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Получение прочных слоев урана, нептуния, плутония 
и америция методом электролитического осаждения 

Г. И. Хлебников Е. П. Дергунов 

Д л я ряда исследований по ядерной физике, про­
водимых на циклотронах и других установках, тре­
буются сравнительно тонкие (от 0,1 до 0,4 мг/см2) 
слои (мишени) из различных химических элементов, 
в том числе урана, нептуния, плутония, америция. 
Кроме механической прочности, эти мишени должны 
длительное время выдерживать интенсивные пучки 
тяжелых заряженных частиц ( N 1 4 , С 1 2 , О 1 6 » 1 8 ) , а так­
же резкие колебания температуры: от комнатной 
до 500—700° С. 

Известно несколько методов изготовления тонких 
слоев: электролитический, катодное распыление, на­
несение с органическими связующими добавками 
и др . В практике наибольшее распространение 
нашел электролитический метод. 

Существенная трудность при электролитическом 
получении прочных слоев урана и трансурановых 
элементов состоит в том, что элементы, осаждающие­
ся на кагоде, представляют собой не металл, а гид­
роокиси сложного состава. 

Описанные в литературе условия получения 
электролитических осадков имеют ряд недостатков. 
Они не обеспечивают количественного выхода по 
элементу [1] — [3], [5], [7] или дают недостаточно 
прочные слои [4], [6]. 

Получение исходных соединений — безводных 
хлоридов (PuС1 3 и др.) [3] — представляет сложную 
задачу. 

В нашей работе были подобраны наилучшие ус­
ловия электролиза, позволяющие получать очень 
прочные тонкие слои с высоким выходом по 
элементу. При этом электроосаждение можно про­
водить из азотнокислых и солянокислых растворов 
любого валентного состояния элемента. 

В предлагаемой статье даются методические 
указания по изготовлению слоев. 

К а к известно, при электролизе из водных раство­
ров наиболее прочные слои получаются при добав­
лении в электролит комплексообразователей [5], 
[7]. В качестве комплексообразователя мы исполь­
зовали оксалат аммония, растворенный в воде 
(0,05—0,07 М), а в некоторых опытах — муравьиную 

кислоту. В работе применялись электролизеры, 
подобные описанным в литературе [5], [6]. 

Д л я мишеней размером 0 ,5x1,2 см и с плотно­
стью слоя 0,15—0,25 мг/см2 раствор (1,5—2,0 см3) 
оксалата аммония заливался в сосудик для электро­
лиза так . чтобы расстояние между электродами было 
равно 1,5—2,0 см. Затем при тщательном переме­
шивании вносился азотнокислый или солянокислый 
раствор (—0,2 см3) с элементом, подлежащим элек­
тролизу ( U + 6 , N p + 4 , P u + 4 ) , из расчета на требуемый 
слой. Несколькими каплями концентрированного 
N H 4 O H pH раствора доводился до значения 
8—9. 

Электролиз проводился при комнатной темпе­
ратуре и катодной плотности тока 100—150 ма/см2. 
Изменение плотности тока в этих пределах не влияет 
на выход по элементу и на качество слоя. При боль­
ших плотностях тока слой гидроокиси получается 
очень неровным и рыхлым. При меньших плотно 
стях тока выход по элементу оказывается низким 
даже при очень длительном времени электролиза. 
Независимо от исходного количества элемента (при 
расчете на слой не более 0,4 мг/см2) через 2—2,5 час 
на катоде выделяется около 50% его, а количествен 
ное осаждение (95—98%) достигается через 5—6 час. 

Многочисленные опыты показали, что увеличе­
ние времени электролиза до 12—14 час. способствует 
образованию плотного прочного слоя и более пол­
ному выходу по элементу (99—99,5%). 

При указанной катодной плотности тока про­
исходило интенсивное газовыделение, которое по­
зволило не применять вращающийся анод или ка­
кое-либо специальное перемешивание электролита. 

По окончании опыта электролит отбирался пи-
пгткой, мишень двукратно промывалась дистилли­
рованной водой (свободной от С 0 2 ) с добавкой аммиа­
ка и сушилась на воздухе при комнатной температу­
ре 2—3 часа. Д л я сохранения и упрочнения слоя 
эта стадия медленной сушки особенно важна. Затем 
следовала сушка в сушильном шкафу при темпера­
туре 80° С или в эксикаторе. Если позволяет мате­
риал подложки, мишень можно прокалить до полу­
чения окислов соответствующих элементов. 
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Мишень испытывалась на прочность путем про­
тирания слоя сухим вагным тампоном. При толщине 
слоя около 0,2 мг/см2 убыль в весе составляла 
5—10% 

Выход вещества на катоде контролировался по 
весу мишени и по измерению а-активности слоя 
электролита и промывных вод. В качестве материа­
лов для катодов применялись никель, платина, алю­
миний и медные сплавы в виде фольги толщиной 
от 2,5 мк до 1 мм. Катоды из алюминия, меди и ее 
сплавов оказались неустойчивыми в применявшемся 
электролите (pH 8—9). Для алюминиевого или мед­
ного катода приходилось брать толстую фольгу, 
снижать pH до ~7 и сокращать время электролиза 
до 2—3 ч а с , не добиваясь полноты осаждения. 

Аноды изготовлялись из платины, графита и ни­
келя. Вследствие окислительного процесса, проис­
ходящего на аноде, графит разрушался (осыпался) 
в условиях отработанного нами режима электролиза. 
В опытах с графитовым анодом было необходимо при­
менять диафрагму, которая изготовлялась из стек­
лянного фильтра № 3. 

Перед электролизом катод, анод и электролизер 
обрабатывались спиртом, бензолом или трихлорэти-
леном с целью обезжиривания; это значительно 
улучшало качество слоя (повышало равномерность, 
прочность и выход по элементу). 

Д л я приготовления тонких слоев америция нель­
зя было применять оксалатный электролит вследствие 
образования нерастворимого оксалата америция. 
Поэтому мы использовали электролит, состоящий 
из солянокислого или азотнокислого раствора аме­
риция в 0,2 М муравьиной кислоте и 0,2 М муравьи-
нокислом аммонии [8]. 

Электролиз проводился 3,5 часа при начальном 
pH среды, равном 3, катодной плотности тока 100— 
150 ма/см2 и t- 20° С. В качестве материалов для 
электродов применялись: платина (анод), никель 
и платина (катод). Условия обработки катодного 
осадка аналогичны описанным для оксалатного 
электролита. Опыты показали, что при использова­
нии электролита с муравьиной кислотой образуются 

значительно более прочные слои, чем те, которые 
получаются из спиртно-ацетоновой смеси [4]. 

Из электролита с муравьиной кислотой, кроме 
америция, были получены сравнительно хорошие 
слои гидроокисей плутония и нептуния при режиме 
работы, описанном выше. 

Следует отметить, что для урана, нептуния, 
плутония и америция прочные слои получались 
в один прием не толще 0,4 мг/см2. Количественное 
осаждение достигалось в том случае, если исходная 
концентрация элемента бралась из расчета 'на тол­
щину слоя не больше 0, \ мг/см2. Это было установ­
лено многочисленными опытами с различной исход­
ной концентрацией исследуемых элементов. 

Поступило в редакцию 27 X I 1957 г. 
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К вопросу о количестве изотопных молекул 
простых и сложных веществ и их концентрациях 

И. Г. Петренко 

При изучении различных физических и хими­
ческих процессов с помощью стабильных изотопов, 
а также при проведении точных и быстрых анализов 
сложных газовых смесей наиболее широко исполь­
зуются различного типа масс-спектрометры, основ­
ной принцип работы которых основан на разделении 
компонентов газовых смесей по их молекулярным 
весам. В связи с этим представляет большой интерес 
возможность разработки метода расчета количества 
изотопных молекул и их концентрации (без учета 
влияния изотопного эффекта) в простых и сложных 
химических веществах. 

Изучение молекулярного изотопного состава 
простых и сложных веществ представляет теорети­
ческий и практический интерес, например для 
масс-спектрометрических исследований, молекуляр­

ной спектроскопии, проблемы разделения изотопов 
и т. д. Однако методика расчета молекулярного изо­
топного состава различных веществ в литературе 
отсутствует. 

Для решения вопроса о количестве изотопных 
молекул, входящих в состав любого простого или 
сложного вещества, могут быть с успехом при­
менены основные положения математической ста­
тистики. 

Исследования показывают, что общее количе­
ство изотопных молекул Ni любого простого веще­
ства может быть установлено при помощи метода 
комбинаторики [1 ]: 

(1) 
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