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Bauformen und Nuklidgewinnung

utherfords |

Rutherfords Nuklidgenerator war in vielfacher Hinsicht ein Stimulans
fir die Entwicklung der Transmutationslehre. In seiner intensiven Ver-
wendung als trigerfreier Tracerzugang fir ausgewdhlte Glieder der
In-Reihe — insbesondere fir 2'2Ph (Thorium B) — erwies er sich als
Voraussetzung und Motor fir die erfolgreiche Entwicklung in der Ultro-
spurenchemie der Hahn'schen Schule.

Die Autoren wiihlten bei der Abfassung dieses Beitrags den Zugang
zum Leser Uber die Historie (immerhin sind mehr als drei Nobelpreis-
friger dabei involviert) und haben den Beitrag so angelegt, dass er
gleichzeitig auch Fortbildungscharakter hat. Der Text kann somit auch
eine Anleitung fir den erfahrenen Experimentator sein, der hier schane
Details dariber finden wird, was man — heute noch — in Praktika mit
angenehmen Prakfikumsnukliden (Betastrahler und geringe HWZ) und
modernen Methoden alles machen kann.

Der erste Teil des Gesamthildes befusst sich zundchst mit den Baufor-
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Floran Welz men und der Nuklidgewinnung, wahrend im zweiten Teil anhand von
ZUSAMMENFASSUNG Experimenten die , Chemie des Unwagbaren”, die Rodiochemie, einge-

Rutherfords Nuklidgenerator (, Thoriumkuh”) war in vigl fiihrt und beschrieben wird.
facher Hinsicht ein Stimulans fiir die Entwicklung der Trans-

mutationslehre. Die Autoren beschreiben in Teil 1 des Bei-

trags Bauformen und Nuklidgewinnung, in Teil 2 die prakfi-
schen Auswirkungen auf die , Chemie des Unwigharen”,
die Radiochemie. Dem erfahrenen Experimentator werden
Anleitungen fir eigene Praktikumsexperimente gegeben.

SUMMARY

Rutherford’s “Thorium Cow”

Rutherford’s Nuclide Generator (“Thorium Cow”) in many
ways was a stimulant for the development of transmutation
theory. In Part 1 of this contribution, the authors describe
construction shapes and nuclide extraction, in Part 2 the
practical implementations on the “Chemistry of the Impon-
derable”, the Radiochemistry. The experienced experimentor
will find guidance for his own practical work.

Z =90 Thorium

J. J. Berzelius benannte Thorium nach
dem skandinavischen Gott Thor. Er
sah in ihm filschlicherweise ein einer
Falun-Erde zugrunde liegendes neues
Metall; 1828 entdeckte er schlieflich
im Thorit der norwegischen Insel
Lovon tatsichlich das erste Thorium-
mineral.

1898, im ,,annus mirabilis” der Frith-
geschichte der Radioaktivitit, in wel-
chem die Entdeckung von Z = 84 Polo-
nium und Z = 88 Radium erfolgte,
wurde unabhingig voneinander durch

&

G. C. Schmidt, Erlangen (Publikation
vom 1.4.], und M. Curie, Paris (Publi-
kation vom 12.4.), die
Tonisationswirkung von
Thorium und seinen
Verbindungen auf umge-
bende Luft beschrieben.
Fir Marie Curie waren

Marie Curie:
+Radioaktive
Elemente”

diese Phinomene mit

den relativ hohen Atom-

gewichten - in Analogie zu Z = 92
Uran - verkniipft und sie schlug die
Bezeichnung ,radioaktive Elemente”
dafir vor.



Abb. 1: Ernest Rutherford (1871-1937).
Als er 1908 als 37-Jihriger den Nobelpreis
fiir Chemie zugesprochen bekam, stellte
er belustigt fest: ,Ich dachte eigentlich
ich sei Physiker".

Die zunichst unter Anleitung von Sir
W. Ramsay (1852-1916, Nobelpreis fiir
Chemie fiir das Jahr 1904) ausgefiihrte
Analyse ceylonesischen Thorianits
durch den Postdoktoranden und orga-
nischen Chemiker O. Hahn (1879-
1968; Nobelpreis fir Chemie fir das
Jahr 1944] fihrte 1905 und 1907 zur
Entdeckung von zwei neuen Alpha-
strahlern hoher spezifischer Aktivitit
in der Thorium-(4n-|Zerfallsreihe, wel-
che sich von der Gewinnung her
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betrachtet als wohlfeile Radiumersatz-
stoffe erweisen sollten: 228Ra: Meso-
thor (1) und 228Th: Radiothor.

Thoriumemanation

1898 wandste sich der 27-jahrige Ernest
Rutherford (*1871 in Brightwater bei
Nelson/Neuseeland, 11937 in Cam-
bridge), eben erfolgreich in der Be-
schreibung der Alpha- und Betaemis-
sion von Uranoxidpriparaten (,Bec-
querel-Strahlung”), im Sommer als
Benjamin zu einem der beiden Mac-
donald-Professoren fiir Physik an der
McGill University in Montreal be-
rufen, dem radiometrischen Studium
von Thoriumverbindungen zu. Er
arbeitete dort bis 1907; den Nobelpreis
fir Chemie erhielt er 1908 fiir diese
Arbeiten (Abb. 1).

Gemeinsam mit einem weiteren New-
comer an dieser Hochschule, dem
Elektroingenieur R. B. Owens (1870~
1940), schlug er sich mit Thoriumoxid-
priparaten herum [1], welche die
Eigenschaft zeigten, dass so scheinbar
irrelevante Einflussfaktoren wie das
Offnen einer Tiir drastische Anderun-
gen in der Ionisationswirkung umge-
bender Luft hervorriefen.

“A slow current of air, which quickly
removes the emanation as it appears,

to electrometer

air == -M A

sl

thorium oxide

Al

Abb. 3: Wappen von Lord Rutherford of
Nelson (Coat of Arms, 1931). Ein frithes
Beispiel radiochemischer Heraldik: Die
enthaltenen Exponentialkurven des Zer-
falls und der Riickbildung im Zuge der
Abtrennung eines Tochternuklids erschei-
nen als degenihnliche Strukturelemente.
Motto: ,primordia quaerere rerum* -
,Suchen nach dem Ursprung der Dinge*.
Der Kiwi und der Maori-Krieger beziehen
sich auf die neuseelindische Heimat wie
auch seinen Geburtsort Nelson. Hermes
Trismegistos vertritt die klassische
Alchemie, die durch Rutherfords ,Newer
Alchemy” erneuert wurde.

also diminishes the power of producing
radioactivity. The amount of induced
radiation is greater in closed than in
open vessels, on account
of the disturbance of

air-currents in the latter Exhalations-
case.” [2]

In einer Reihe trickrei- ubirenn.l.mg avs
cher Experimente, die FESTkOI’per'
Rutherford als den Ex- prﬁpumien

perimentalphysiker des

kommenden Jahrhun-

derts auswiesen, gelang es, den gasfor-
migen Charakter derselben aufzu-
kliren (Abb. 2) und als ,Minuten-
Tochteraktivitit” (T, ,(*2°Rn) = 55,6 s|
nach Exhalationsabtrennung aus Fest-

earth korperpriparaten aufzudecken.

Ein Thema, das Rutherford Zeit seines
Lebens in vielen Varianten verfolgte

Relative current due
to emanation

Relative excited
radioactivity

und das er schliefilich bei seiner Ernen-

PlateA .. .. I I

Plate B cw s w 0.55 0.43 nung zum Baron in sein Wappen inte-
PlateC .... 0.18 0.16 grieren liefl: das sikulare radiogene-
Plate D 0.072 0.061

tische Mutter-Tochter-Gleichgewicht
als ein frithes Beispiel radiochemischer
Heraldik (Abb. 3). Nach der Ernennung

Abb. 2: Versuch zur Aufklirung ,erregter Aktivitit” (elektrostatische Gasphasen-
deposition) in der Umgebung von Thoriumverbindungen [2]
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Abb. 4: Erste Bauform [1, 2] (links) sowie Sonderbauform (Mitte), geéffnet (mit direkter GMZ-Uberwachung der deponierten Aktivi-

tit), und rechts aktuelle Praktikumsversion einer Rutherford’schen , Thoriumkuh* [4-6]

kabelte er als erstes an seine Mutter:
“Now Lord Rutherford. More your
honour than mine. Ernest” [3, 4].

Bauformen der , Thoriumkuh

Es zeigte sich besonders, dass die
Gasphasendeposition aus Thorium-
emanation insbesondere auf Kathoden

Rutherford’s “Thorium Cow”

“All the compounds of thorium examined have the power of causing radio-
activity in substances. The oxide, however, gives far the largest effects, and
has consequently been used in most of the experiments.”

Ernest Rutherford, 1900

erfolgte und dort nur zu oberflich-
licher — durchweg nicht gewichtsauf-
falliger - Deposition fihrte.

“Tt will be observed that radioactivity
is produced on the plates some dis-
tance away from the thorium oxide,
and is roughly proportional to the
emanation-current at the plate. We

may conclude from this experiment
that the radioactivity is, in some way,
due to the ‘emanation’, or to some-
thing that accompanies it, but is not
caused by the direct action of a radia-
The
amount of radiation from an active

tion from thorium oxide ...

“%Ra “&Pb

10,64 h

‘BRn
5565

*uPo
366 d 0,145 s

U/ WV

Abb. 5: Oben: relevanter Ausschnitt der 4n-Zerfallsreihe mit Angabe der Halbwertszei-
ten; die in kurzer Folge durch Alphaemission entstehenden Riickstofkerne iibernehmen
je rd. 2% der Umwandlungsenergie mit der Folge der Bildung eines hochgeladenen Ka-
tions in der Gasphase. Unten: MWPC- (links) und RPL-Autoradiographien (rechts) von
durch Einhiingen in eine , Thoriumkuh* sittigungsexponierten Platinkathoden; eine
davon abgeschrigt (U = -900 V; b = 13, = 40, d = 0,3 [mm)]). Die quantitative Auswer-
tung ergibt, dass in dem der Emanationsquelle Thoriumdioxid zugewandten, unteren
Drittel der Platinelektroden im Bereich hoher Feldstiirken jeweils bis zu 80 % der 212Pb-
Sittigungsaktivitit (typischerweise rund 2 kBq) elektrodeponiert sind.
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surface is always lessened by mechani-
cal actions, such as rubbing the surface
with a cloth or fine sand-paper. In order
to completely remove the radioacti-
vity, it is necessary to remove the sur-
face-layer by long scouring with sand-
or emery-paper.” [2]

In der Folge kristallisierten sich ver-
schiedene Bauformen der ,Thorium-
kuh” heraus, die es gestatten, eine
bequeme Nuklidtrennung durch Gas-
phasendeposition zu ermdglichen,
wobei herausnehmbare Platinkatho-
den noch heute Verwendung finden
[AbD. 4).

Befiillt man bei Rekonstruktion einen
Erlenmeyerkolben (250 ml, Weithals)
mit 35 Gramm Thoriumdioxid, so
kann man innerhalb von 72 Stunden
(Ukaeh = - 900 V) eine >'2Pb-Deposition
von typischerweise 2 kBq erhalten.
65-80% der Gesamtaktivitit befindet
sich dabei auf dem unteren Drittel der
Platinkathode [Ap, = 500 mm?), also
vorzugsweise in Bereichen hoher Feld-
stirken (Kanten, Spitzen) deponiert,
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wie MWPC- und RPL-Autoradiogra-
fien belegen (Abb. 5).

Je nach Trocknungszustand des einge-
setzten Thoriumdioxids variiert die
Abscheidungsaktivitit zwischen 1,3
und 6,5 kBgq; Resultate eines typi-
schen Experimentes unter schrittwei-
ser Wasserzugabe (Deionat in , Thori-
umkuh” gemafl Abb. 4, rechts) sind in
Abb. 6 wiedergegeben.

Mit derartigen Studien lassen sich
auch Nanowigsamkeiten in emanie-
renden Festkorpern untersuchen: Ema-
nierverfahren.

Die sich in den 110 Jahren ihres Einsat-
zes parallel zur schrittweisen Aufkla-
rung der natiirlichen Thorium-(4n-)
Zerfallsreihe (Abb. 7) entwickelnde
prinzipielle Bauform der Ruther-
ford’schen , Thoriumkuh” zur beque-
men Priparation des Radiotracers
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Abb. 6: Sdttigungsaktivititen in % des in dieser Anordnung erreichbaren Maximalwer-
tes einer , Thoriumkuh” (m(ThO,) = 34,6 g; vgl. Abb. 4 (rechts)) nach Zugabe entspre-
chender Wassermengen, bezogen auf die Absolutaktivitit der Platinelektrode ohne
Wasserzugabe; zwischen den einzelnen Messreihen vergingen zur Einstellung des radio-
genetischen Gleichgewichts jeweils rund 80 Stunden [6].
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212Pb (T, = 10,64 h) erscheint schonin = “If thorium oxide is placed in a closed = whether conductors or insulators,
der zweiten Verdffentlichung zum = vessel connected to earth, the sides of = become radio-active. If, in addition,

Thema [1]: the vessel and any solid bodies near, = the surface of the thorium oxide is
Halbwerts- Isotope a-Zerfall (-Zerfall v-Emission
zeit Zerfall Energie, MeV Energie, MeV Energie, keV
t1/2 Verzweigung, % | (Intensitat, %)** | (Intensitat, %)** (Intensitat, %)*
1.405%100y 232Th a: 4.0123 (78.2) v 63.813 ( 0.263)
100 | « a: 3.9472 (21.7) ~v: 140.86 ( 0.021)
5.75 v 28Ra 3:0.0396 (40) |~: 13.52 ( 1.6)
100 | 3 3: 0.01328 (30) | ~: 16.24 ( 0.72)
6.15 h 28 Ac 3: 1.158 (29.9) |4 911.20 (25.8)
100 | 8 3: 1.731 (11.66) | 7= 968.97 (15.8)
3: 2.069 ( 8.) v 338.32 (11.27)
B: 0.596 ( 8.0) v 964.77 (1 4.99)
3: 1.004 ( 5.92) |~: 463.00 ( 4.40)
3: 0974 ( 5.1) |~ 794.95 ( 4.25)
1.9131 y 28Th a: 5.4232 (72.2) v 84.37 ( 1.22)
100 | a: 5.3404 (27.2) v 215.98 ( 0.254)
a: 5221 (0.420) ~v: 131.61 ( 0.131)
21Ra a: 5.6854 (94.92) v: 240.99 ( 4.10)
100 | a a: 5.4486 ( 5.06) v 292.70 ( 0.0062)
55.6 s 20Rn a: 6.2881 (99.89) v 549.76 ( 0.114)
100 | « a: 5.747 ( 0.114)
0.145 s 28Po a: 6.7783 (100) ~v: 804.9 ( 0.0019)
100 | «
10.64 h 22Pb [: 0.335 (82.5) v 238.63 (43.3)
100 | 3 B: 0.574 (12.3) v: 300.09 ( 3.28)
3:0.159 ( 5.17) |~ 115.18 ( 0.592)
60.55 m 212Bj a: 6.0508 (69.91) v 39.86 (1.06)
3594 64.06 | a: 6.0899 (27.12) v: 288.07 ( 0.337)
[: 2.248 (86.57) | v: 727.33 ( 6.58)
o/ \.f B: 1521 ( 6.81) | ~: 1620.50 ( 1.49)
3.053 m 0T i Po | a: 8.785 (100) keine v-Emission beob.
0.298 us | 100 100 B: 1.80 (48.7) | ¢ 2614.53 (35.64/99.16)
G\, S« B: 1.29 (24.5) v: 583.19 (30.4/84.5)
B: 1.52 (21 8) |4 510.77 ( 8.13/22.6)
B: 1.04 ( 3.9) v: 860.56 ( 4.465/12.42)
stable QQZPb Ref.: Ende ’06 Version: 4.2, Februar 2007

*~v-Emission: absolute Intensitiat pro 100 Zerfille im Gleichgewicht; **a-, §-Zerfall: Intensitdt pro 100 Zerfélle
blau: Edelgas, zyan: y-Referenzlinen, rot: langlebige Isotope, griin: Isotope im Gleichgewicht, | Achtung

Abb. 7: 4n-Zerfallsreihe nach W. Wahl [7]
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covered with paper or thin aluminium-
foil, the side of the paper away from
the oxide becomes radio-active. When
no electromotive forces are acting, the
amount of radioactivity in a given time

per unit area is greater

the nearer the body to
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Strahlenschutz. Publikationsreihe Fortschritte im
Strahlenschutz, FS-06-141-T, 2006, S. 52-83.
(5] Schwankner, R. 1. /Eiswirth, M. /Weigel, F./
Wishnevsky, V.. Electrostatic Radionuclide Separa-
tion. Journal of Chemical Education, 59, 1982,
S. 608-611.

(6] Schwankner, R. J.: Nuklidgeneratoren I: Die

Aufkliirung the thorium oxide. Thoriumkuh. MU, 35, 1982, S. 385-390.
der Thorium- With electromotive for-  [7] Wahl, W.: apy-Table. Radionuclide-Handbook.
ces acting, the substance  Version 4.1, Februar 2007, D-83722 Schliersee.
(4n-)ZerfuIIs- to which the radioacti-
reihe vity is due appears to = AUTOR
travel along the lines of Robert Josef Schwankner
force from the + to the - Prof. Dr. Robert Josef Schwank-
charged body. It is thus possible to con- 1,,__;,- ner, Dipl.-Chem., war nach der

centrate the radioactivity on small
plates or fine wires by placing them in
a closed metal vessel connected to
earth and charging them -.” [1]

Die u. a. von der Curie’schen Schule zu
diesem Zeitpunkt noch vertretenen
Anschauung, dass die Bereiche natiir-
liche und induzierte Radioaktivitit
ihre Ursache in einer Art Phospho-
reszenz hitten, wird schon 1900 von
Ernest Rutherford mit gebithrender
Vorsicht behandelt: “The hypothesis
that the radiation is a kind of phos-
phorescence will not explain the
results observed, since substances are
made radioactive outside the incidence
of the radiation, and the radioactivity
can be concentrated on the - elec-
trode” [1]. [ |

STICHWORTE
Radiochemie, Thorium, Thoriumemanation,
Thoriumzerfallsreihe
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