukunft Isotope der Elemente bis Z = 109
(Eka-Iridium) darzustellen. Die moglichen Bildungsreaktionen
sind im folgenden nach abnehmenden Witkungsquerschnitten
geordnet aufgefuhrt (X, xn)-Reaktionen):

Z=106: (*36Bs + "1N) > (55Cf + 150) >+ 7288Cm - 22Ne)
Z=107: (*33Es + 150) > (%33Bk + 2Ne)
Z=108: (?32Cf + $2Ne)

Z=109: (%53Es + [oNe)
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Um neutronenteichere Isotope der schwersten Elemente aufzu-
bauen als sie durch Reaktionen des Typs (X, xn) erhalten werden,
werden zwel weitere Reaktionstypen diskutiert, von denen ange-
nommen wird, daB sie zwar kleine, aber dennoch meBbare Wit-
kungsquerschnitte besitzen:

a) der Compoundkern gibt seine ganze Anregungsenergie dutch
Emission von y-Quanten ap (radiative capture) [33] z. B.
9
5550050, ) B,

b) Bei Kernreaktionen emittierte Partikel werden als Projektile
fur Sekundirreaktionen verwendet. Ein derartiger Prozel wurde
z. B. bei der Bildung von Isotopen des Astats (Z = 85) durch
Beschuf3 von Blei (£ = 82) mit Protonen, Deuteronen und «-Teil-
chen nachgewiesen. In der ersten Reaktionsstufe erzeugen die
leichten Projektile uber einen Direktprozef3 einen sekunddren
Teilchenstrom von neutronenreichen Lithiumionen; dieser bildet
uber eine Compoundkernteaktion mit dem Targetmaterial Blei
Isotope des Astats [34].

4. Die Stahilitat der schweren Kerne

Bei den schwersten Kernen sind der «-Zerfall und die Spontan-
spaltung die vorhertschendsten Zetfallsarten. Fur die Isotope der
Elemente mit Z = 102 bis 106 bestimmt bei Neutronendefizit
der a-Zerfall und bei Neutronenuberschufl die Spontanspaltung
die Lebensdauer eines Kernes, wahrend bei den Elementen mit
Z > 106 nur die Spontanspaltung ausschliefllich die Stabilitat aller
Isotope begrenzen wird. Die Halbwertzeiten sind allgemein sehr
kurz und durften fur die Elemente 106 bis 110 im Milli- bis Mikro-
sekundenbereich liegen. Durch Anwendung von RuckstoBmetho-
den und Registricrung der Zerfalle in Photoplatten konnen sogar
derart kurze Halbwertzeiten noch relativ genau bestimmt werden.
Leider ist hierbei eine Massenzahlbestimmung nicht mdoglich, so
daBl man bei der Zuotrdnung der Massenzahlen weitgehend auf
Analogieschlusse angewiesen ist.

Aus dem Tropfchenmodell des Atomkesrns 148t sich ableiten, daf3
die Halbwertzeiten der Spontanspaltung der schwersten Kerne
mit steigendem Z2%/.4 abnchmen. Dal} diese Aussage den experi-
mentellen Tatsachen nicht entspricht, zeigt Abbildung 16. Es
ergibt sich hieraus deutlich:

1. Oberhalb 22/ 4 = 37 sind dic gefundenen Spontanspalthalb-
wettzeiten der stabilsten Isotope eines Elements stets grofler
als die berechneten Werte,

2. die Spontanspalthalbwertzeiten der Isotope ecines Elements
liegen auf einer parabolischen Kurve und :

3. die Spontanspalthalbwertzeiten der nicht-g,g-Kerne sind bei
etwa gleichem Z2/4 um den Faktor 10° bis 10¢ grofBier als die
der g,g-Kerne.

Diese Abweichungen konnen mit dem Trépfchenmodell nicht
erklirt werden. Auch die Einfuhrung von Korrekturtermen fuhrte
bei den meisten Nukliden noch zu keiner besseren Ubereinstim-
mung zwischen Theorie und Experiment. Zur Voraussage von
Spontanspalthalbwertzeiten ist man immer noch auf Extrapolatio-
nen experimenteller Werte angewiesen (Abbildung 17). Allerdings
ist eine Extrapolation uber einen groBeren Bereich auch mit
grofBeren Unsicherheiten verbunden.

Unter Verwendung der 1957 bekannten Daten uber die Stabilitat
der schwersten Kerne sowie der sich aus der Greenschen Massen-
formel ergebenden Bindungsenergien der Nukleonen sagten Wer-
ner und Wheeler die Existenzmoglichkeit von Atomkernen bis
Z &~ 147 und A ~ 500 (Z2/.A = 43,4) voraus, die eine Halbwert-
zeit von mindestens 10-4 sec besitzen sollten [35]. Aus den Be-
rechnungen geht weiterhin hervor, daB auch bei Kernen mit
Z = 137 kein Einfang von Elektronen durch den Atomkern und
damit auch kein Zusammenbruch der Elektronenschalen aufgrund
elektrostatischer Anziehung des positiven Kerns und der negativ
geladenen Elektronenwolke erfolgt. Nach neueren Betrachtungen
[36] sind jedoch ,,Nukleonenagglomerationen® mit A = 300
gegeniiber einem direkten Zerfall durch Spaltung nicht mehr
stabil, da schon bei diesen Massenzahlen die Oberflichenspannung
des ,,Kerntropfens® den abstoBenden Coulombkriften des Kerns
nicht mechr standhalten kann, Es ist heute allerdings noch nicht
abzusehen, ob und gegebenenfalls wie deratige schwere Kerne

Atompraxis 12 Heft 1 1966

aufgebaut und identifiziert werden kénnen, so daB alle derattigen
theoretischen Annahmen noch langere Zeit Hypothese bleiben
werden,
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Der Aufbau von Transyran-Ee-
menten

The Composition of Transura-
nivm-Elements

la composition des élements
transuraniens

Die experimentellen Moglichkeiten zur Herstellung der Transurane werden aufgezeigi. Daraus -
ist zu ersehen, daB wagbare Mengen der hdheren Transurane bis Fermium nur durch Langzeit-
bestrahlung von Uran oder Plutonium in HochfiuBreaktoren erhalten werden kénnen. Kern-
reaktionen mit schweren lonen und — in geringerem MaBe Kernexplosionen — bieten die gréBien
Aussichten, weitere Elemente und bisher unbekannte lsotope der Transcuriumelemente aufzu-
bauen. Wegen der kleinen Wirkungsquerschnitte fir Kernreacktionen mit schweren Jonen werden
von den Elementen mit Z > 100 nur Tracermengen oder gar nur wenige Atome erhalten werden,
Aufgrund der Bildungs- und Zerfallsystematik der schwersten Kerne ist zu erwarien, daB diese
nur sehr kurze Halbwertzeiten haben werden, wodurch nur eine indirekte Identifizierung durch
physikalische Methoden mdglich sein wird.

Experimental techniques are described for the build-up of transuranium elements. It can be de-
duced that weighable amounts of the transuranium elements up to fermium can be prepared only
by long-time irradiation of uranium or plutonium in high flux reactors. Nuclear reactions with
heavy ions and — to a smaller extent — nuclear explosions appear to be most promising to syn-
thesize new transcurium elements and isotopes. Since these heavy ion nuclear reactions have
extremely small cross-sections, only tracer quantities or even few otoms of the elements with
Z > 100 will be produced. On account of the systematics of their formation and disintegration it
must be expected that the heaviest nuclides have only very short half-lives, Therefore they can
presumably be identified only indirectly by physical methods.

Les possibilités expérimentales d'une génération des élements transuraniens sont indiquées.
I} en résulte que les transuraniens jusqu'au fermium ne sont obtenus en quantités pondérables
que par irradiation de durée de J'uranium ou du plutonium dans les réacteurs A haut flux. Les
réactions nucléaires avec des ions lourds — et dans une moindre mesure les explosions nuclé-
aires — ont les plus grandes chances & I'égard de la formation de nouveaux éléments ou d'iso-
fopes des éléments transcuriens. Efant donné les petites sections efficaces pour les réactions
nucléaires avec des ions lourds on n'obtiendra que des traces ou plutdt peu d'atomes des élé-
ments avec Z > 100, A cause du régime déterminant la formation et la désintégration des noyaux
fes pius fourds on s’aftend trés courtes périodes de demi-vie de ceux-ci; en conséquence, la
méthode physique ne permettra qu'une identification indirecte.



