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Im Berichtszeitraum wurde mit der Messung der Anregungs-
funktionen fir Transfer und Spaltung im System '3?Xe —+
238y ynterhalb der klassischen Coulombbarriere begonnen.
daB die

Elemente

Aus Vorversuchen ergab sich die Notwendigkeit,
Verunreinigungen der Urantargets durch leichte
(C, N, 0) unter 1 /00 gehalten werden missen. Fir diese
Elemente liegen die verwendeten EinschuBenergien iber
der Barriere, und die Bildung von Verdampfungsrestkernen
fliihrt zu so hohen Fliissen an schnellen Neutronen, daB
neutroneninduzierte Spaltung nicht mehr vernachldssigt
werden kann. Die erforderliche Reinheit der Targets kann
erreicht werden, wenn auf ein Gold-Backing von

50 mg ‘cm 2, das als Catcher fiir die Reaktionsprodukte
dient, nacheinander eine 1,5 mg cm™2 dicke Uranschicht

2 aufgedampft

und eine Goldschutzschicht von 100 ug/cm~
werden. ‘Der Einbau der Targets in die Bestrahlungs-
position erfolgt unter Schutzgasatmosphire (Ar). Durch
diese MaBnahmen konnte der Gehalt an Verunreinigungen
unter 200 ppm gesenkt werden, und in einem dem Au-U-Au-
Sandwich “hinterlegten Urantarget wurde keine neutronen-

induzierte Spaltung nachgewiesen.

Die Anregungsfunktionen wurden mit Hilfe chemischer
Verfahren gemessen, die sich durch ihre hohe Ladungs-
und Massenaufldsung und durch groBe Empfindlichkeit
auszeichnen. Bestrahlt wurde am UNILAC mit einem inte-
gralen FluB von 7¢10'* Teilchen !3?Xe. Nach Be-
strahlungsende wurde das Target chemisch auf eine Uran-
fraktion, die die Transferprodukte 6.75 d 237U und

23 min 2%%°U enthdlt, und auf die Spaltprodukte 83 min
13985 und 16.8 h ®7Zr aufgearbeitet. Die Aktivitdts-
messungen erfolgten in einem B-Antikoinzidenzzdhler mit

sehr niedrigem Untergrund.

Aus den auf chemische Ausbeute und Efficiency des
Z&hlers korrigierten Aktivitdten ergeben sich die inte-
gralen Wirkungsquerschnitte fiir die untersuchten Reak-
tionskandle. Die Spaltquerschnitte wurden dabei aus den
Wirkungsquerschnitten fiir die Bildung von 13932 und *7zr
berechnet, wobei die Massenverteilung flir die Spaltung

von 235U mit thermischen Neutronen zugrunde gelegt wurde.

Die Abbildung zeigt die Anregungsfunktionen fiir die zwei

Transferkanile zum 2370 und zum 23°%U

und flir Spaltung.
Die Spaltquerschnitte beinhalten sowohl Coulombspaltung
als auch mdgliche transferinduzierte Spaltung, da mit

unserer MeBmethode nicht zwischen diesen beiden
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Reaktionskanilen unterschieden wird. Die Werte fiir 237U

stellen die Summe der Wirkungsguerschnitte fiir die
Bildung von 2%7U und seines kurzleben B™-Vorldufers
237pa dar. Alle in der Abbildung aufgefilhrten Pro-
jektilenergien liegen unter der klassischen Coulomb-

barriere von 5.46 MeV/amu.

Auffallend sind die -unerwartet hohen Wirkungsquer-
schnitte flir die Transferreaktionen, die um den Faktor
17 fiir 2370 bzw. den Faktor 3 Fiir 23%U {iber den Spalt-
querschnitten liegen. Das Verhdltnis der Querschnitte
der beiden Transferreaktionen erkldrt sich aus den un-
terschiedlichen Q-Werten (237U: +0.08 Mev, 23%y:

-3.70 MeV). Ein weiteres interessantes Ergebnis der
Messungen ist das {iber den gesamten erfaBten Energie-
bereich konstante Verhiltnis der drei Anregungs-
funktionen. Hieraus lassen sich folgende Schliisse
ziehen: Da selbst bei den niedrigsten Projektilenergien
noch Nukleonentransfer beobachtet wird, kann in dem bis-
lang untersuchten Energiebereich Spaltung nach Transfer
nicht ausgeschlossen werden. Die gemessenen Spaltquer-
schnitte sind damit bestenfalls als obere Grenze fiir

Coulombspaltung anzusehen.
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Das beim BeschuB von dicken '°7Au-Targets mit isotopen-
getrennten Strahlen von !2°Xe, '%2Xe und !3fXe bei

5.9 MeV/, entstehende Gemisch radioaktiver Reaktions-
produkte wurde mit chemischen Trennverfahren in 18
chemische Fraktionen aufgetrennt. Durch y-Spektrometrie
wurden integrale Bildungsquerschnitte ¢g(Z, A) von zahl-
reichen Isctopen gemessen und daraus Ladungs- und
Massenverteilungen abgeleitet. Die komplette Massenver-
teilung fiir *°7au + !'2%Ke ist in der Abbildung dar-
gestellt. Quasi-elastischer Transfer und inelastischer
Transfer sind zu etwa gleichen Teilen am Reaktions-
querschnitt beteiligt. Sequentielle Spaltung hochan-
geregter quasi-Au Kerne (v 5 mb) spielt im unter-
suchten Energiebereich (E/g = 1.06) keine dominante
Rolle. Aus der Beobachtung symmetrischer Fragmente

muB gefolgert werden, daB dem Diffusionsprozess bei
grofem TKE-Verlust ein Driftprozess {iberlagert ist. Die
Lage der Isotopenverteilungen im inelastischen Kanal
148t sich durch ein wahrscheinlichstes N/g - Verhdltnis
beschreiben. Aus den wahrscheinlichsten N/Z - Ver-
hdltnissen flir komplementdre leichte und schwere Ele-
mente 138t sich die "missing mass" bestimmen. Flir die
dem quasi-elastischen Transfer zugeordneten Produkte
liegt die missing mass bei Null. Flir die Produkte aus
energiegedidmpften Kollisionen steigt die missing mass
mit wachsendem Massentransfer an und erreicht fir
symmetrische Fragmentationen {iberraschend hohe Werte
um 15. Da die Z-Verteilung um (ZT + Zp)/2 symmetrisch
ist, wird gefolgert, daB keine geladenen Teilchen von
den primiren Fragmenten emittiert werden und daB die
missing mass der Gesamtzahl der von den primdren
Fragmenten abgedampften Neutronen gleichzusetzen ist.
Verdampfungsrechnungen zeigen, daB zur Abdampfung von
15 Neutronen bei symmetrischen Fragmentationen im vor-
liegenden Falle wesentlich héhere Anregungsenergien
erforderlich sind, als sie bei totaler Energieddmpfung
in einem System von.sich beriilhrenden sphérischen Kernen
méglich sind. Die beobachteten hohen Anregungsenergien
sind nur unter der Annahme einer erheblichen De-
formation der Fragmente im Ausgangskanal verstdndlich.
Der Vergleich der experimentellen N/Z - Populationen

in energiegeddmpften Kollisionen beim BeschuB von 1970
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mit '2%Xe, '%2¥e bzw. 136%e zeigt, daB fiir einen
Transfer von AZ > 2 eine vollstdndige Gleichgewichts-
einstellung des N/Z - Freiheitsgrades stattfindet. Flr
geringeren Transfer und insbesondere filir AZ = O (hoher
Beitrag von Kollisionmen mit unvollsténdiger Energie-
dampfung) wird auch nach Eliminierung des guasi-
elastischen Anteils noch keine vollstdndige Gleich-
gewichtseinstellung beobachtet. Es mufB gefolgert
werden, daB - im Gegensatz zu leichten Systemen wie
S8Ni + "%Ar - die Relaxration der N/g - Verhdltnisse

im System 19750 + Xe nicht wesentlich schneller er-

folgt als der Energietransfer.

17, Galin et al., Z. Physik, A 278, 347 (1976)
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Catcher foil techniques in combination with off-line
spectroscopy and Xy-coincidence measure-
applied to determine i) angular distri-

ments have been

butions and 1i) recoll ranges for light and heavy
products formed in the bombardment of 300 ug/cm2 Au
targets and 290 ug/cm2 " Ge targets with 132%¢ ions. The
evaluation of the X-ray spectra has been completed. The
experimental setup and typical data for both parts of
the experiment are shown in Fig. 1. For AutXe the angu-
lar distributions are strongly peaked for the Xe-like
fragments at 40° (70° c.m.) and for the Au-like frag-
ments at 50°. The side peaking persists for the entire
range of elements, however, in the region of 64 < Z < 89
the peaks become rather broad (see Fig. 1). The pro-
jected ranges are used to extract the range (see Fig. 1)
and velocities are taken from the Northcliffe-Schilling
tables. For Z > 70 kinematics calculations were per-
formed. The preliminary results are compared in Fig. 2
with the TKE values corresponding to complete energy
damping in a system of touching spheres. The TKE-loss
exceeds this limit for large mass transfer through frag-

ment deformation in the exit channel.
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The results are quite similar to those obtained by

Moretto for the light fragments from 19T pus 1 30y ay;

<71 . 3 i 1
979 MeV®. As suggested by Moretto, there may be a con-
nection betwsen the low TKE values and the persistence
of the side peak for large mass transfer, because the

elongated shapes increase the rotation time.

The AutXe experiments complement radiochemical work on
the same system®. It is interesting to note that the
selective population of the 2 -ground states of uu-Au
isotopes by the guasi-elastic transfer and the popula-
tion of their 127 -isomeric states in damped collisions?
is corroborated by the observation of different ranges

for the isomeric pairs in this work.

The system ’“GCe+!®%Xe (5.81 MeV/,) is being investi-
gated with the same techniques. In the X-ray data from
the range experiment there is some indication for eva~
206 .

g R0 which

This has to be

poration residues of the compound nucleus
is formed at 110 MeV excitation energy.
confirmed by the yet unanalyzed y-ray data. The X-ray
results for the angular distributions are shown in
Fig. 3. Aside from the guasi-elastic peak which
appears sbviously for Zz32, a rather broad distribution
with a sharp decrease above a limiting angle can be seen
for all products. The most probable angle decreases
continuously as Z increases. Future measurements of
ranges at selected angles will allow us to determine
the velocities for all products.
')P. Russo et al., LBL-Report, LBL~5050 (1976).
2)J.V. Kratz et al., CAEN-Conference (1976),
Communications p. 175.
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Es wurde damit begonnen, die Reaktion von 23%U-Tonen mit
“38-Targets bei 6.8 MeV/A und 7.5 MeV/A mit

Bei 6.8 MeV/A

dicken
kernchemischen Methoden zu untersuchen.
ist die Produktverteilung um Z2=92 noch so schmal, daB
keine Produkte um Z=82 becbachtet werden konnten (z.B.

0 < 100 pbarn fir '°%Au). Bei 7.5 MeV/A wurde dagegen
ein Transfer bis herab zu Z=79 nachgewiesen. Die aus

den noch unvollstdndigen Daten erhaltene vorliufige
Massenverteilung ist in der Abbildung dargestellt. Die
Produkte um A=238 wurden aufgrund enger Ladungsdis-
persionen dem quasi-elastischen Transfer (steile Struk-
tur, 0=920 mb) und dem durch breitere Dispersionen neu~
tronendrmerer Kerne charakterisierten inelastischen
Transfer (0=170 mb) zugeordnet. Die inelastische Kom-
ponente weist ein Maximum bei Z ® 90 auf und f&llt zu
schwereren Massen infolge sequentieller Spaltung steil
ab. Im Massenbereich 60 < A < 175 wird ein massiver Bei-
trag von Produkten aus solchen sequentiellen Spaltreak-
tionen beobachtet. Wiederum aufgrund unterschiedlicher
Ladungsdispersionen kann diese Verteilung in einen um
Z2=46-47 fast symmetrischen Anteil (seguentielle Spaltung
eines oder beider Fragmente aus energiegedimpften
Kollisionen mit E® > 40 MeV) und eine aus neutronen-
reichen Kernen gebildete asymmetrische Spaltproduktver-
teilung (sequentielle Spaltung nach quasi-elastischem
Transfer bei niedriger Anregungsenergie und Coulomb-
spaltung) zerlegt werden. Fiir das untersuchte Energie-
intervall ergibt sich durch Summation ein mittlerer
Reaktionsquerschnitt von etwa 975 mb, wobei darauf ge-
achtet werden mufB, daB einzelne Beitrdge nicht mehrfach
gerechnet werden. Der Anteil inelastischer Reaktionen
OpyT betrdgt demnach 365 mb. Der mit der in der Abbil-
dung angegebenen Radius-Parametrisierung berechnete

mittlere Reaktionsquerschnitt ergibt sich zu 900 mb.

Ein Vergleich der beobachteten N/Z - Population zwischen

der

der poten-
tiellen Energie des Doppelkernsystems® vorausgesagten

ulation ergibt Anhaltspunkte Ffiir die mittlere

Zahl der von den Fragmenten aus inelastischen Kolli-

sionen abgedampften Neutronen. Sie liegt fiir %Z=9C bei

V=3 und steigt flir grdBeren Massentransfer auf v=g
(2=79) an (Zunahme des Q-Werts mit wachsendem Massen-
transfer). Aus GDITZSBS mb, mit den eben genannten v-
Werten, und unter der Annahme einer Spaltwahrscheinlich-
keit Pg=0 filir Z=79, 148t sich die primire Massenver-
teilung flr den inelastischen Transfer wie in der

Abbildung angedeutet angeben. Ihre Halbwertsbreite

flir Kernchemie, Universitdt Mainz und GST

60

T
Lay

betrdgt 30 Masseneinheiten.

Zur Beantwortung der Frage, ob Produkte mit Z > 92
trotz der hohen Spaltwahrscheinlichkeit nachgewiesen
werden kdnnen, wurden im AnschluB an eine 17stlindige
Strahlzeit bei einem mittleren FluB von 5 x 10'° Uran-
ionen/sec chemische Franktionen von Np, Pu, Am~Cm, und
Bk-Lw abgetrennt, durch Elektroplating pripariert, und
ihre o- und SF-Aktivitdten lber mehrere Monate gemessen.
an. Neben einigen Np,

auch 2322253pg yng

Die Messungen dauern zur Zeit noch
Pu, Am, Cm und Cf-Isotopen konnten
255gg vorldufig zugeordnet werden; zur eindeutigen
Identifizierung muf in einigen F&dllen jedoch noch eine
Halbwertszeitbestimmung abgewartet werden. Die Quer-
schnitte liegen durchweg um Gréfenordnungen {iber den
fir P3fxe » 238y gemessenen Werten®. Eine Analyse der
Daten im Sinne einer»gv’ﬁ? - Systematik und eine Extra-
polation in das Gebiet {iberschwerer Kerne sind in
Arbeit. Experimentelle Hinweise auf die Existenz lang-
lebiger superschwerer Kerne in den relevanten chemischen
Fraktionen (Elemente 111-116) sind bisher nicht vor-
handen.

363,

ly,v. Volkov, Nashville Conference, Vol. II, p.

1974
2K, L. Wolf, APS~Meeting, Chicago, 7-10 February 1977.
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Massenverteilung flir die Reaktion von 7.5 MeV/a %38(-
Tonen mit einem dicken 23PU-Target. Aus den Daten er-
gibt sich fiir die primire, um A=238 symmetrische Massen-
verteilung fiir tief inelastischen Transfer eine Halb-
wertsbreite von 30 Masseneinheiten.
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GSI Darmstadt

Bei der Suche nach spontanspaltenden Aktiniden, Trans-
aktiniden und superschweren Kernen ist mit kleinen Bil-
dungsquerschnitten zu rechnen. Die verwendete Methode
erlaubt den Nachweis von Spontanspaltern mit Halbwerts-
zeiten Ti/p > 1 msec und weist die flir die Suche nach
schweren Kernen mit Bildungsquerschnitten von

v 107" em? erforderliche Empfindlichkeit auf. Ein &hn-
liches System ist von Oganessian et al.! zur Synthese
und zum Nachweis neuer Isotope von Elementen mit Z>100
eingesetzt worden. Es handelt sich um ein wassergekiihl-
tes, rotierendes Rad (< 4000 U/min), auf dessen Stirn-
fldche die Targetsubstanz in Schichtdicken von

"~ 4 mg/em® aufgedampft wird. Der lonenstrahl trifft das
Rad tangential. Dadurch dient die Targetschicht sowohl
als dickes Target, in dem die Anregungsfunktionen der
Fusionskandle integriert werden, als auch als Catcher
fir die Fusionsprodukte. Etwa 80% des Radumfanges sind
im Abstand von 2 mm von einer 10 um dicken Makrofol-
Folie umgeben, die von den Spaltfragmenten durchschla-
gen wird. Nach Atzen mit Natronlauge werden die Spalt-
spuren durch Funkenentladung sichtbar gemacht. Aus der
Srtlichen Verteilung der Spuren und der Rotationsge-
schwindigkeit des Rades 148t sich die Halbwertszeit des
Spontanspalters ermitteln. Die Nachweiswahrscheinlich-
keit des Systems ergibt sich fiir die Reaktion

5.9 MeV/amu “%Ar auf 2°%Pb zu 36%.

Es wurden die integralen Wirkungsquerschnitte fiir die
Bildung von ?““Fm bei der Reaktion von 5.9 MeV/amu “°Ar
mit 2°6pp, 2°7ph und 2°8pb gemessen. Abbildung 1 zeigt
als Beispiel die Verteilung der Spaltspuren lings der
Folie fiir “°Ar auf 206ph, wobei die Abszisse ent-
sprechend der Rotationsgeschwindigkeit des Rades in msec
geteilt ist. Aus der Zerfallskurve ergibt sich die Halb-
wertszeit Ty,, = 3.6 msec in guter Ubereinstimmung mit
dem Wert von Nurmia et al.? fiir das 2*“Fm von

3.3%0.5 msec. Tabelle 1 fasst die Ergebnisse zusammen.
Die angegebenen Wirkungsquerschnitte sind, da es sich

um dicke Targets handelt, als mittiere integrale

Wirkungsquerschnitte von Enax 5.8 MeV/amu bis Binf

zu verstehen.

GSi-C1-77-0007- &

09 12013 % 18 8
ZEIT {ms)

Abb.1 Spaltspuren bei 5.9 MeV/amu “%Ar auf 206pp

Tab.l Ergebnisse flir die Reakticnen von
5.9 MeV/amu “"Ar mit verschiedenen Pb-Isotopen
Integraler |Zahl der) Reasktion .
- 2
Target TeilchenfluB| Spuren Compound- g [cm i
kern-=zn
206py 1.3-10%7 487 2n 0.7-107%3
207pp, 3.3°10'° 272 3n 1.6+10773
208pp 4.9-10'6 740 un 1.6+107%3

Im Falle vom 2°®Pb gibt es neben dem 2““Fm einen kon-
stanten Untergrund vom Spontanspalter 1.2 s 248 P aus
der Reaktion “UAr(ZoePb, 2n)2*®Pm. Die Zerfallskurve

wurde unter Vorgabe der Halbwertszeiten analysiert. In
einem spdteren Versuch soll bei der Bestrahlung von

298ph mit “PAr durch langsame Drehgeschwindigkeit des
Rades das 3.6 msec 2"“Fm unterdriickt und das 2%®Fm als

Zerfallskurve mit einer Komponente gemessen werden.

Bemerkenswert ist, daB sich die Wirkungsquerschnitte fiir
die 2n, 3n und 4n - Reaktion maximal um einen Faktor 2
unterscheiden. Zwar sind die Compoundkerne in den drei
F&llen jeweils um ein Neutron verschoben, doch sollten
sich die minimalen Anregungsenergien der Compoundkerne
bei 2°8Pb beziehungsweise 2°%Pb als Target nur um

" 0.2 MeV unterscheiden. Bel Verwendung von Ey E; Werten
aus einer empirischen Formel ist, wenn keine anderen
Unterschiede eine Rolle spielen, fiir "®Ar(2°°pPb,2n)2"*ftn
ein etwa 3mal gréBerer Wirkungsquerschnitt gegeniiber
der Reaktion “UAr(zost, 2n)2**Fm zu erwarten. Die bis-
herigen experimentellen Daten deuten an, daB der

Unterschied noch grdBer ist.

Bei der Bestrahlung von NELP) e integral 3¢10'8

5.9 MeV/amu *%Ar wurden 40 Spaltspuren mit einer Ver-
teilung entsprechend Ti/2 > 50 msec gefunden, was die
Zuordnung der 3.6 msec Komponente zum 2**Fm stiitzt. Die
40 Spuren sind wahrscheinlich einem spontanspaltenden
Isotop von Es, Bk oder Am zuzuordnen. Die Halbwertszeit

msec kann durch einen Vorl&dufer bestimmt

3
3

> 50

Mit 5.9 MeV/amu %®Kr auf 2°®Pb wurde nach spontanspal-

tenden Folgeprodukten des Compoundkerns i1 gesucht. s
wurde kein Spontanspalter gefunden. Fiir den integralen

Bildungsquerschnitt ergibt sich im Halbwertszeitbereich
2

. ~35
< 5h ein Grenzwert von 0 < 6°¢10 cm

3 msec < Tl/Q

+)Jetzt Bundesgesundheitsamt, 1 Berlin
'y T. Oganessian et al., Nucl. Phys. A233, 157 (197%)
2M, Nurmia et al., Phys. Lett. 26B, 78 (1967)



Suche nach superschweren Elementen in der Natur
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1. Einleitung

In der Verdffentlichung von Gentry et a].1 tber die Exi-
stenz superschwerer Elemente in Monaziteinschiissen von
radioaktiven Riesenhdfen werden fir diese Elemente Kon-
zentrationen von >100 ppm angegeben. Aufgrund der Entste-
hungsgeschichte der Monazite ist zu erwarten, daR die Ele-
mente um Z=126 auch in Bulkmonaziten auftreten sollten,
wobei die Konzentrationen allerdings geringer sein kinn-
ten. Wir haben deshalb begonnen, Monazite aus verschiede-
nen Gegenden direkt oder nach chemischer Auftrennung mit
Hilfe der Rontgenfluoreszenz- bzw. der «-Spektroskopie

Zu untersuchen.

2. Rontgenfluoreszenzanalyse von Monaziten

Gentry et a].l haben zum Nachweis der superschweren Ele-
mente die protoneninduzierte Rontgenstrahlung herangezo-
gen. Zwischenzeitlich konnte gezeigt werden, daB die fir
die Zuordnung wichtigste Linie bei 27,2 keV, die als Lal-
Rontgenlinie des Elementes 126 interpretiert wurde, beim
Protonenbeschuf? zum Teil oder vollstdndig von der Reak-

140 140 2,3

Ce{p.n)

tion Pr herrithrt™’
meiden, wurde von.uns die y-strahlungsinduzierte Rontgen-

. Um diese Stdrung zu ver-
fluoreszenzspektroskopie benutzt. Jeweils 30-35 mg Mona-
zit wurden mit einem.zinnfreien Si(Li)-Detektor gemessen;

241 In keiner

als Anregungsquelle diente ein Am-Prdparat.
der bisher untersuchten 18 Proben konnten Hinweise fir
die Existenz superschwerer Elemente gefunden werden,
trotz der guten Zzhlstatistik und einer akzeptablen Uber-
einstimmung in der chemischen Zusammensetzung mit den
von Gentry et al. verwendeten Monaziteinschlissen.

3. Chemische Auftrennung der-Monazite

Sowoh1 bei der protoneninduzierten Réntgenspektroskopie
als auch bei der Rontgenfluoreszenzanalyse von Monaziten
lassen sich nur Aussagen iiber die La-Linien der super-
schweren Elemente ‘machen, da die anderen Linien der L-
Serie durch die Rontgenpeaks der Hauptbestandteile ver-
deckt werden. Um-die Messungen auf die anderen L-Linien
ausdehnen zu kdnnen und zur Erhthung der Nachweisempfind-
lichkeit wurden deshalb Monazite in 20 g Chargen chemisch
in Fraktionen zerlegt, in denen die superschweren Elemen-
te je nach ihrem chemischen Verhalten vorkommen konnten.
Dazu wurden die Proben mit konz.Schwefelsdure behandelt
und der unlosliche Ruckstand mit Natriumperoxid aufge-
schlossen. Aus den vereinten Ldsungen wurden durch eine

Anzah! von Trennoperationen folgende Fraktionen isoliert:

73

1. Edelmetalie und Sulfidbildner, 2. Alkalien und Erdal-
kalien, 3. Lanthaniden, 4. Thorium und Homologe, 5. Plu-
tonium und Homologe und 6. Uran und Homologe. Abb. 1
zeigt das Rontgenfluoreszenzspektrum der Plutoniumfrak-
tion im Bereich zwischen 22 und 34 keV. Nach theore-
tischen Voraussagen sollte Element 126 chemisch dem Plu-

@

1

2600 }- .
Pu -fraction
%Y .
Am 2%, 20h
200k A

2200 |- g 126

'f‘—f%§§§§§§sasxxssx:an:-
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1
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Rontgenfluoreszenzspektrum der Pu-Fraktion nach
chemischer Abtrennung aus einem Madagaskar-Monazit (Amba-
tofotsikely)

tonium dhnlich sein. AuBer den Quellpeaks und den Ront-
genlinien des Bariums, die von einer Verunreinigung in
den Reagenzien herrithren, sind keine weiteren Peaks zu
erkennen, auch nicht bei den mit einem Pfeil markierten
Positionen der Lal_ und LBZ“Linien des Elementes 126.
Der schraffierte Peak wiirde einer Konzentration'von 0,1
ppm dieses Elementes entsprechen. In den lbrigen Fraktic-
nen konnten ebenfalls keine superschweren Elemente mit
Hilfe der Riontgenfluoreszenzspektroskopie nachgewiesen
werden. Dasselbe gilt fUr die a~ und Spaltfragmentmes-
sungen der Uran- und Plutoniumfraktionen. Wohl aber wur-
den die Elemente Zinn, Antimon, Tellur und Indium, deren
K-Réntgenlinien im Bereich der LuaLinien superschwerer

Elemente Tiegen, in ppm-Mengen gefunden.

lR V. Gentry, T.A. Cahiil, N.R. Fletcher, H.C. Kaufmann,
L.R. Medsker, J.W. Nelson, R.G. Flocchini, Phys. Rev.

Letters 37, 11 (1976)

Zd D. Fox, W.J. Courtney, K.W. Kemper, A.H. Lumpkin; N.R.

Fletcher, L.R Medsker, Phys. Rev. letters 37,629 (1976)

3F Bosch, A. E1 Goresy, W. Krdtschmer, B. Martin, B.
Povh, R. Nobiling, K. Traxel, D. Schwalm, Z. Physik
Az0g, 39 (1877)
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Chemische Verfahren zur Abtrennung exotischer Kerne nach Schwerionenreaktionen

1. Suche nach Hochspin-Isomeren im Bereich 70<Z<74

H. Ahrens
GSI Darmstadt

K.H. Gldsel, N. Kaffrell, K.
Inst. f. Kernchemie, Universitdt Mainz

Stimmerer, N. Trautmann

W. Kurcewicz, Z. Preibisz, J. iy]icz

Inst. f. Experimentalphysik, Universitdt Warschau

Zur Suche nach Hochspin-Isomeren im Gebiet 70<Z<74 sol-
len dicke Wolfram-Targets mit Edelgasionen bestrahlt
und die durch Multinukleonentransfer erzeugten Reak~
tionsprodukte y-spektroskopisch untersucht werden. Da-
zu ist es erforderlich, die interessierenden Elemente
aus dem komplexen Produktgemisch chemisch abzutrennen
und von den erhaltenen Proben v-singles und y-y-Koinzi-
denzspektren aufzunehmen. Die ersten Experimente ziel-
(lSOme und 17gme) und

unbekannten Isomeren des Hafniums zu suchen.

ten darauf ab, nach bekannten

Die Abtrennung des Hafniums von den Ubrigen Reaktions-
produkten erfolgt nach Aufldsen des bestrahiten Wolfram-
H,0, und HF

272
und Ausfallen des Wolframs als NO3 durch Extraktion in

Targets in einem Gemisch von konz. HNG,,

Tri-n-butylphosphat (TBP) aus 12 n HNO3 an einem quasi-
festen Extraktionsmitteiboden. Zur weiteren Reinigung
wird das Hafnium mit 1 n HC1 eluiert, das Eluat lber
einen Di-2-dthylhexylorthophosphorsdure (HDEHP)-Boden
gesaugt und mit verdiinnter Salzsdure nachgewaschen.
Nach der Elution mit 0,25 n HF wird die Hafnium-Aktivi-
tdt mit Ammoniak ausgefdllt. Dieses chemische Trennver-
fahren ermoglicht noch Nuklide mit Halbwertszeiten im
Minutenbereich zu erfassen; die chemische Ausbeute
liegt bei etwa 70 %.

In einem ersten Test wurde ein dickes Wolfram-Target
7 h mit 5,9 MeV/amu 40Ar—Ionen (~~1 uA elektr. Strom)
bestrahlt. Nach einer Abklingzeit von 2 h wurde das
Hafnium chemisch abgetrennt und die erhaltene Probe
mit zwei Ge(Li)-Detektoren gemessen. Dabei konnten von
170,171,173Hf und

deren Folgeprodukte beobachtet werden. Wegen der ge-

den neutronenarmen Kernen die Nuklide

ringen Aktivitdt war in diesem Experiment die Identifi-
zierung neuer Isomerer nicht mdglich.
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2. Herstellung neutronenreicher schwerer Kerne

H. Ahrens, H.
GS1

Folger

Darmstadt

R. Heimann, N.Kaffrell, G.Klein, G. Tittel,N. Trautmann
Inst. f. Kernchemie, Universitdt Mainz

Bei Schwerionenreaktionen sollte es durch Multinukleo-
nentransfer moglich sein, neutronenreiche Kerne jenseits
des durch Kernspaltung zugdnglichen Gebietes zu produ-
zieren. Wir mdchten dies an der Erzeugung neutronenrei-
cher Pa- und T1-Isotope bei der Bestrahlung dicker Uran-
und Thorijum- bzw. Blei-Targets mit Edelgasionen iberprii~

fen.

Hierzu wurde zundchst ein Verfahren zur Abtrennung des
Protactiniums von den Ubrigen Reaktionsprodukten ausge-
arbeitet. Nach dem Aufldsen der bestrahlten Uran- bzw.
Thorium-Targets in 9 n HC1 (unter Zusatz von H202) bzw.
in 9 n HC1 - 0,02 n HF wird das Pa mit Di-isobutylcar-
binol extrahiert. Zur weiteren Reinigung wird mit 12 n
HC1 - 0,25 n HF riickextrahiert und ein zweiter Extrak-
tionszyklus angeschlossen. Danach erfolgt die Mitfallung
des Protactiniums an Eisenhydroxid. Mit der y-spektro-
skopischen Untersuchung der erhaltenen Proben kann 5
Minuten nach Bestrahlungsende begonnen werden; die che-

mische Ausbeute liegt bei etwa 60 %.

In einem ersten Experiment wurden Uran- und Thorium-
Targets mit 5,9 bzw. 6,8 MeV/amu 86
len Intensitdt von 1010 T/s bestrah1t. Nach der chemi~
schen Abtrennung von Pa konnten bei Verwendung von Uran-
®pa (1)), = 9.1
7Pa (Tl/2 = 8,7 min) nachgewiesen werden. Bei

Kr mit einer maxima-

- , . . P fpsan 23
Targets als neutronenreichste Nukiide

. 23
min) und
der Bestrahlung von Thorium-Targets konnten diese Kerne
nicht beobachtet werden; leichtere Pa-Isotope wurden
ebenfalls nicht identifiziert, was durch die langen Halb-
wertszeiten dieser Nuklide und die damit verbundenen ge-
ringen Zerfallsraten bei Bestrahlungszeiten von 10 min

erklarbar ist.
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Schnelle chemische Trennverfahren
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1. Einleitung

Nachdem in den Tetzten Jahren flr mehr als 20 Elemente

schnelle chemische Trennverfahren ausgearbeitet worden
sind, standen im Berichtszeitraum die methodischen Ar-
beiten im Vordergrund. Neben der Herstellung diinner Mep-
prdparate wurde die Entwicklung kontinuierlicher Trenn-
methoden durch LOsungsmitteiextraktion und die Auftren-
nung komplizierter Elementgemische mit Hilfe der Hoch-

druckfliissigkeitschromatographie fortgesetzt,

2. Herstellung dunner MeBpriparate

Es wurden verschiedene Moglichkeiten zur Herstellung
geeigneter Prédparate flr a- und Spontanspaltmessung un-
tersucht und besonders Wert auf die schnelle Durchfihr-
barkeit gelegt.

Mit Ionenaustauscherpapieren lassen sich Elemente mit
einem hohen Verteilungskoeffizienten in wenigen Sekun-
den festhalten, doch sind die so anfallenden Proben we-
gen der Struktur der Papiere flr o-Spektroskopie unge-
eignet. Sehr viel glnstigere Prdparate werden mit ober-
fldchlich sulfonierten Polystyrolfolien anstelle der Ka-
tionenaustauscherpapiere oder beim Eindampfen wdBriger
Losungen unter Zusatz von Alkohol oder eines nichtiono-
genen Netzmittels erhalten.

Das Molekularpiatingverfahren liefert Priparate, mit de-
nen die angegebene Detektoraufldsung fast erreicht wird.
Diese Methode ist fiir eine ganze Anzahl von Elementen
anwendbar, wobei die besten Ergebnisse mit Aceton, Iso- -
propanol und Dimethylsulfoxid als Lgsungsmittel erhal-
ten wurden. Die maximalen Abscheidungsraten werden in
der Regel bereits nach 2-4 min Elektrolysedauer er-
reicht?. Wihrend die Aktiniden und Lanthaniden sich am
besten aus Dimethylsulfoxid abscheiden lassen, werden
die hidchsten Raten fir Cd, Te und Tc aus Isopropanol
erzielt.

3. Kontinuierliche Trenrmethoden

Gemeinsam mit Arbeitsgruppen aus Gdteborg und Oslo wur-
de ein neues Zentrifugensystem (SISAK II) mit kleineren
Zentrifugen aufgebaut und zur kontinuierlichen Abtren-
nung sehr neutronenreicher La~, Ce- und Pr-Isotope aus
Spaltprodukten eingesetzt. Als schnelles Transportsystem
flr die Reaktionsprodukte dient ein Athylen-Stickstoff-
Jet. Die Abtrennung erfolgt durch LBsungsmittelextrak-

tion mit Di-(2-dthylhexyl)-orthophosphorsiure (HDAHP)l.
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Universitit Mainz

Mit einer Zwei-Stufe

entrennung konnten dabei neben den
144-1

46 147La mit
U;ls
nachgewiesen werden. Das Cer-Abtrennverfahren ermdglich-

te die Identifizierung von 149 150

La-Isotopen auch das
148La mit T

bereits bekannten
einer Halbwertszeit von 2,2 s und das

Ce und Ce mit Halbwerts-

zeiten von 6 s bzw. 4 s.

Weiterhin wurde das neue Zentrifugensystem zur on-line
Abtrennung des Technetiums, basierend auf der Extrahier-
barkeit des Tetraphenylarsoniumkomplexes in Chlioroform,
eingesetzt.

Fiir die Kombination Gas-Jet-SISAK II mit 3 Zentrifugen
wurde eine Verzigerungszeit von 4 s durch Pulsbestrah-
lungen am TRIGA Mainz ermittelt; daraus folgt, daB mit
einem solchen System Nuklide mit Halbwertszeiten von we-

nigen Sekunden noch erfaBt werden kdnnen.

4, Hochdruckflissigkeitschromatographie

Die Hochdruckfliissigkeitschromatographie wurde zur Auf-
trennung der Lanthaniden und zur Abtrennung der Lantha-
niden von den Aktiniden herangezogen. Mit einem dreistu-
figen Gradienten der Elutionsmittelkonzentration lassen
sich die Seltenen Erden sowohl an einer Kationenaustau-
schersdule als auch an einer HDAHP-Sdule innerhalb von
20 min volisténdig trennen. Mit drei verschiedenen Elu-
tionsmitteln kinnen in derselben Zeit die Lanthaniden
von den Aktiniden und den Erdalkalien getrennt werden.

Bie Kopplung von Hochspannungse?ektrophorese3 mit Hoch-
druckfliissigkeitschromatographie bietet die Mdglichkeit
der schnellen Abtrennung einzeiner Elemente der Lantha-
niden aus komplexen Reaktionsproduktgemischen. Zur Un-
tersuchung neutronenreicher Nd-Nuklide wurden 60 s nach
Bestrahlungsende die Lanthaniden als Gruppe durch Elek-
trophorese von den iibrigen Produkten abgetrennt und die-
Fraktion an einer Kationenaustauschersdule mit oa-Hy-

droxiisobuttersdure im Hochdrockfllissigkeitschromato-

konnte mit der Messung der Nd-Probe begonnen werden.

lP.Oh Aronsson, G. Skarnemark, M. Skarestad, J. Inorg.

Nucl. Chem. 36, 1689 (1974)

2A¢K, Brautigam et al., GSI-Bericht J1-76, 33 {1976)
ST: Tamai, E. Ohyoshi, A. Ohyoshi, Y. Kiso, M. Shina-
J. Nucl. Technoi. 13, 219 (1967)

gawa, Sci.
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Ein chemisches Trennverfahren zur Untersuchung der Produktverteilungen

bei der Bestrahlung von Au-Targets mit Xe-Ionen

M. Schddel, W. B&gl, W. Briichle, G.

Franz, B. Haefner, J.V. Kratz, W. Schorstein, I.

Warnecke, W. Weber, G. Wirth
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Vor der off-line y-spektrometrischen Untersuchung von
Produktverteilungen aus Schwerionenreaktionen hat sich
eine Auftrennung des sehr komplexen Produktgemischs in
chemische Fraktionen einzelner Elemente und Fraktionen
mit mehreren Elementén dhnlichen chemischen Verhaltens
bewdhrt!, Es gelingt damit, die Komplexitit der Spektren
auf ein ertrdgliches MaB zu reduzieren. Dabei werden
drei wesentliche Vorteile erzielt: a) die Empfindlich-
keit wird gesteigert, b) die auf spektroskopischen

Daten beruhende Zuordnung von y-Aktivitdten wird durch
eine zusdtzliche Z-Zuordnung gestiitzt, und c) die Mit-
glieder der Betazerfalls-Ketten werden getrennt, was in
vielen Fdllen erlaubt, unabhingige Ausbeuten zu be-

stimmen.

Zur Untersuchung der Reaktion Xe + Au wurde ein zur Auf-
arbeitung von Uran-Targets entwickeltes Trennverfahren?
so modifiziert, daB eine groBe Zahl von Einzelelement-

Fraktionen um Z=54 und Z=79 entsteht.

Das durch Aufsprengen von Au-Folie (> 125 mg/cm?) auf
Kupfer hergestellte Target, in dem alle Reaktionspro-
dukte abgebremst werden, wird nach Bestrahlungsende
dicht mit einer geschlossenen Glasapparatur verbunden.
Die die maximale Reichweite der Reaktionsprodukte um
50 % lbersteigende Au-Schicht wird durch Kénigswasser
unter standardisierten Bedingungen abgeldst. Der S&ure
sind bekannte Mengen langlebiger radioaktiver Indika-
toren und einige inaktive Trégersubstanzen beigemischt,
mit deren Hilfe die chemischen Ausbeuten radiometrisch
(8b, Ce, Eu, Lu, Re, Os, Ir, Hg) bzw. gravimetrisch
(Au, T1, J) bestimmt werden. Als chemische Ausbeuten
flir andere Elemente werden Erfahrungswerte verwendet.
Das Trennschema ist in der Abbildung skizziert. Nach
dem L&sen werden zunichst einige Destillationen und
Flissig-Fliissig-Extraktionen nacheinander ausgefiihrt.
Die dabei anfallenden Fraktionen werden zusitzlichen
Reinigungsschritten unterworfen. Nach der letzten
Destillation werden die im Riickstand verbliebemnen Ele-
mente auf eine Kationenaustauschersiule aufgebracht, die
nach dem Prinzip der Hochdruck-Chromatographie bei

£ 30 atm betrieben wird, wobei hier Elutionsge-
schwindigkeiten von 1 ml/min verwendet werden. Die von
dieser SZule eluierte Gruppe der Erdalkalien und

Lanthaniden wird auf einer extraktionschromato-

Weis

0]

graphischen Sdule weiter aufgetrennt. Zwischen einzelnen
Trennschritren ist es mehrfach erforderlich, das Volumen
der anfallenden wissrigen Phasen einzuengen, was mittels
eines daflir entwickelten schnellen Rotationsverdampfers
(5 ml/min) erfolgt. Zur Herstellung von MeBprdparaten
werden schwerlésliche Niederschlige (z.B. T1J, Bas0y,)
abfiltriépt, in anderen F&llen werden die Pré&parate
durch Eindampfen der Ldsungen auf Ta-Ronden hergestellt.
Die 16 MeBprédparate werden lber 4 Wochen zyklisch an
drei absolut geeichten Ge(Li)-Dioden hoher Nachweis-
wahrscheinlichkeit gemessen. Die gesamte Trennung wird
von 6-8 Mitarbeitern in ca. 5 Stunden durchgefihrt. Mit
dem beschriebenen Verfahren wurden aus einer bestrahlten
Probe Bildungsquerschnitte filir 140 Isotope mit

35 < Z < 85 bestimmt. Ahnliche Trennverfahren wurden

fir die Aufarbeitung von Urantargets (> 20 chemische

Frakticonen) entwickelt.

'J.V. Kratz, J.0. Liljenzin, A.E. Norris, G.T. Seaborg,
Phys. Rev. C13, 2347 (1978).
2J.V. Xratz, J.0. Liljenzin, G.T.

Chem. Letters 10, 951 (1974).

Seaborg, Inorg. Nucl.
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Trennschema zur Aufarbeitung bestrahlter Au-Targets.
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