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1.) Techniken: Gaschromatographie

2.) Elemente Rf-Bh (104-107): OLGA/ROMA

3.) Elemente Hs und 112: IVO/COLD

4.) Vorseparation für neuartige Verbindungen von SHE
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Grundlagen: chemische 
Untersuchung schwerer Elemente
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Wie? 
1. Produktion

2. Chemie-Experiment

3. Nachweis über radioaktiven Zerfall

Randbedingungen
-Kurzlebige Isotope schnelle Verfahren 
-Wenige Atome Gute Abtrennung
-Statistsche Signifikanz
-Hohe Repetitionsrate
-Für α-Spektroskopie geeignete Probe
-On-line Überwachung + Status-Kontrolle
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Gasphasen-ChemieGasphasen-Chemie

Abtrennen des zu untersuchenden Elements 
von ALLEN ANDEREN mit gaschemischen 

Methoden

Verbindungen mit hoher Flüchtigkeit

Interpretation der chemischen Resultate

Vergleich mit Homologen im "traditionellen" 
Bereich des Periodensystems
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Geeignete chemische Systeme für
On-line Gaschromatographie

 Transaktinid 

 Rf Db Sg Bh Hs Mt 110 111 112 - 
      118 

Elementare
Form 

       X X 

Chloride/ 
Bromide 

X X     X X  

Oxychloride (X) X X X      

Oxide     X X X   

Hydroxide   X X  X    

(112)
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Gruppen 4-7
Rf, Db, Sg, Bh
Gruppen 4Gruppen 4--77
Rf, Db, Sg, BhRf, Db, Sg, Bh

Methoden: OLGA, ROMAMethoden: OLGA, ROMA
Beispiel: Bohrium als BhOBeispiel: Bohrium als BhO33ClCl



Gasversorgung Aerosolteilchengenerator

salt

Ofen

He
1-2 l/min Funkenentladung

Targetkammer

Reaktionsprodukte

Zum Labor

Transportkapillare:
Polyethylen, i.Ø. 2 mm

22Ne Strahl

249Bk Target

Grp. 4-7: Aerosol Gas-Jet Transport



Ar/CsCl
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118MeV 22Ne

22Ne 249Bk FUSION 271Bh* 267Bh

249Bk
HCl O2

He

Chromatographie
-Kolonne

Ar

Zum Detektions-
system
ROMA

He/Graphit
Aerosol

Reaktions-
produkte

Kontinuierliche Chemie mit OLGA
On-Line Gaschemie Apparatur

MethodeMethode: H.W. : H.W. GGääggelerggeler et al. et al. 
NIMA 309 (1991) 201NIMA 309 (1991) 201



BhBh--Produktion am PSIProduktion am PSI Philips Philips Cyclotron (Villigen, CH):Cyclotron (Villigen, CH):

TargetTarget::
˜ 610 μg/cm2 249Bk
˜ 100 μg/cm2 159Tb

He/GraphitHe/Graphit GasGas--jetjet:: Ausbeute ~ 60 %

Strahl:Strahl: 22Ne6+

1.6*1012 Teilchen/s

249249Bk(Bk(2222Ne, 4n)Ne, 4n)267267BhBh
159159Tb(Tb(2222Ne, 5n)Ne, 5n)176176ReRe

Erste chemische Untersuchung
von Bohrium (Bh, Z=107)



10501050°°CC 180180°°CC
1010°°CC

HClHCl, , OO22

CC--gasgas--jetjet

Ar,Ar, CsClCsCl !!

ROMAROMA

Chemie:Chemie:

On-Line Gaschemie Apparatur



ROtating wheel Multidetctor Apparatus - ROMA

Detektion:Detektion:

Gas-Jet
Kapillare

Dünne Poly-
propylen-Folien

PIPS-Detektoren

Raddrehrichtung

KCl Aerosol-
Teilchen + Bh

α - Teilchen
Spaltfragment

SHE Atom



12 12 PIPSPIPS DetektorDetektor--PaarePaare

ttstepstep = 10 s= 10 s

44ππ DetektionsgeometrieDetektionsgeometrie

OnOn--line Ausbeuteline Ausbeute--Check:Check:
γγ--Messung von Messung von 176176Re Re 
(T(T½½=5.3 min)=5.3 min)
HPGeHPGe ((EEγγ:  241,109:  241,109 keVkeV))

Db263

sf
α 8.36 (8.41)

27 s

Lr259

α 8.45
6.3 s    3.5 s

sf ?      sf

≈ 20 s
8.7-8.9α 8.83

sf ?

Bh267

17 s

Detektionssystem für α-Teilchen
und Spontanspaltfragmente



Chemisches Resultat: Bh verhält sich
ähnlich wie Re und TC und gehört zur

Gruppe 7 des Periodensystems

T isothermal(°C)
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Gruppen 8 & 12
Hs, E112

Gruppen 8 & 12Gruppen 8 & 12
Hs, E112Hs, E112

Methoden: IVO, COLDMethoden: IVO, COLD
Beispiel: Hassium als HsOBeispiel: Hassium als HsO44



 

 

26Mg5+

 

PFA Teflon 
Capillary 

Oven 
(600 °C)

Quartz 
Wool Plug 

Quartz  
Column 

Recoil 
Chamber 
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Rotating 
248Cm-Target 

IVO           IVO           

IIn n situsitu VVerflerflüüchtigungchtigung undund OOnn--line line MessungMessung

Ch.ECh.E. D. Düüllmann et al. llmann et al. 
NIMA 479 (2002) 631NIMA 479 (2002) 631

+    +    COLDCOLD

CCryo ryo OOnn--LLine ine DDetektoretektor

PIN-Diode Detector
(12 pairs) 

Thermostat 
(-20 °C) 

N2 (l) 

PrinzipPrinzip entwickeltentwickelt am LBNL:am LBNL:
U.W. U.W. KirbachKirbach et al. NIMA 484 (2002) 587et al. NIMA 484 (2002) 587

-20°C

-170°C
40 cm0 cm

Deposition von HsO4



In-Situ Verflüchtigung und 
On-line Messung - IVO
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CCryoryo OOnn--LLine ine DDetektoretektor -- COLDCOLD
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ThermochromatogrammThermochromatogramm von HsOvon HsO44 und OsOund OsO44
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R. R. EichlerEichler et al. et al. 
RadiochimRadiochim. . ActaActa 87 (1999) 15187 (1999) 151



GruppeGruppe 8 8 TetroxideTetroxide: : 
thermochemischethermochemische DatenDaten [kJ/mol][kJ/mol]

-ΔHads -ΔHads ΔHS ΔHS
Exp. Theo. Korr. Lit.

RuO4 ? 40.23 ? 51.7±5.9

OsO4 39±1 39 48±12 57±11

HsO4 46±2 46.5 58±12 -

relativerelative FlFlüüchtigkeitchtigkeit
OsO4 > HsO4
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Auf dem Weg zu 
neuartigen TAN 
Verbindungen

Auf dem Weg zu Auf dem Weg zu 
neuartigen TAN neuartigen TAN 
VerbindungenVerbindungen

Methode: VorseparationMethode: Vorseparation
Beispiel: Hf als M(hfa)Beispiel: Hf als M(hfa)44



Aktueller Stand TAN GasphasenchemieAktueller Stand TAN Gasphasenchemie

RfBr
4

DbOCl3SgO
2 (OH)2 BhO

3ClHsO 4

112114

→Sehr eingeschränkt im Vergleich 
mit leichten Elementen!

→Sehr eingeschränkt im Vergleich 
mit leichten Elementen!

Elemente 104 (Rf) – 108 (Hs):

Einfache anorganische Verbindungen:
(Oxy)halide, Oxide, Hydroxide

Pläne & erste Experimente 112/114:

Elementarer Zustand

Hauptprobleme:
-strahlinduziertes Plasma
-hohe Temperaturen, um Radionuklide von Gas-
Jet Aerosolteilchen zu verflüchtigen

Elemente 104 (Rf) – 108 (Hs):

Einfache anorganische Verbindungen:
(Oxy)halide, Oxide, Hydroxide

Pläne & erste Experimente 112/114:

Elementarer Zustand

Hauptprobleme:
-strahlinduziertes Plasma
-hohe Temperaturen, um Radionuklide von Gas-
Jet Aerosolteilchen zu verflüchtigen



Vorseparation: eine neue TechnikVorseparation: eine neue Technik
TransaktinidenchemieTransaktinidenchemie

BeamBeam

TargetTarget

BGS @BGS BGS @@

Berkeley Gas-filled SeparatorBerkeley Gas-filled Separator

Pionierexperimente:

BGS @BGS BGS @@

Berkeley Gas-filled SeparatorBerkeley Gas-filled Separator

Pionierexperimente:

Neue Geräte:

GARIS @GARIS GARIS @@

GAs-filled Recoil Ion SeparatorGAs-filled Recoil Ion Separator
GARIS @GARIS GARIS @@

GAs-filled Recoil Ion SeparatorGAs-filled Recoil Ion Separator
TransActinide Separator andTransActinide Separator and
TASCA @TASCA TASCA @@

Chemistry ApparatusChemistry Apparatus
TransActinide Separator andTransActinide Separator and
TASCA @TASCA TASCA @@

Chemistry ApparatusChemistry Apparatus

 



Vorteile der Vorseparation

Neue TAN Verbindungen
Vorteile der Vorseparation

Neue TAN Verbindungen


