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Kurzzusammenfassung

Es wurden neue Produktionsrouten der therapierelevanten Radionuklide 140Nd, 192Ir, 191P’[,
199mpt und '**™Pt untersucht. Kernreaktionsdaten wurden mit Hilfe der Folienstapeltechnik
gemessen und mit den Ergebnissen theoretischer Rechnungen verglichen.

Fiir die Platinnuklide wurde eine Produktionsmethode entwickelt.

Zur Produktion von '**Nd wurden die 141Pr(p,Zn)MONd und natCe(3He,xn)l4ONd Reaktionen
untersucht. Dabei wurden auch Wirkungsquerschnitte von Kernreaktionen ermittelt, die zu
den Nebenprodukten '*'Nd, '*’Nd und '*Ce fiihrten. Die erhaltenen experimentellen Daten
wurden mit Ergebnissen der Rechnungen mit ALICE-IPPE verglichen. Ein Vergleich der

Ausbeuten ergab, dass die "*'Pr(p,2n)"*°Nd Reaktion eine hdhere Ausbeute liefert.

Fiir die Produktion von '**Ir wurden Kernreaktionsdaten der mOs(p,n)'”Ir Reaktion ermittelt
und mit den Ergebnissen der Rechnungen der Codes ALICE-IPPE und EMPIRE II
verglichen. Die Ausbeute dieser Reaktion wurde mit der Reaktorproduktion dieses Nuklids

verglichen. Die Reaktorproduktion erwies sich dabei als geeigneter zur Produktion von '*“Ir.

Kernreaktionsdaten wurden zudem fiir die lgzOs(oc,n)l% P, 192Os(oc,3n)l93mPt und
205(*He,4n)""'Pt Reaktionen bestimmt. Die Aktivitit der Nuklide '*™Pt und '*™Pt wurde
nach chemischer Abtrennung mittels Rontgenspektrometrie bestimmt. Ein Vergleich mit dem
Rechencode ALICE-IPPE ergab, das dieser die experimentellen Ergebnisse nur unzureichend

wiedergibt. Die untersuchten Reaktionen wurden mit anderen Produktionsmethoden,

195m: 195m

insbesondere der Reaktorproduktion von Pt, verglichen. Die 20s(o,n)'*>™Pt Reaktion
weist zwar niedrigere Ausbeuten, jedoch hohere spezifische Aktivitdit und niedrigere

Targetkosten auf.

Fiir die Nuklide '**™Pt und '""™Pt wurde eine Produktionsmethode entwickelt. Die

experimentell erhaltenen Gesamtausbeuten betrugen 0,9 MBq 193m

Aktivitit von ca. 150 GBg/g Pt und 8,7 MBq "*™Pt mit ca. 3 TBg/g Pt. Die experimentell

Pt bei einer spezifischen

erhaltenen Ausbeuten wurden mit den theoretisch berechneten verglichen. Eine zufrieden-

stellende Ubereinstimmung konnte festgestellt werden.






Abstract

New production routes for the therapeutically useful radionuclides 1ONd, I, P, PPt

1

Pt were investigated. Cross section data were measured using the stacked-foil
technique and compared with theoretical calculations. A production method for the platinum

nuclides was developed.

The 141Pr(p,2n)l40Nd and natCe(3 He,xn)MONd reactions were investigated for production of
"ONd. Cross section data of nuclear reactions leading to the side products '*'Nd, **Nd and
Ce could also be achieved. The experimental data were compared with theoretical
calculations using the code ALICE-IPPE. A comparison of the calculated thick target yields
showed that the "*'Pr(p,2n)'**Nd reaction gives a higher yield.

The 192Os(p,n)lgzlr reaction was examined in the context of the production of 2. Cross
section data were determined and compared with theoretical calculations using the codes
ALICE-IPPE und EMPIRE II. The yield of this reaction was compared with the yield of the
reactor production of this nuclide. The reactor production seems to be more suitable because

of a higher purity and yield.

Cross section data were measured for the 192Os(oc,n)lgsmPt, 192Os(oc,3n)193mPt and
205(*He,4n)"*'Pt reactions. The activity of "™Pt und '">"Pt was determined by X-ray
spectroscopy after a chemical separation procedure. The ALICE-IPPE code was found to be
inappropriate to reproduce the experimental values. The calculated yields were compared with
the yields of other reactions, especially the reactor production of 195mpt  The yield of the
205(01,n)'*>™Pt reaction is lower compared to the yield of the reactor production, but offers

lower target costs and higher specific activity.

A production method for '”*™Pt und "™Pt was developed. Batch yields of 0.9 MBq '"™Pt
(specific activity of about 150 GBq/g Pt) and 8.7 MBq '>™Pt (ca. 3 TBg/g Pt) could be
achieved. The experimental yields were compared with the calculated yields. The agreement

between these two data sets was satisfactory.
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1 Einleitung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit Untersuchungen zur Produktion der Therapienuklide
MONd, "1, "'pt, "™*™Pt und '™Pt. Dabei wurden neben der Ermittlung der
Kernreaktionsdaten zur Produktion des jeweiligen Nuklids auch Untersuchungen der
Nebenreaktionen, die zu isotopen Verunreinigungen fithren, durchgefiihrt. Des Weiteren
wurden die experimentell ermittelten Daten mit den Ergebnissen theoretischer Rechnungen
verglichen. Fiir die untersuchten Radionuklide des Platins wurde eine neue

Produktionsmethode ausgehend von angereichertem 205 entwickelt.

1.1 Struktur der Atomkerne

Zur Beschreibung verschiedener Kernphinomene, beispielsweise der Existenz besonderer
stabiler Nuklide mit bestimmten Protonen- und Neutronenzahlen (,,magische Zahlen*), dienen
verschiedene Modelle, die jeweils einzelne Aspekte nuklearer Eigenschaften erklaren. Zur
Erkldrung des Auftretens magischer Zahlen dient das Schalenmodell, bei dem alle Nukleonen
als schwach wechselwirkend und damit als unabhéngig beschrieben werden. Als Vergleich
zieht dieses Modell die Schalen in den Elektronenhiillen der Atome heran. Dort gibt es
ebenfalls stabile Konformationen von Elektronen (vgl. Edelgasschale). Das Auftreten und die
Lage der Kernniveaus kann mit Hilfe des Fermi-Gasmodells berechnet werden. Die
Nukleonen werden bei diesem Modell als frei betrachtet und befinden sich in einem Potential,
das sie im Grundzustand nicht verlassen konnen. Wendet man die Schrodinger-Gleichung auf
dieses System an, so erhdlt man bei dem so genannten ,,Teilchen im Kasten* ein Niveau-
Schema, bei dem die Dichte dieser Niveaus mit hoherer Anregungsenergie enger wird. Bei
Anregung von einigen MeV iiber dem Grundzustand werden diese Niveaus so eng, dass sie
sich zu einem Kontinuum iiberlagern. Eine Darstellung dieses Modells ist in Abbildung 1 am

Beispiel von 4INd zu finden (schematisch nach [1]).
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Abbildung 1: Niveauschema der Nukleonen nach dem Modell des ,,Teilchens im Kasten'

am Beispiel von HINd [nach 1]

1.1.1 Isomerie

Ist ein Ubergang zwischen einem hoheren Kernniveau (sieche oben, in Abbildung 1
beispielsweise das zweite Niveau iiber dem Grundzustand mit dem Spin 11/2°) und dem
Grundzustand nach der Quantenmechanik gehindert oder ,,verboten*, so kann dieses Niveau
eine messbare Halbwertszeit oberhalb von 10" s aufweisen und wird isomerer Zustand
genannt (z. B. '""'"™Nd hat eine Halbwertszeit von 62 s, siehe Abbildung 1). Die
Halbwertszeiten dieser Zustinde reichen von ms bis vielen Millionen Jahren (siehe 180mTa)
und konnen auch ldnger sein als die des Grundzustandes. Zudem kann der isomere Zustand
eines Nuklids sich auch unabhéngig durch andere Zerfallsarten abregen als der Grundzustand
(z. B. 139111Nd). Diese isomeren Zustinde miissen somit fast wie eigene Nuklide mit
entsprechenden Zerfallseigenschaften behandelt werden. Es gibt des Weiteren Radionuklide,

die mehr als nur einen isomeren Zustand aufweisen (z. B. 192Ir).



1.2 Kernreaktionen

Kommen sich zwei Kernteilchen so nah, dass sie miteinander wechselwirken konnen, so
konnen verschiedene Arten dieser Wechselwirkungen auftreten, die von den Energien der
Teilchen abhidngen. Zumeist handelt es sich bei den genannten Teilchen um einen Kern als
Target und ein sich bewegendes Teilchen, Projektil genannt. Der Kern befindet sich in
relativer Ruhe zum Projektil. Man unterscheidet verschiedene Arten der Wechselwirkung.

Ist die Geschossenergie zu klein, um in den Kern einzudringen, so werden die
Wechselwirkungen als Streuprozesse bezeichnet. Bei diesen Prozessen treten solche mit
Energieverlust des Projektils auf (inelastische Streuung) oder ohne (elastische Streuung). Der
Betrag der Energie, den das Projektil bei der inelastischen Streuung verliert, wird auf den
Kern iibertragen und regt diesen auf ein hoheres Niveau an. Dieser Betrag muss somit genau
dem Unterschied zweier Kernniveaus entsprechen.

Unter einer Kernreaktion versteht man die Wechselwirkung zweier Teilchen, die sich so nahe

kommen, dass Kernkrifte wirksam werden.

Das Produkt einer solchen Reaktion kann radioaktiv oder stabil sein. Eine solche Reaktion
wird als binukleare Kernreaktion bezeichnet und in folgender Form geschrieben:

A+x >B+y 01

Dabei wird der Targetkern mit A, das Projektil mit x bezeichnet. B bezeichnet das Produkt der
Reaktion und y steht fiir die austretenden Teilchen, von denen es mehrere und auch
verschiedene geben kann.

In Kurzfassung wird diese Gleichung auf die nachstehende Weise geschrieben:

A(x,y)B (02)

Will man Kerne bei Kernreaktionen beschreiben, so leistet das optische Modell gute Dienste.
Kernreaktionen werden innerhalb dieses Modells in Analogie zum Lichtdurchgang durch
Materie behandelt: Der Kern besitzt eine gewisse Durchlédssigkeit gegeniiber den

einfliegenden Teilchen, jedoch treten auch einige in Wechselwirkung.

Die Mechanismen nach denen Kernreaktionen ablaufen, hidngen von der Masse des

Targetkerns und der Projektilenergie ab. Ist die Projektilenergie nicht zu hoch, d. h. bis etwa



25 MeV, so steht genug Zeit zur Verfiigung, die Energie, die vom Projektil auf den Kern
iibertragen wurde, auf alle Nukleonen zu verteilen. Es entsteht ein angeregter Zwischenkern,
der so genannte ,,Compoundkern® [2,3]. Dieser kann sich im weiteren Verlauf der Reaktion
durch verschiedene Reaktionskanile abreagieren, fiir die jeweils eine gewisse
Wabhrscheinlichkeit besteht. Eine Compoundkernreaktion ist ein relativ langsamer Prozess,
der innerhalb von etwa 10" s abliuft. Die Statistik spielt bei diesen Reaktionen eine grofie

Rolle und die Emission von Nukleonen erfolgt symmetrisch um 90°.

Bei hoheren Projektilenergien (mafigeblich ab 30 MeV) treten zunehmend so genannte
Vorgleichgewichtsprozesse (Precompoundreaktionen) auf. Bei diesen Prozessen tritt eine
Emission von Teilchen auf, bevor die Anregungsenergie auf alle Nukleonen {iibertragen
wurde. Zur Erkldrung bzw. als Modell dient dabei das schon erwédhnte Fermi-Gasmodell. Bei
Vorgleichgewichtsprozessen werden durch die Projektilenergie Teilchen des Fermi-Gases
angeregt und es entstehen Teilchen (p)/Loch (h) Paare, genannt Excitonen. Nach der Bildung
erster Excitonen kann es durch schwache Restwechselwirkungen zu einer Umverteilung der
Excitonen, bei der neue Excitonen entstehen, oder zu einer Emission von Teilchen kommen.

In Abbildung 2 ist ein Schema des Excitonen-Modells dargestellt.

Vorgleichgewichtsprozesse sind schneller als Compoundkernreaktionen und haben eine

Dauer von ca. 10™® s. Die Teilchenemission erfolgt leicht vorwirtsgerichtet.

Bei noch hoheren Energien (oberhalb 50 MeV) ist die Zeitdauer einer Reaktion noch geringer
(10" s). Bei solchen Zeitspannen konnen keine Energien mehr von den direkt beteiligten
Nukleonen auf die anderen Teilchen tibertragen werden. Man spricht in diesem Fall von
Direktprozessen, bei denen kein angeregter Kern gebildet wird. Direktprozesse sind die so
genannten ,.knock-out* Reaktionen, in deren Verlauf im Kern vorgebildete Cluster aus dem
Atomkern herausgeschlagen werden (z. B. bei der 7Li(n,n’t)“He Reaktion) und auch

Transferreaktionen.
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Abbildung 2: Schema des Excitonen-Modells

Diese unterteilt man in ,,pick-up‘“-Reaktionen, bei denen das Projektil ebenfalls vorgebildete
Atomcluster ,,mitnimmt“ (z. B. bei der “*N(n,t)'*C Reaktion) und ,»tripping‘‘-Reaktionen, bei
denen das Projektil bei der Wechselwirkung mit dem Kern auseinander bricht (bei
Deuteronen oder *He, unwahrscheinlich fiir Alpha-Teilchen) und ein Neutron beispielsweise
im Kern deponiert wird (26Mg(d,p)27Mg Reaktion). Auch die Ladungsaustauschreaktionen
gehoren zu den Direktprozessen. Merkmale der Direktprozesse sind nach vorne gerichtete
Winkelverteilungen und eine hohere Energie der emittierten Teilchen als bei
Compoundkernreaktionen. Auf Grund ihrer Kernstruktur treten diese Reaktionen bevorzugt
bei leichten Kernen (A < 30) auf.

Eine Kernreaktion lduft jedoch niemals nur nach einem Mechanismus ab, sondern es haben

meist alle Mechanismen Anteile an einer Reaktion.

Fiir eine einfache binukleare Reaktion nach Gleichung (01) gilt die Energie- und

Impulserhaltung. Ferner wird angenommen, dass sich alle Teilchen vor und nach der Reaktion



im Grundzustand befinden. Bei der Energetik von Kernreaktionen treten viele Analogien zur
Energetik von chemischen Reaktionen auf [4]. Die Reaktionsenthalpie AH einer chemischen
Reaktion hat in der Energie AE, die bei einer Kernreaktion frei wird und auch als Q-Wert
bezeichnet wird, ihr Analogon. Ein Unterschied in der Bezeichnung einer chemischen
Reaktion und einer Kernreaktion besteht darin, dass eine chemische Reaktion exotherm
genannt wird, wenn AH negativ ist, wihrend eine Kernreaktion dann exoenergetisch genannt
wird, wenn AE positiv ist. Fiir den Fall endothermer bzw. endoenergetischer Reaktionen gilt
das Entsprechende. Die Berechnung von AE erfolgt unter Beriicksichtigung der
Einstein’schen Beziehung und beruht auf der Massendifferenz von Edukten und Produkten.

Damit erhélt man folgende Gleichung:
AE=(mB+my—mA—mx)-c2 (03)

Dabei bedeuten m; (mit i = X, y, A und B) die Massen der beteiligten Teilchen (siehe
Gleichung (01)) und ¢ die Lichtgeschwindigkeit.
Mit der Einfiihrung der Nuklidmassen M nach folgender Gleichung

M=m+Z7Z m, 04)

folgt aus Gleichung (03) folgende Beziehung:
AE=(M,+M,-M,-M ) (05)

Dabei bedeuten m,. die Elektronenruhemasse und Z die Ordnungszahl.

Fiir den Fall der B*-Strahlung muss noch ein Beitrag von 2 m. zur Masse addiert werden.



Bei endoenergetischen Reaktionen muss Energie zugefiihrt werden, damit die Reaktion
ablduft. Wird in einer Kernreaktion ein Compoundkern gebildet, so erhilt dieser unter

Anwendung des Impulserhaltungssatzes die Anregungsenergie E*:

E*:Ex-(l—MX]-cz (06)

Dabei bedeuten Ey die Energie des Projektils B, My die Nuklidmasse des Projektils und Mg

die Nuklidmasse des Compoundkerns.

Soll eine Kernreaktion ausgelost werden, so muss diese Anregungsenergie grofler (oder
gleich) der negativen Energie sein, die nach Gleichung (06) berechnet wurde. (Bei
endoenergetischen Reaktionen ist AE negativ.) Aus dieser Bedingung ergibt sich die
sogenannte Schwellenenergie Eg fiir das Projektil x, die zur Auslosung einer Kernreaktion

notig ist:

M
ES:—AE~(1+ *J-cz (07)
M

A

Die bei geladenen Teilchen zusitzlich auftretende Coulomb-Barriere wird gewohnlich nach
klassischem Modell berechnet. Jedoch handelt es sich bei Kernreaktionen um Prozesse, die
gemill quantenmechanischer Regeln ablaufen. Daher stimmen die klassisch berechnete
Coulombschwelle und die tatsdchlich experimentell erhaltenen Schwellen oftmals nicht

iberein; die gemessen Schwellen sind oftmals niedriger.

1.3 Wirkungsquerschnitt

Der Wirkungsquerschnitt ¢ einer Kernreaktion ist ein Maf} fiir die Wahrscheinlichkeit der
Wechselwirkung eines Projektils mit einem Targetkern. Als einfaches Modell fiir den
Wirkungsquerschnitt dient folgende Betrachtungsweise:

Das Projektil wird als Punkt aufgefasst, der sich in Strahlrichtung auf den Targetkern zu

bewegt, der wiederum als senkrecht zu diesem Strahl stehende Kreisscheibe aufgefasst wird.



Eine Kernreaktion kann nur dann ausgelost werden, wenn das Projektil diese Kreisscheibe
trifft.

Die Einheit des Wirkungsquerschnitts ist das barn, das die Einheit einer Fliche aufweist
(1 barn entspricht 102® m*). Bei GroBen innerhalb der Kernausdehnung ist diese klassische
Vorstellung jedoch nicht mehr korrekt, da quantenmechanische Effekte nicht vernachldssigbar

sind. Zur Berechnung des Wirkungsquerschnitts wird die Aktivierungsgleichung (8) genutzt:

dN,
dt

—0-® N,-A,N, (08)

Nach Gleichung (8) ist die Bildungsrate des Produkts B proportional zur Teilchenflussdichte
® wund zur Zahl der Targetkerne Nu. Die Proportionalititskonstante ist der
Wirkungsquerschnitt ¢ und gibt die Wahrscheinlichkeit einer Kernreaktion an. Das zweite
Glied in Gleichung (8) beriicksichtigt den Zerfall des Produkts B, A gibt die
Zerfallskonstante des Produkts B an.

Wird Gleichung (8) in den Grenzen t = 0 bis t =t integriert, so erhilt man fiir den Wirkungs-

querschnitt Gleichung (9):

oo AN,
N, @-(1-¢)

(09)

Fiir die Aktivitdt Ag des Produkts B nach einer Bestrahlzeit t ergibt sich daraus Gleichung
(10):

A,=A-N,=N, ®-c-(l-e?) (10)

Unter der Annahme eines konstanten Teilchenflusses I in der bestrahlten Probe und unter
Zuhilfenahme einiger makroskopischer Groflen, durch deren Messung die Bestimmung der
Teilchenzahl N der Targetkerne moglich ist, kann diese Gleichung zur Bestimmung des

Wirkungsquerschnitts dienen:

Aabs.MA'F

CTHIN, m—e™)

(1D
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mit A, = Absolutaktivitdt nach Ende der Bestrahlung
Ma = Atommasse des Targetnuklids A
F = Bestrahlte Fliche
H
I = Projektilfluss [Teilchen/s]

Isotopenhdufigkeit des Targetnuklids

my = Masse des Targets
NL = Avogadro-Konstante
t = Dauer der Bestrahlung

AB Zerfallskonstante des Produkts B

Bei dieser Gleichung ist die Teilchenflussdichte @ durch den Teilchenfluss I und die Fliche F
dargestellt. Der Wirkungsquerschnitt einer Reaktion ist abhiingig von der Projektilenergie.
Die Auftragung des Wirkungsquerschnitts gegen die Projektilenergie wird Anregungsfunktion
der betreffenden Kernreaktion genannt. Fiir die Produktion eines Nuklids erkennt man anhand
einer solchen Anregungsfunktion giinstige Bereiche, sowohl was die Ausbeute als auch
isotope Verunreinigungen betreffen. Zudem dient die Messung von Anregungsfunktionen zur

Validierung der Modellrechnungen von Kernreaktionen.

1.4 Energieverlust von geladenen Teilchen in Materie

Durch eine Folge von Streuungs-, Ionisierungs- und Anregungsprozessen verlieren geladene
Teilchen beim Durchgang durch Materie einen Teil ihrer Energie. Sinkt die Teilchenenergie
unter die thermische Energie, die Energie, die der Wiarmebewegung entspricht, so gehort das
Teilchen nicht mehr dem Strahl an. Man spricht von einem ,,Beam-stop*. Des Weiteren
werden die geladenen Teilchen durch Wechselwirkung mit dem elektromagnetischen Feld der
Atomkerne oder der Elektronenhiille gestreut oder aus ihren Bahnen abgelenkt. Sie kdnnen
dadurch sogar ihre Flugrichtung dndern. Erste Berechnungen zur Energiedegradierung stellte
Bohr auf klassischem Wege an. Die Beriicksichtigung quantenmechanischer Effekte erfolgte

durch Bethe und Bloch [5,6] und fiihrte zur Einfithrung der Bethe-Bloch-Gleichung (12).

dE 27Z°e" 2mc’ B°Q )
—= NZ|1 -2 12
dx mc® [nlz(l—ﬂz)} g (12
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mit Z = Kernladung des Projektils
e = Elementarladung
m = Masse des Elektrons
¢ = Lichtgeschwindigkeit
B = Quotienten aus der Projektilgeschwindigkeit und der Lichtgeschwindigkeit
NZ = Zahl der Elektronen pro Volumeneinheit des Targets
Q = maximaler Energietransfer vom Projektil auf die Elektronen
I
E

mittleres Ionisationspotential des Targetmaterials

Energie des Projektils

Diese Gleichung beschreibt den Energieverlust geladener Teilchen in Materie durch
Ionisation der Materie durch die Projektile. Zur Quantifizierung dient das lineare
Bremsvermégen (linear energy transfer - LET), das die Energieabgabe pro Weg beschreibt.
Dieser Energieverlust wird auf inelastische Streuung der Projektile an den Hiillenelektronen
zuriickgefiihrt, der quantenmechanisch in diskreten Schritten verlduft. Bei hochenergetischen
Projektilen kann jedoch der Energieverlust makroskopisch als kontinuierlich angesehen
werden, da diese Projektile nicht in grole Wechselwirkung mit den Hiillenelektronen treten.
Durch Williamson et al. [7] erfolgte auf empirischem Weg eine Korrektur der Bethe-Bloch-
Gleichung, so dass zwei weitere wichtige Prozesse, die zum Energieverlust geladener
Teilchen in Materie bei niedrigen Energien beitragen, Beriicksichtigung fanden. Diese
Prozesse sind erstens der Ausschluss von Elektronen niedriger Schalen bei Streuprozessen

und zweitens die Verminderung der mittleren Teilchenladung durch Rekombinationsprozesse.

Zur Bestimmung der Anregungsfunktion einer Kernreaktion wird bei Verwendung geladener
Teilchen als Projektil haufig die Folienstapeltechnik (,,Stacked-Foil“-Technik) genutzt. Die
Berechnung der Energiedegradierung des Projektils erfolgt bei dieser Technik mittels des
institutseigenen Programms ,,STACK* (B. Scholten, T. Beth, Forschungszentrum Jiilich
GmbH, Institut fiir Nuklearchemie), das iterativ den Energieverlust der Teilchen nach den
Tabellenwerken von Williamson et al. [7] berechnet. So ist die effektive Energie der
Projektile bei jeder Folie bekannt und es konnen in einem Experiment Wirkungsquerschnitte

bei mehreren Energien bestimmt werden.



11

1.5 Differentielle und integrale Ausbeute

Die differentielle Ausbeute eines Nuklids wird an diinnen Targets bestimmt, bei denen der
Energieverlust des Projektils beim Durchgang durch das Target vernachléssigt werden kann.
So kann der Wirkungsquerschnitt als konstant angesehen werden und fiir die differentielle

Ausbeute folgt aus Umstellen von Gleichung (11):

Y=A =0'H'I'NL'mA-(1—e“”’) (13)
M, F

abs

Werden Bestrahlungen zur Produktion eines Nuklids durchgefiihrt, handelt es sich bei den
genutzten Targets um dicke Targets, bei denen der Energieverlust des Projektils beim
Durchgang nicht vernachlidssigt werden kann. Fiir dicke Targets werden dementsprechend
integrale Ausbeuten bestimmt, bei denen die Abhéngigkeit des Wirkungsquerschnitts von der

innerhalb des Targets abnehmenden Energie beriicksichtigt wird [8]:

Y = Aabs M d_
A PX

; -1
(o
E,
Die differentielle Reichweite (dE/dpx)”’ des Projektils kann aus Tabellenwerken [7]
entnommen oder mit Hilfe des Programms ,,.STACK® berechnet werden, der Teilchenfluss
wird auch hier als konstant angenommen. Integralen Ausbeuten werden iiblicherweise auf
eine Stromstdarke von I = 1 pA und eine Bestrahlungsdauer von t = 1 h, differentielle
Ausbeuten zumeist auf eine Energieabsorption von 1 MeV bezogen. Aus der differentiellen
Ausbeute kann dann im gesamten Energiebereich E, — E;, der sich aus der Targetdicke
ergibt, als Summe der differentiellen Ausbeuten in diesem Bereich die integrale Ausbeute
berechnet werden. Fiir die Produktion eines Radionuklids sind die differentielle und die
integrale Ausbeute wichtige Gréfen, mit deren Hilfe sich ein Vergleich der bestimmten
Anregungsfunktion und der Ausbeute aus Produktionsversuchen und so eine

Qualitétskontrolle der Ergebnisse durchfiihren ldsst.
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1.6 Ermittlung von Kernreaktionsdaten

Die schon in Abschnitt 1.4 genannte Folienstapeltechnik ist die géingige Methode zur
Bestimmung von Anregungsfunktionen. Diese Technik bietet den Vorteil, dass bei einem
Experiment mehrere Proben bei verschiedenen Energien bestrahlt werden kdnnen. Der Folien-
stapel besteht aus Target-, Monitor und gegebenenfalls Absorberfolien und wird mit einem
Teilchenstrahl bekannter Energie bestrahlt. Die relevanten Arbeitsschritte werden im weiteren

Verlauf genauer erldutert.

1.6.1 Herstellung der Bestrahlungsproben

Bei Bestrahlungsproben zur Kerndatenmessung ist es von groBter Wichtigkeit, Target-
materialien hoher chemischer Reinheit, definierter isotopischer Zusammensetzung und
chemischer Zusammensetzung zu verwenden. Die genaue Kenntnis der physikalischen
Parameter wie Masse und Dicke sowie der Probenausdehnung sind zusitzlich erforderlich,
um moglichst genaue Messungen zu ermoglichen. Als Targetmaterialien stehen Folien
hochreiner Metalle oder diinne Scheiben anderer Materialien, wie Gléser, Legierungen etc.
zur Verfiigung. Andere Targetmaterialien, die in Pulverform vorliegen, wie Oxide oder Salze,
konnen durch pressen zu diinnen Pellets ebenfalls genutzt werden. Weitere Moglichkeiten
sind die elektrolytische Abscheidung von Metallen, die Vakuumverdampfung oder die

Sedimentation zur Aufbringung des Targetmaterials auf sogenannte ,,Backingfolien®.

1.6.2 Targetchemie

Zur Ermittlung der Radioaktivitit des gewiinschten Nuklids ist es nicht immer moglich, das
komplette Target nach der Bestrahlung zerstérungsfrei zu messen. Griinde hierfiir konnen
eine zu hohe Matrixaktivitit sein, die dazu fiihrt, dass schwache y-Linien nicht gemessen
werden kénnen. Manche Radionuklide weisen zudem die gleichen y-Linien auf, so dass eine
Abtrennung des gewiinschten Nuklids bzw. des entsprechenden Elementes notig wird, um es
eindeutig nachweisen zu konnen. Eine weitere Schwierigkeit ergibt sich bei reinen
Positronenstrahlern bzw. bei Nukliden, deren 7y-Linien zu schwach sind, um fiir die

v-Spektrometrie zu dienen, denn jeder Positronenstrahler weist die Vernichtungsstrahlung auf.
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Eine chemische Abtrennung ist dann besonders wichtig, wenn niedrige Aktivititen neben

hohen Aktivitdten nachgewiesen werden sollen.

Fiir eine chemische Abtrennung miissen folgende Kriterien beachtet werden:

hohe radiochemische Reinheit

hohe chemische Ausbeute

schnelle Durchfiihrbarkeit

einfache Handhabung

Die radiochemische Reinheit ist wichtig, da die Abtrennung nur gelingt, wenn der zu
messende Strahler in einer bestimmten Form vorliegt. Auflerdem ist ein reiner Strahler mit
wenig Untergrund zu messen. Hohe chemische Ausbeuten gewihren eine moglichst hohe
Aktivitdt der Probe, was besonders zur Messung schwacher Proben notig ist. Aber auch bei
der Produktion hoher Aktivititen ist eine hohe Ausbeute erstrebenswert, da so die zur
Verfiigung stehende Aktivitdt grofer ist. Die schnelle Durchfiihrbarkeit ist besonders bei
kurzlebigen Radionukliden unabdingbar, wihrend einfache Trennmethoden eine
Fernbedienung ermoglichen, die besonders bei hohen Aktivititen unbedingt erforderlich ist.

Die in dieser Dissertation beschriebene Targetchemie wurde weitgehend unter

Beriicksichtigung der o. g. Kriterien entwickelt.

1.6.3 Aktivititsmessung

GemilB den Anforderungen, die an eine Messung gestellt werden, kann die Aktivitdt mit
verschiedenen Methoden bestimmt werden. Eine hidufig genutzte Methode ist die
v-Spektroskopie, bei der sowohl Lithium-Germanium- als auch Reinst-Germanium-
Detektoren genutzt werden. Voraussetzung zur Nutzung dieser Methode ist das
Vorhandensein zur y-Spektroskopie geeigneter y-Linien. Die yy-Koinzidenzmessung kann zur
Bestimmung der Aktivitit von Positronenstrahlern eingesetzt werden. Unter Koinzidenz
versteht man die gleichzeitige Messung zweier y-Quanten. Bei der yy-Koinzidenzmessung
werden die beiden 511 keV y-Quanten, die bei der Annihilation eines Positrons entstehen, in
Koinzidenz gemessen. Weisen die zu messenden Nuklide keine geeigneten y-Linien auf, so

muss auf Moglichkeiten zur Aktivitidtsbestimmung zuriickgegriffen werden, die die anderen
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Arten von Strahlung messen. Fiir diese Zwecke kann die Rontgenspektrometrie eingesetzt
werden, falls das gewiinschte Nuklid geeignete Rontgenlinien aufweist. Des Weiteren werden
die a-Spektrometrie und verschiedene Arten der PB-Zidhlung genutzt, zu denen die
Fliissigszintillations- und Gasphasenzdhlung sowie die Gasdurchflusszdhlung gehoren. Diese
Strahlungsarten werden ,,weiche* Strahlung genannt, da sie keine grofle Reichweite haben,
was besondere Aufmerksamkeit auf die Kenntnis der Selbstabsorption lenkt. Bei y-Strahlung
spielt Selbstabsorption im gewdhnlichen Probenmafistab (einige mL bzw. mg und weniger)

kaum eine Rolle.
1.6.4 Bestimmung der Absolutaktivitiit

Aus der Zihlrate lisst sich nach folgender Gleichung die Absolutaktivitit bestimmen:

P
Ay =t (15)
8.17 .fkoin .TK

mit A, = absolute Aktivitit

Po = Summe der Impulse eines Peaks (Peakfldche)
Tx = Messzeit mit Totzeitkorrektur

I, = Intensitit der y-Linie

€ = Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors

fioin = Koinzidenzkorrektur

Die Ansprechwahrscheinlichkeit ist eine detektorspezifische Grofle, die von Material und
GroBle des Detektors abhidngt, aber auch vom Abstand der Probe von der Detektoroberfliche
und der Energie der y-Linie. Soll ein radioaktiver Strahler als punktférmige Quelle angesehen
werden, der die Strahlung sphidrisch abstrahlt, muss die Probe in einem ausreichenden
Abstand von der Detektoroberfldache (ca. 10 cm) gemessen werden und darf keine tiberméBige
Flachenausdehnung aufweisen. Werden Proben bei geringeren Abstinden gemessen, sind
Korrekturen beziiglich der Geometrie und Koinzidenzverlusten durchzufithren. Die
Koinzidenz entsteht durch zwei verschiedene Mechanismen. Unter zufélliger Koinzidenz
(,,pulse pile up*) versteht man die gleichzeitige Messung zweier y-Quanten, deren Energie
sich im gemessenen Impuls zu einer Gesamtenergie addiert. Von echter Koinzidenz spricht
man, wenn ein Nuklid zwei y-Quanten unmittelbar nacheinander aussendet (Kaskaden-

Zerfall). Vermieden oder vermindert werden diese beiden Formen der Koinzidenz durch
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niedrige Totzeiten, d. h. Proben, bei denen durch ihre Stirke die zufillige Koinzidenz nur
schwach auftritt bzw. durch hohere Abstinde, bei denen die echte Koinzidenz, die vom
Raumwinkel abhingig ist, weniger auftritt. In beiden Fillen wird eine hohere Energie
gemessen, als die einzelnen y-Quanten aufweisen. Die Totzeit, die Zeit in der ein Detektor
nicht messbereit ist, sollte somit einen Wert von 7 % nicht tiberschreiten. Die Totzeit steigt
mit steigender Aktivitit. Wird der Wert von 7 % tiberschritten, so kann mittels eines grofleren
Abstands Abhilfe geschaffen werden. Zur Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit iiber
den gesamten Messbereich eines Detektors werden Standardpriparate bekannter Aktivitét
genutzt [siehe Anhang].

Aus der Absolutaktivitit beim Messzeitpunkt ergibt sich die Absolutaktivitit A, bei

Bestrahlungsende (,,End of Bombardment“, EOB) nach dem mononuklearen Zerfallsgesetz:

Ay =2 (16)

1.6.5 Flussbestimmung

Werden geladene Teilchen als Projektile verwendet, so kann der Projektilfluss iiber eine
Stromintegration mittels eines ,,Faraday-Bechers* oder eines Amperemeters direkt am Target
am Zyklotron erfolgen. Bei niedrigen Fliissen ist vor allem die Messung des Stromes mittels
eines Amperemeters sehr ungenau, da es nur ungeniigend gegen Sekundirelektronen
abgeschirmt ist. Zur Flussbestimmung dienen daher Monitorreaktionen, d.h. Reaktionen,
deren Anregungsfunktionen hinreichend genau bekannt sind. Der Wirkungsquerschnitt einer
dieser Reaktionen kann bei bekannter Energie dieser Anregungsfunktion entnommen werden.
Mit diesem Wirkungsquerschnitt kann mittels der Aktivierungsgleichung (10) der
Teilchenfluss berechnet werden. Zur Bestimmung des Flusses werden diinne Metallfolien in
den Folienstapel eingebaut und werden gemill der entsprechenden Monitorreaktionen
aktiviert. Die in dieser Arbeit verwendeten Monitorreaktionen sind “atCu(p,x)&Zn,
MCu(p,x)®Zn, ™Cu(p,x)**Zn, "Ti(p,x)*®V fiir die Messung von Protonenfliissen und
MCu(o,x)*Zn, "™'Cu(o,x)*°Ga, ™Cu(o,x)”’Ga und "™Ti(a,x)*'Cr fiir die Messung des Alpha-
Teilchenflusses, sowie "*Ti(He,x)**V und "™Al(*He,x)**Na fiir die Messung von “He-
Partikelfliissen [cf. 9]. Diese Reaktionen liegen den in dieser Arbeit durchgefiihrten

Teilchenflussberechnungen zugrunde. In den Abbildungen 3 bis 5 ist fiir jede der in dieser
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Arbeit verwendeten Teilchenarten jeweils eine der verwendeten Anregungsfunktionen

dargestellt, die dazugehorigen Zerfallsdaten in Tabelle 1 [cf. 1].

nat 65
Cu(p,x)Zn
o 200-
E
E=
e
(6]
7
()]
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8 1004
(@]
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Abbildung 3: Anregungsfunktion der Monitorreaktion natCu(p,x)65 Zn [cf. 9]
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Abbildung 4: Anregungsfunktion der Monitorreaktion "™ Ti(*He,x)*V [cf. 9]
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Abbildung 5: Anregungsfunktion der Monitorreaktion "*Ti(0.,x)’'Cr [cf. 9]

Tabelle 1: Zerfallsdaten der Produkte der Monitorreaktionen [aus 1]

Monitorreaktion Halbwertszeit Energie der y-Intensitit
des Nuklids y-Linien [keV] [%]
. o 548,4 15,5
"Cu(p,x)*"Zn 9,13 h
596,6 26,2
o 63 ) 669,6 8,2
"Cu(p,x)*Zn 38,1 min
962,0 6,5
nalcu(p’X)GSZn
2443 d 1115 50,6

" Cu(o,x)*Zn

MTi(p,x)*V 984 99,9
1591 d
"7 (CHe,x) ¥V 1312 97,5
A 1(*He,x)**Na 2,6 a 1274,5 99,9
MiCu(o,x)*Ga 95 h 1039,2 37,0
184,6 21,2
nalCu(a,X)(ﬂGa 3’3 d
300,2 16,8

"Ti(o,x)”' Cr 27,7 d 320,1 9,9
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1.6.6 Kontrolle der Teilchenenergie

Zur Berechnung der Energiedegradierung innerhalb des Stacks dient das Programm
»STACK®, so dass die Energien der Projektile an jeder Stelle des Stacks bekannt sind. Diese
Energieberechnung konnte iiberpriift werden, indem das Verhiltnis zweier Isotope, die durch
Bestrahlung einer Monitorfolie gebildet werden, untersucht wird. Da dieses Verhiltnis von
der Energie der Teilchen abhingt, kann ein Vergleich mit der berechneten Energie
durchgefiihrt und so die Qualitdt der Energieberechnung iiberpriift werden. Fiir Protonen ist
diese Methode bekannt aus [10]. Dieses Prinzip ist in dieser Arbeit auf die Messung der
Alphateilchenenergie libertragen worden. Auch zu diesem Zweck dienten Monitorfolien aus
Kupfer, an dem die Bildung von “°Ga und *’Ga durch Bestrahlung mit Alpha-Teilchen gut
bekannt ist [cf. 9]. Zur Berechnung des Verhiltnisses dieser beiden Isotope kann Gleichung

(17) herangezogen werden, die aus der Aktivierungsgleichung (10) folgt.

o(*Ga)  A(®Ga) [1-¢ %]
oc(®Ga) ~ A(YGa) [1-e 0 ] (17)

Das Verhiltnis der Wirkungsquerschnitte dieser beiden Reaktionen wurde nach (17) mit den
Daten aus [9] berechnet und ist in Abbildung 6 dargestellt. An diesem Bild kann nun fiir ein
bestimmtes Verhiltnis die Energie abgelesen und mit der aus dem Programm ,STACK*
berechneten Energie verglichen werden. Durch Vergleich dieser beiden erhaltenen Energien,
die gleich sein sollten, kann eine Aussage iiber die Qualitit der mit dem Programm

»STACK* berechneten Energie gemacht werden.



19

35
30
.
£ 254
. E |
G
© ]
o 5 20 (0)(*Ga)/o(* Ga)
S35
< 3 15-
£S5 |
= 2 10
; o
5_
0_

16 18 20 22 24 26 28 30
Alphateilchenenergie [MeV]

Abbildung 6: Das Verhiltnis der Wirkungsquerschnitte der "Cu(a.,x)*°Ga und der

"Cu(o,x)*’Ga Reaktion
1.6.7 Berechnung des Wirkungsquerschnitts und dessen Unsicherheit

Liegen die Absolutaktivitidt bei EOB und der Projektilfluss vor, so kann mittels der Gleichung
(11) der Wirkungsquerschnitt der betreffenden Reaktion bei der zugehorigen Energie
berechnet werden. Sind viele dieser Wirkungsquerschnitte bei verschiedenen
Projektilenergien bekannt, so kann die entsprechende Anregungsfunktion der Kernreaktion
aufgestellt werden.

Die Unsicherheit des Wirkungsquerschnitts setzt sich aus den Einzelunsicherheiten der
experimentellen Gréen zusammen. Darunter fallen die Unsicherheit der Massenbestimmung,
mogliche Inhomogenititen in der Targetpridparation, Unsicherheiten in der Ermittlung der
Ansprechwahrscheinlichkeiten des Detektors und der Peakflichenbestimmung sowie die
Unsicherheiten der Bestimmung der chemischen Ausbeute und des Teilchenflusses. Des

Weiteren weisen auch die Energiepunkte eine Unsicherheit auf, die aus der Unsicherheit in
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der Primirenergie und der Berechnung der Energiedegradierung innerhalb des Folienstapels
folgt. Bei der Teilchenflussbestimmung flieBen alle Unsicherheiten auBer den moglichen
Targetinhomogenitédten und der Unsicherheit der chemischen Ausbeute mit ein, so dass sie bei
der Berechnung der Wirkungsquerschnitte doppelt einflieBen. Eine genaue Auflistung der

Unsicherheiten und ihrer Gréen erfolgt in Abschnitt 3.1.5 im experimentellen Teil.

1.7 Radiochemische Trennmethoden

Radiochemische Trennmethoden miissen den besonderen Anforderungen dieses Arbeits-
gebiets geniigen [cf. 11,12]. Der grofite Unterschied zu anderen Arten der Chemie ist die
niedrige Zahl der radioaktiven Atome, wihrend die bestrahlten Matrixatome in viel groerer
Anzahl vorliegen. Einige in der Chemie genutzte Methoden der Abtrennung konnen daher
nicht zur Abtrennung von Radionukliden genutzt werden. So ist es im Allgemeinen, bei nicht
zu hohen Aktivititen oder Halbwertszeiten, nicht moglich, Fillungen zur Trennung des
radioaktiven Materials einzusetzen. Mochte man diese Trennung dennoch einsetzen, so kann,
falls moglich, unter Zusatz von isotopem oder nicht-isotopem Tréger gearbeitet werden. Bei
Zusatz von isotopem Trédger wird die spezifische Aktivitit heruntergesetzt. Grundsétzlich gilt
jedoch, dass alle Methoden der klassischen Chemie auch in der Radiochemie anwendbar sind.
Als Trennmethoden stehen also neben den Fillungsreaktionen die Solventextraktion,
chromatographische Verfahren wie Ionenaustauschchromatographie, Verfliichtigungs-
methoden oder elektrochemische Verfahren zur Verfiigung. Zudem finden neuere Methoden
wie z. B. RiickstoBmethoden oder die Massenseparation immer mehr Anwendung in der
Radiochemie. Die in dieser Arbeit verwendeten Trennmethoden Solventextraktion und
Ionenaustauschchromatographie werden in den nédchsten Abschnitten genauer dargestellt

[cf. auch 12].

1.7.1 Solventextraktion

Bei der Solventextraktion wird das zu extrahierende Produkt zwischen zwei fliissigen Phasen
verteilt. Dies sind zumeist eine wissrige und eine organische Phase, bei dem Produkt handelt
es sich zumeist um eine in wissriger Phase ionisch vorliegenden Spezies. In einer Phase

reichert sich das zu extrahierende Produkt an, so dass auf diese Weise mit mehreren
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aufeinander folgenden Extraktionen eine Trennung des Produkts von den nicht gewiinschten
Nebenprodukten erreicht werden kann.

Uber die Qualitit einer Trennung gibt das Verteilungsverhiltnis D Auskunft (18):

(13)

Ca steht fiir die Konzentration des zu extrahierenden Produkts in der jeweiligen Phase (1 oder
2). Meist wird mit 1 die organische Phase und mit 2 die wiéssrige Phase bezeichnet. Je grofer
das Verteilungsverhiltnis, desto besser ist die Trennung. Man unterscheidet zwei Arten der
Solventextraktion. Es kann ein Produkt als Ionenaggregat aus der wissrigen Phase, in der es
als Ion vorlag, in die organische Phase extrahiert werden. Ein Beispiel fiir diesen Fall ist die
Extraktion von Fe als FeCl; aus salzsaurer Losung in Diethylether. Des Weiteren kann das
Produkt auch in einem neutralen Chelatkomplex in die organische Phase extrahiert werden.
Der Chelatbildner ist dabei zumeist in der organischen Phase gelost. Wichtige Parameter der
Solventextraktion sind Konzentration der zu extrahierenden Produkte und Nebenprodukte,
Konzentration des Chelatbildners, Temperatur, pH-Wert der wissrigen Phase, sowie

Extraktionszeit und Verhéltnis der beiden wissrigen Phasen.

Bei der Nutzung dieser Methode in der Radiochemie handelt es sich bei den Produkten in der
Regel um Radionuklide, die von den Nebenprodukten und dem bestrahlten Target abgetrennt
werden sollen. Diese Methode bietet den Vorteil, dass sie sehr schnell mit makroskopischen
und Tracermengen durchgefiihrt werden kann und Chelatbildner eine gewisse Selektivitit fiir
eine Gruppe von Metallionen aufweisen, die durch die experimentellen Bedingungen (Zeit,
Temperatur, pH-Wert, Wertigkeit des zu extrahierenden Produkts, Hinzufiigen maskierender

Agentien etc.) noch gesteigert werden kann.

1.7.2 Ionenaustauschchromatographie

Die gebriduchlichste Form eines Ionenaustauschers besteht aus synthetischen organischen
Polymeren, in deren Geriist Fest-lonen eingebaut sind, die zu verschiedenen Ionen eine
unterschiedliche Affinitdt aufweisen. Dieser Aufbau wird als Kunstharz bzw. engl. ,resin®

bezeichnet. Verwendung finden dabei sowohl Anionenaustauscher, die zumeist eine quartiire
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Ammoniumgruppe der Form -NR;" aufweisen, als auch Kationenaustauscher, die als Fest-
Ionen meist eine Sulfonatgruppe der Form -SOs;  nutzen. Die Funktionsweise eines
Ionenaustauschers besteht darin, dass sich beim Stoffaustausch, d.h. beim Ersatz der
Gegenionen eines lonenaustauschers (H' bei einem Kationenaustauscher bzw. OH” bei einem
Anionenaustauscher), ein Gleichgewicht ausbildet. Die Gleichgewichtskonstante ist fiir alle
Ionen unterschiedlich, so dass eine Trennung méglich wird. Da diese Unterschiede jedoch
nicht sehr grof} sind, miissen viele dieser Austauschreaktionen hintereinander durchgefiihrt
werden (bis zu mehreren tausend Mal), um zu einer praktikablen Trennmethode zu fiithren.
Zudem sollte die Einstellung der Komplexbildungsgleichgewichte schnell erfolgen, was durch
diinne austauschaktive Schichten und einen sdulenformigen Aufbau des Kunstharzes erreicht
wird. Mit Solventien, die mit den zu trennenden Ionen Komplexe unterschiedlicher Stabilitit
ausbilden, erfolgt das Loslosen der Ionen von der Sidule. Auch die Komplexbildungskonstante
mit diesen Solventien unterscheidet sich fiir die verschiedenen Ionen, so dass durch eine

Abstimmung dieser beiden Effekte aufeinander eine gute Trennung erreicht werden kann.

Die Ionenaustauschgraphie ist fiir makroskopische Mengen, aber auch mit den nicht wigbaren
Mengen, die in der Radiochemie auftreten, geeignet. Besonders fiir eine radionuklidische und
chemische Endreinigung, wie sie fiir die medizinische Anwendung notig ist, eignet sich diese

Trennmethode gut.

1.8 Radiotherapie

Bei der Radio- oder Strahlentherapie wird die therapeutische Wirkung durch die Zerstérung
von Gewebe mit Hilfe der Strahlung von Radionukliden oder Beschleunigern erzeugt. Neben
vielen Formen des Krebses konnen auch andere Beschwerden, beispielsweise
Gelenkerkrankungen, behandelt werden. In diesen Fiéllen wird zumeist palliativ therapiert.

Nach dem Einsatzort der Radionuklide unterscheidet man externe, Brachy- und interne

(Endo-)Radiotherapie.

Bei der externen Radiotherapie befindet sich das Radionuklid bzw. die Strahlenquelle (z. B.
Beschleuniger) auBerhalb des Korpers. Abhédngig von der Strahlung wird die therapeutische

Wirkung durch verschiedene Effekte ausgelost. Die 7y—Strahlung verursacht ihre



23

therapeutische Wirkung durch die Erzeugung von Radikalen, besonders Radikale von
Sauerstoff. Diese Art der Therapie ist damit am wirkungsvollsten, wenn das zu behandelnde
Gewebe einen hohen Sauerstoffumsatz hat, also stark durchblutet ist. Wird korpuskulare
Strahlung extern eingesetzt, so nutzt man den Effekt, dass geladene Teilchen erst am Ende
ihres Weges in Materie den Grofteil ihrer Energie im so genannten Bragg-Peak verlieren.
Durch die entsprechenden Einstellungen wird der Bragg-Peak in das zu behandelnde Gewebe

gelegt.

Bei der Brachytherapie werden Radionuklide in den K&rper eingebracht, befinden sich jedoch
in festen Grenzen innerhalb eines festgelegten Volumens. Man unterscheidet interkavitéire
Brachytherapie, die bestehende Hohlriume in der Nihe des zu behandelnden Gewebes
ausnutzt, und interstitielle Brachytherapie, bei der die verschlossenen Strahler in das zu
bestrahlende Gewebe gebracht werden [13]. Als Beispiele fiir den Einsatz von Radionukliden
in der Brachytherapie dienen '%pq, das in diinnen Goldnadeln zur Bekdampfung von
Prostatakrebs in das Gewebe eingebracht wird oder 192Ir, das direkt als aktivierter, diinner
Draht in das zu bestrahlende Gewebe eingefiihrt wird. Bei dieser Art der Strahlentherapie
werden andere Arten der radioaktiven Strahlung eingesetzt als bei der externen Therapie. Zur
Gewihrleistung einer hohen Selektivitit benotigt man hier einen hohen linearen
Energietransfer (LET), d. h. es finden Nuklide ihre Anwendung, deren wirksame Strahlung
auf kurze Entfernung ihre Energie verliert (niederenergetische [ -Strahler, a-Strahler und
Konversions- und Auger-Elektronenemitter).

Bei der internen Strahlentherapie schlieflich ist das Ziel, dass der Metabolismus des Patienten
das Therapienuklid in der entsprechenden chemischen Form an die Wirkstitte bringt. Als
Beispiel fiir diesen Fall dient "*'I, welches in Iodidform als Nal oral verabreicht und vom
Metabolismus selektiv in die Schilddriise transportiert wird. Diese Form der Strahlentherapie
ist so selektiv, dass sogar metastatierte Schilddriisenzellen auf Grund ihrer Funktionsweise
BT aufnehmen und dadurch zerstort werden. Die Selektivitit dieser Form der
Strahlentherapie macht sie schonender, wenn erstens das Radionuklid neben der
therapeutischen Strahlung moglichst keine begleitende Strahlung aufweist und zweitens ein
selektives chemisches Vehikel existiert, das dieses Radionuklid nur in das zu behandelnde
Gewebe einbaut. Auch fiir die interne Radiotherapie sind Radionuklide mit hohem LET
besonders interessant. Die Reichweite verschiedener Strahlung im Gewebe ist schematisch in

Abbildung 7 dargestellt [entnommen aus 14]. Therapienuklide und deren Anwendung haben
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in letzter Zeit erhohte Aufmerksamkeit erlangt [cf. 14-20]. Die in der Therapie etablierten

Nuklide werden meist am Kernreaktor erzeugt. Eine Ubersicht iiber Produktionsmethoden

dieser Nuklide gibt Tabelle 2 [entnommen aus 20].

—
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Abbildung 7: Reichweite verschiedener Strahlungsarten im Gewebe [14]
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Tabelle 2: Ubersicht iiber die Produktionsméglichkeiten von etablierten Therapienukliden [20]

Radio- Ty, E,..x des E,in keV Produktionsroute Wirkungsquerschnitt
nuklid emittierten (I,in %) in mb und
Teilchens Bemerkungena’b
B —Emitter
32p 143d  1,7(B) 2p(n,y) 160
“S(n,p) 70
cy 2,6d 0,6 (B 185 (45) 7Zn(n,y) 1,07
RbBr(p,spall) 1,6 bei 800 MeV
68Zn(p,2p) 10,0 bei 71 MeV
9y 505d 15 **Sr(n,y) 5.8
%Y (n,p) 0,31
Py 2,7d 2,3 (B) Y10,y 1250
5U(n,f)"Sr Yeum = 5,89 %
PSr — Y Generator
(28,6 a)
I]]Ag 7’5 d 1’0 (B_) 342 (6) UOPd(Il,'Y) lllm,gPd N lllAg 733
(5.5 h; 23,4 min)
Pl 80d  06(p) 364 (81) 0Te(n,y)" ™2 Te — ' 230
(25 min; 1,3 d)
23SU(I'l,f)l:;lI Yeum = 2,84 %
3Sm 1,9d 0.8 (B) 103 (28,3) 1528 m(n,y) 206000
'%Ho 1,1d 1.8 (B) 81 (6,2) 1% Ho(n,y) 61000
164Dy(n,,y)165Dy(n’,y)166Dy (2,0; 3,5) x 10°
(2,4 1)
]66Dy — 'Ho Generator
(3,4 d)
"L 6,7 d 0,5 () 208 (11) 7SLu(n,y) 1,78 x 10°
"%Re 3.8d 1,1 () 137 (8.,5) 18Re(n,y) 114000
"W (p.n) 100 bei 10 MeV*
186w (d,2n) 430 bei 13 MeV*
"®Re 17h 2,0 (B) 155 (149)  Wny ¥ W(ny)' W 36000; 70000
(23,7h)
188w — 1%Re Generator
(69,0 d)
o-Emitter
2 At 72h 5,9 (o)) 2Bi(a,2n) 825 bei 28 MeV*©
("Po)  (0.52%) 7,5 ()
2Bi 46min 5,9 (o) 440 (16,5)  Generator aus “>Ac radioaktiver Abfall
L4 (PB) (siehe unten)
C"Po)  (42p9) 83 (w)
PAc 10,0d 5,8 (o) 100 (1,7) 29Th — P Ac radioaktiver Abfall
(7880 a)
225Ra BN ZZSAC
(14,8 d) nicht bekannt
26Ra(p,2n)
Auger-Elektronenemitter und Rontgenstrahler
Ga 3,3d Auger- 93 (37) 7Zn(p,n) 640 bei 11 MeV*
Elektronen 887n(p,2n) 727 bei 20 MeV*
193pg 17,0d  Auger- 1Rh(p,n) 600 bei 10 MeV*
Elektronen "Ag(p,x) 40 bei 28 MeV*
" 2,8d Auger- 245 (94) "Cd(p,n) 791 bei 12 MeV*
Elektronen "2Cd(p,2n) 1025 bei 19 MeV*
| 60,1d  Auger- 35 (6,7) Pixe(ny) Xe — Ag 165000
Elektronen (16,9 h)
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Fortsetzung von Tabelle 2:

a: Neutroneneinfangdaten fiir thermische Neutronen; (n,p) Wirkungsquerschnitte sind iiber
das Spaltneutronenspektrum gemittelt.

b: Der Wirkungsquerschnitte fiir Reaktionen mit geladenen Teilchen ist fiir eine geeignete
Energie angegeben.

c: Fiir diese Reaktionen ist die gesamte Anregungsfunktion bekannt.

Die in dieser Arbeit behandelten Radionuklide haben Eigenschaften, die sie fiir die Brachy-

bzw. interne Radiotherapie interessant machen.

1.9 Verwendungsform der in dieser Arbeit untersuchten Nuklide

Die in dieser Arbeit behandelten Nuklide werden auf unterschiedliche Weise und in
verschiedenen Formen zur Therapie eingesetzt, die auf deren Strahlungsarten und chemische

Eigenschaften beruhen.

EUNPY

“ONd (T, = 3,37 d, 100 % EC, keine v-Strahlung) ist als Lanthanoid dafiir vorgesehen, in
bereits bekannte Verbindungen anderer Radionuklide dreiwertiger Elemente, beispielsweise
iy, %Ga oder 9086y eingesetzt zu werden [cf. 14,20,21]. Unter diesen tun sich besonders
solche von Peptiden wie Octreotid, einem synthetischen Analogon des Somastotatin hervor,
an die Radionuklide dreiwertiger FElemente mit Linkern wie beispielsweise
Diethylentriaminpentaessigsiure (DTPA) gebunden werden sollen. Fiir das Radionuklid '''In
(ein Auger-Elektronenemitter) gibt es Hinweise darauf, das das auf die beschriebene Weise
mit Octreotid verbundene Radionuklid {iber einen Transportmechanismus in den Zellkern
oder dessen Nihe gelangt, da der gefundene Therapieeffekt nicht durch die schwache -
Strahlung dieses Nuklids hervorgerufen werden kann [22]. Mit Hilfe dieser Peptide soll das
Nuklid "°Nd als Auger-Elektronenemitter in die Nihe des Zellkerns gebracht werden [21], da
die kurze Reichweite dieser Elektronen nur dort eine therapeutische Wirkung zuldsst. Darauf
beruht andererseits aber auch die selektive Wirkung dieses Nuklids. Des Weiteren zerfillt das
kurzlebige Tochternuklid 140py (T, = 3,4 min) zu 51% durch B*-Zerfall, was die
Quantifizierung von Dosimetrie sowie die Aufkldrung der Kinetik und des Verbleibs des

Pharmakons im Kérper mittels PET ermdglichen sollte. *°Nd soll demnach zur internen oder



27

Endoradiotherapie eingesetzt werden.

1920,
"Ir (Ty, = 78,83 d, EC = 5 %, Ig- = 95 %, Eg- = 0,7 MeV) ist ein fiir die Brachytherapie
wichtiges Radionuklid und wird dort im groBen Mafstab eingesetzt. Dieses Nuklid findet
Anwendung in verschiedenen Formen [cf. 23]. Es kann in Form von NaIrCls als
verschlossene Quelle oder als diinner aktivierter Ir-Draht eingesetzt werden und wird direkt in

das zu bestrahlende Gewebe eingebracht.

193m,195mPt

93mpy (T, = 4,33 d, IT = 100 %, keine y-Strahlung, Spin 13/2%) und '*"™Pt (T\, = 4,03 d,
IT = 100 %, Ey = 98,9 keV, I, = 11,4 %, Spin 13/2%) kénnen in Form klinisch erprobter

Platinkomplexe eingesetzt werden [cf. 24]. Die entsprechenden Grundzustinde sind '**Pt
(Ty, = 50 a, EC = 100 %, keine y-Strahlung, Spin %2 ) und '*Pt (stabil, Spin Y2). Als

Konversionselektronenstrahler, die aulerdem hohe Auger-Elektronenemissionswahrschein-
lichkeiten aufweisen, miissen diese Komplexe in den Zellkern eingebracht werden (siche
Kapitel Platinkomplexchemie). Die im genannten Kapitel beschriebenen Platinkomplexe
konnen mit diesen beiden Nukliden markiert werden und so die schonende Wirkung eines
selektiven Strahlers entfalten. Auf Grund der Toxizitdt dieser Verbindungen muss auf eine
hohe spezifische Aktivitit geachtet werden. In den gleichen Verbindungen kann auch ein
weiteres Platinradionuklid, Plpg (Ty,=2,8 d, 100% EC), eingesetzt werden [cf. 24,25]. Dieses
Nuklid wird auch als Auger-Elektronenemitter verwendet, weist jedoch viele begleitende
v-Linien auf. Des Weiteren hat dieses Nuklid auch eine gewisse Bedeutung bei

Umweltstudien [cf. 26].

1.10 Aspekte der Komplexchemie des Platins

Platin ist als komplexbildendes Element aus mehreren Griinden fiir die Pharmakologie
interessant. Platin weist nur zwei stabile Oxidationsstufen, nimlich II und IV, auf. Komplexe
auch mit organischen Liganden sind lange bekannt. Die Komplexchemie ist daher einfach und

leicht handhabbar und die Synthese von Platinkomplexen mit organischen Liganden nicht auf
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Grund vieler Oxidationsstufen uneindeutig, sondern beherrschbar. Fiir den Einsatz in der
Pharmazie sind verschiedene Platinkomplexe interessant, die anti-Tumorwirkung aufweisen.
Hierbei tun sich besonders die schon seit langem in der klinischen Routine eingesetzten
Komplexe cis-Platin (cis-DDP) und Carboplatin hervor, die Erfolge in der Bekdmpfung von
verschiedenen Krebsarten (z.B. Hoden, Eierstocke, Blase, Kopf) erzielt haben [cf. 27-29].
Auch andere Komplexe dieses Elements, sogar in der lange Zeit als unwirksam erachteten
trans-Geometrie [cf. 30-32], haben Wirksamkeit bei der Bekimpfung von Krebs bewiesen.

Die Wirkungsweise der Komplexe (nach [29]) in der cis-Geometrie beruht auf einer
Verbindung mit den Stickstoffbasen der DNA. Nach der Aufnahme in die Zelle wird
cis-Platin an den Chlorstellen hydrolysiert. Nach der Hydrolyse geht der Aqua-Komplex mit
den freien N7-Stickstoffatomen eine so genannte 1,2 Intrastrangverbindung ein, d. h. die
Bindung erfolgt innerhalb eines Stranges der DNA. Dadurch verindert sich die Geometrie der
DNA. Die Stapelung der Nukleobasen wird aufgehoben, aulerdem wird die helikale Struktur
aufgebrochen, die DNA knickt. Verschiedene Mechanismen wie Transkription und

Zellreparatur funktionieren nicht mehr. Die betroffene Zelle stirbt.

Da diese Verbindungen jedoch stark toxisch sind, ergeben sich leicht die aus der
Chemotherapie bekannten Nebenwirkungen. Zudem konnen Zellstérungen bis hin zu
Nekrosen auftreten. Andere Anwendungsmoglichkeiten dieser bewihrten Komplexe wurden
daher in der Radiopharmazie gesucht. Konnten diese Verbindungen mit hoher spezifischer
Aktivitit eines Radionuklids mit hohem LET markiert werden, so entfielen auf Grund der
niedrigen Masse die Nebenwirkungen. Durch die Interkalationsverbindungen mit der DNA
konnen auf diese Weise Tumorzellen selektiv zerstort werden. AuBerhalb des Zellkerns, in
dem sich die DNA befindet, wiirde bei Verwendung neuer Auger- oder Konversions-

elektronen kaum Strahlung zur Wirkung kommen.

1.11 Produktionsmethoden der in dieser Arbeit behandelten Radionuklide

'ONd kann nur an einem Zyklotron produziert werden. Es bieten sich die '*'Pr(p,2n)"**Nd und
die natCe(3He,xn)l4ONd Reaktionen an. Wihrend zur 14lPr(p,Zn)MONd Reaktion systematische
Daten vorliegen [33,34], wurden bisher keine Kernreaktionsdatenmessung der

"Ce(*He,xn)'*’Nd Reaktion durchgefiihrt. Beide Reaktionen sind jedoch zur Produktion von
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140Nd eingesetzt worden [21,34].

211 bieten sich Reaktionen an hochangereichertem '**Os an. Weder

Fiir die Produktion von
die protonen- noch die deuteroneninduzierte Reaktion an diesem Targetmaterial ist in der
Literatur beschrieben. Die protoneninduzierte Reaktion an diesem Nuklid wurde in dieser
Arbeit untersucht.

Die Radionuklide 'Ir und '™™Pt werden am Kernreaktor durch (n,y)-Reaktionen aus
natiirlichem Iridium bzw. aus hochangereichertem 94p¢ als Target produziert [35,36]. Durch
diese Produktionsmethode ist die spezifische Aktivitdt stark limitiert, da das stabile
Targetmaterial vom aktivierten Produkt nicht chemisch abgetrennt werden kann. Fiir "I
entsteht daraus auf Grund der Art des Einsatzes dieses Nuklids in der Brachytherapie kaum
ein Nachteil. Nur die untere Grenze der Probengrof3e ist limitiert. Sollte dieses Nuklid jedoch

Anwendung in der Endoradiotherapie finden, ist es wichtig, eine Methode zur Produktion zu

benutzen, die eine hohe spezifische Aktivitdt ermoglicht.

Fiir den Einsatz der in Abschnitt 1.9 genannten Platinisotope ist es jedoch erforderlich, diese
Nuklide in hoher spezifischer Aktivitit zu produzieren. Die beiden Nuklide "*™Pt und '*>™Pt
sind zudem isomere Zustdnde mit einem hohen Spin. Um diesen hohen Drehimpuls bei einer
Kernreaktion zu iibertragen, sollten schwerere geladene Teilchen wie “He- oder o-Teilchen
besser geeignet sein. Diese Reaktionen sind in der Literatur bisher nicht systematisch

untersucht worden.

Fiir die Produktion von '**™Pt und'*>™Pt an einem Zyklotron stehen mehrere Reaktionskanile
offen:

- %1r(p,n) **™Pt oder '*Ir(d,2n)'"*™Pt an hochangereichertem '*Ir

- 20s(*He,2n)" Pt oder '**Os(at,3n)'**"Pt an hochangereichertem '**Os.

- 192Os(oc,n)lgsmPt an hochangereichertem 1920s.

Die letztgenannten Reaktionen wurden im Rahmen dieser Arbeit untersucht.
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1.12 Eigenschaften der untersuchten Nuklide

Neben den eigentlichen Zielnukliden wurden auch andere, zumeist isotope Nuklide,
untersucht und deren Wirkungsquerschnitte bestimmt. Fiir eine Produktionsmethode konnen
so u. a. die isotopen Verunreinigungen dieser Methode bestimmt werden. In den Tabellen 3
und 4 ist eine Ubersicht iiber die untersuchten Nuklide zu finden. Tabelle 3 enthilt die
Nuklide, die an Cer- und Praseodymoxid untersucht wurden, Tabelle 4 gibt einen Uberblick

iber die an Osmium gemessenen Nuklide.

Tabelle 3: Untersuchte Nuklide und ihre Eigenschaften [nach 1] gebildet aus Cer- und

Praseodymoxid

Untersuchtes  Halbwertszeit  y-Linie, die fiir die Aktivitits-  Intensitét

Nuklid bestimmung genutzt wurde [%]
[keV]
511 5,0
“INd 25 h
1127 0,8
511
'Nd 337 d 140 101,6
(Zerfall der Tochter “Pr)
eNd 29,7 min 405 6,9
139 708 26,0
"Nd 55 h
739 35,0

13%Ce 137,6 d 166 79,9
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Tabelle 4: Untersuchte Nuklide und ihre Eigenschaften [nach 1] gebildet aus

angereichertem 9205

Untersuchtes ~ Halbwertszeit  y-Linie, die fiir die Aktivitits-  Intensitit

Nuklid bestimmung genutzt wurde [%]
[keV]
317 82,8
921 78,83 d
468 47,8
558 30,0
90y 11,8 d
605 39,9
105 66,8 (Rontgenlinie Pt Ky;) 39,0
Py 4,03d
98,9 11,4
193mpy 433d 66,8 (Rontgenlinie Pt Kyy) 7.4
o1 539 13,4
Pt 28 d
360 6,0

Die Bildung dieser Nuklide bei der Wechselwirkung verschiedener Teilchen mit den Target-

materialien wurde anhand der angegebenen Strahlung bestimmt.

Bei den Reaktionen, die zu den Platinisotopen fiithren, wurde zudem die Produktion dieser
Nuklide nach den entsprechenden Reaktionen untersucht. Dies beinhaltete neben der
Bestimmung der Kernreaktionsdaten die Herstellung geeigneter Targets fiir hohe Strahlstrome

und eine effiziente Abtrennung des Platin von allen Verunreinigungen.
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2 Problemstellung

Auf Grund ihrer Eigenschaften sind die in der Einleitung genannten Radionuklide 10Nd, "1,
Plpt, mpt und "°™Pt als Therapienuklide entsprechend ihrer jeweiligen Anwendungs-
moglichkeit in der Krebstherapie einsetzbar. Daher ist es wichtig, zuverldssige Produktions-
verfahren dieser Nuklide sicherzustellen und auch neue Produktionsmoglichkeiten zu

untersuchen, um die optimale Methode, was Ausbeute und Reinheit anbetrifft, zu finden.

Der Auger-Elektronenemitter '*’Nd soll fiir die Endoradiotherapie eingesetzt werden, wie in
Abschnitt 1.9 beschrieben. Daher besteht das Anliegen, dieses Nuklid in hoher Reinheit und
Ausbeute zu produzieren. Wie in der Einleitung ausgefiihrt, sind die Produktion und
Trennung dieses Nuklids von den Targetmaterialien Cer(IV)oxid bzw. Praseodymoxid schon
in der Literatur beschrieben und die 141Pr(p,2n)14ONd Reaktion schon systematisch untersucht
worden. Die erhaltenen Daten aus diesen Untersuchungen stimmen jedoch nicht miteinander
tiberein. Zu einem Vergleich der beiden Methoden fehlte jedoch bisher die systematische
Untersuchung der l1atCe(3He,xn)140Nd Reaktion und deren Nebenreaktionen. In dieser Arbeit
sollen daher beide Reaktionen im Hinblick auf Ausbeute und isotope Verunreinigung
systematisch untersucht werden. Ziel ist es hier, zu den jeweiligen Reaktionen genaue,
systematische Kernreaktionsdaten zu ermitteln. Diese sollen weiterhin mit den Ergebnissen

von Kernmodellrechnungen mit Hilfe des ALICE-IPPE Rechencodes verglichen werden.

Der Betastrahler *Ir ist ein in der Strahlentherapie weit verbreitetes Nuklid und wird dort in
der Brachytherapie eingesetzt. Dieses Nuklid wird in Routine an einem Kernreaktor
produziert, allerdings entsprechend nur mit relativ niedriger spezifischer Aktivitit. Um eine
héhere spezifische Aktivitit zu erhalten, soll der Weg iiber die *?Os(p,n)'**Ir Reaktion
systematisch untersucht werden. Theoretische Wirkungsquerschnitte, berechnet mit den
Rechencodes EMPIRE II und ALICE-IPPE, sollen mit den experimentellen Daten verglichen

werden, um festzustellen, welcher Rechencode die experimentellen Daten besser wiedergibt.
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99mpt ynd ""™Pt sind ebenfalls Auger-Elektronenemitter. Da '*™Pt bisher an einem
Kernreaktor produziert wurde, ist die spezifische Aktivitit dieses Nuklids begrenzt. Beide
metastabilen Zustinde haben hohe Kernspins, daher wiren eventuell Kernreaktionen mit
Teilchen hoheren Drehimpulses besser zur Produktion dieser Nuklide geeignet. Ziel ist es
daher, die Produktion von '**™Pt und '*>™Pt durch Bestrahlung von hochangereichertem '**Os
mit *He- und o-Teilchen zu untersuchen. Zu diesen Reaktionen liegen bisher keine
systematischen Daten vor. Da beide Nuklide nur iiber schwache y-Linien bzw. Réntgenlinien
verfiigen, ist zur Messung der Aktivitit dieser Nuklide die Anwendung von radiochemischen
Trennmethoden unbedingt notwendig. Die Produktionsdaten von '*™Pt und '""™Pt dieser

Arbeit sollen mit anderen Produktionsmethoden fiir diese Nuklide verglichen werden.

Im Rahmen dieser Studie soll die Bildung von 1Pt mituntersucht werden, da dieses wie oben
ausgefiithrt ein fiir Umweltstudien interessantes Nuklid ist und auBerdem ebenfalls in der

Medizin als Therapienuklid von Interesse ist.

Dariiber hinaus ist es ein weiteres Ziel dieser Arbeit, eine Methode zur Produktion des
Radionuklids '*™Pt in groBeren Mengen und mit hoher spezifischer Aktivitit zu entwickeln.
Dazu soll ein Bestrahlungstarget entwickelt werden, das hohen Strahlstromen standhalten
kann. Zudem ist auch ein radiochemisches Verfahren zu entwickeln, um nach der Bestrahlung
des angereicherten '*?Os die gebildeten Platinnuklide in hoher Ausbeute und Reinheit
abtrennen zu konnen. Ferner soll das '**Os zuriickzugewinnen sein, um dieses wieder-
verwenden zu konnen. Die Qualitdt des abgetrennten Radioplatins muss den Anforderungen

fiir medizinische Anwendungen geniigen.
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3 Experimenteller Teil

3.1 Kerndatenmessungen

Zur Produktion von “°Nd wurden die Reaktionen natCe(SHe,xn)MoNd und 141P1r(p,2n)l40Nd
untersucht. Fiir beide Reaktionen wurden auch die isotopen Verunreinigungen gemessen.
AuBerdem wurden die kumulativen Wirkungsquerschnitte zur Bildung des Radionuklids
'Ce, ausgehend von den oben genannten Targetmaterialien bestimmt. Am angereicherten
205 wurden einerseits Wirkungsquerschnitte zur Produktion von 2r mit Protonen und
andererseits zur Produktion der Platinnuklide '*°™Pt, "*™Pt und "'Pt mit *He- sowie mit

Alphateilchen gemessen. Im Einzelnen wurden folgende Reaktionen untersucht:

Tabelle 5: In dieser Arbeit untersuchte Kernreaktionen

An Cer(IV)oxid An Praseodym(II)oxid An Osmium

(angereichertes Isotop 192)

nat (3He,xn)l4lNd 141Pr(p,n)141Nd lgzOs(p,n)mIr

"iCe (*He,xn)"*'Nd 1Pr(p,2n)'*°Nd 205(*He,2n)'**"Pt

"iCe (*He,xn)"**Nd “Pr(p,3n)**Nd 205(*He,4n)"'Pt
"iCe(*He,x)"*Ce 4pr(p,x)'¥Ce 9205(0,n) '™ Pt

lgzOs(OL,ZSn)mmPt

3.1.1 Herstellung der diinnen Bestrahlungsproben

Fiir die Herstellung von diinnen Targets zur Messung von Kernreaktionsdaten eignen sich
besonders Metallfolien niedriger Dicke. Im Fall von Cer waren jedoch Metallfolien dieser
Dicken (etwa bis zu 25 um) nicht erhiltlich. Zudem sind sowohl Cer als auch Praseodym sehr
reaktive Metalle, so dass die chemische Eindeutigkeit durch Oxidation gefihrdet war. In
beiden Fillen wurden dann Oxide der jeweiligen Metalle (Cer(IV)oxid und
Praseodym(IIl)oxid in hoher Reinheit (99,999 %) und natiirlicher Isotopenzusammensetzung)

als die entsprechenden Targetmaterialien verwendet. Um diese Oxide in diinnen Schichten zu
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erhalten, wurden sie aus einer Suspension sedimentiert. Eine detaillierte Ubersicht zu dieser

Methode findet sich im nidchsten Abschnitt.

Fiir die Messung von Wirkungsquerschnitten am Targetmaterial Osmium konnten ebenfalls
keine diinnen Metallfolien genutzt werden, da Osmium sehr hart, aber sprode ist und keine
Osmiumfolien zur Verfiigung standen. Zudem sollte angereichertes '*?Os (84,5 %) verwendet
werden. Eine geeignete Moglichkeit, Metalle in diinnen Schichten fiir Bestrahlungen
vorzubereiten, ist die elektrolytische Abscheidung auf eine andere Metallfolie (,,Backing*).
Diese Methode fand entsprechend in diesem Fall Anwendung, besonders, da sie auch fiir
angereichertes Material geeignet ist. Als geeignetes Backing erwies sich Nickel, da besonders
Kupfer und Titan zu stark aktivieren und Aluminium sowie Niob wunter den
Elektrolysebedingungen chemisch angegriffen werden. Eine detaillierte Ubersicht zu dieser

Methode findet sich im Abschnitt 3.1.1 b).

3.1.1 a) Sedimentation

Zur Herstellung diinner Bestrahlungsproben fiir die Bestimmung von Kernreaktionsdaten
wurden die im vorigen Abschnitt genannten Oxide des Cers und Praseodyms auf diinne
Metallfolien (so genannte (,,Backings®) sedimentiert [cf. 37,38]. Als Backing dienten
hochreine Kupferfolien (> 99,6 %, Durchmesser 13 mm) der Stidrke 25 um und in einigen
speziellen Fillen Aluminiumfolien gleicher Reinheit und gleichen Durchmessers, aber
hoherer Dicke (200 um). Die letzteren erwiesen sich bei den Messungen jedoch als
ungeeignet. Dazu wurden die sehr fein gepulverten Oxide in Aceton hoher Reinheit (99,7 %)
suspendiert. Im Falle des Cer(IV)oxids wurde zusitzlich etwa 4 — 5 % Nitrocellulose (99 %)
in dieser Suspension gelost, um die mechanische Stabilitdt der Schichten zu erhohen. Die so
erhaltenen Suspensionen wurden in eine speziell zu diesem Zweck angefertigte
Sedimentationszelle verbracht, die in Abbildung 8 dargestellt ist. Diese Zelle besteht aus einer
geschlossenen Teflonscheibe, die als ,,Boden dient. Auf diesen ,,Boden* wird das Backing
gelegt. Auf diese wiederum wird eine weitere Teflonscheibe befestigt, die eine 10 mm
durchmessenden Aussparung aufweist. In diese Aussparung werden ca. 500 pL der
vorbereiteten Suspension der Oxide moglichst schnell eingefiillt. Die Sedimentationszeit
betrug etwa 2 bis 5 min, zusitzlich dauerte es bis zu 5 h bis die Verdunstung des Acetons

abgeschlossen war.
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Abbildung 8: Aufbau der Sedimentationszelle nach [37]

Die Qualitit der so erhaltenen Schichten wurde durch Untersuchungen mittels eines
Mikroskops bestimmt und die ungeeigneten Proben verworfen. Die Proben, die zur
Bestrahlung eine geniigende Homogenitidt aufwiesen, wurden mit einer diinnen
Aluminiumfolie (> 99,6 %, 10 um Dicke, Durchmesser 16 mm) bedeckt und an den Réndern
iberlappt, so dass eine stabile Bestrahlungsprobe entstand. Diese Aluminiumfolien werden als
»Wrap“ bezeichnet. Die gesamte Probe aus Backing, sedimentierter Schicht und Wrap wurde

dann gewogen.

3.1.1 b) Elektolytische Abscheidung diinner Schichten von Osmium auf Nickel

Das Targetmaterial Osmium wurde durch elektrolytische Abscheidung aus alkalischer Lésung
[39,40] in die Form diinner Schichten gebracht, wie sie fiir die Kerndatenmessungen
erforderlich sind. Als Backingfolie diente Nickel, da es unter den im weiteren Verlauf
genannten Bedingungen chemisch stabil ist. Da das angereicherte Osmium als Metallpulver
vorlag, wurde es in konzentrierter Salpetersdaure aufgeldst. Das dabei entstandene OsO4 wurde
in eine alkalische Losung konzentrierter Kalilauge destilliert. Es bildete sich der
Kaliumdihydroxotetroxoosmiat(VIII)-Komplex. Die konzentrierte Salpetersaure musste dazu
bis zum Siedepunkt erhitzt werden. Es musste darauf geachtet werden, dass die Konzentration
der alkalischen Osmium-L&sung nicht zu hoch war, da ansonsten die Elektrolyse keine hohe
Ausbeute aufwies. Dies bedeutete, dass die Farbe der Losung die eines dunkelrotbraun nicht

tiberschreiten durfte, wihrend gelb zu niedriger Konzentration entsprach. Die optimale



37

Konzentration war somit das Aquivalent von 2 mg Osmium pro mL. Der Aufbau der
Elektrolyseapparatur erfolgte nach einem im Institut entwickelten Prinzip [41], das in
Abbildung 9 dargestellt ist.

Die als Backing genutzten Nickelfolien (Durchmesser 13 mm) dienten bei der Elektrolyse als
Kathodenfolie. Sie lagen auf einem Kupferkontakt auf. Vor der Elektrolyse wurden diese
Folien mit Aceton gereinigt. Der Kupferkontakt wurde vor jeder Elektrolyse mit
konzentrierter Salzsdure gereinigt und in einem nichsten Schritt mit Aceton entfettet.
Anderenfalls machten sich Verunreinigungen bei der Qualitit der Abscheidung negativ
bemerkbar. Vor der Elektrolyse wurden die Folien gewogen. Die Elektrolyse erfolgte in
einem Glaszylinder mit einem Innendurchmesser von 11 mm und einem AuBendurchmesser
von 16 mm, als Anode diente ein Platinblech, das an einem Riihrmotor angebracht war.
Durch die bewegliche Anordnung des Platinblechs konnten Gasblasen stindig von der
Kathodenfolie ferngehalten werden, was eine hohe Homogenitdt der Elektrolytlosung
bewirkte und die Qualitdt der Elektrolyse steigerte. Fiir die Dichtigkeit der Elektrolyse-
apparatur wurde ein Silikonring mit einem Innendurchmesser von 11 mm zwischen

Glaszylinder und Kathodenfolie eingefiigt. Ein Schleifkontakt schlie3t den Stromkreis.

Teflon-Ring

Platin-Anode

Glaszylinder
Silikon-Ring

Kathoden-Folie (Nickel)

Teflon-Ring

Kupfer-Kontakt

Abbildung 9: Aufbau der Elektrolysezelle nach [41]
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Die Elektrolyseapparatur schlieBen zwei Teflon-Ringe ab, die, von oben und unten mit vier
Schrauben befestigt, den Glaszylinder und die Kathode einspannen. Die Aussparungen der
Ringe dienen zur Durchfiihrung der Anode in den Glaszylinder sowie zum Anschluss der
Kathode. Zur elektrolytischen Abscheidung wurden ca. 1 - 2 mL der vorbereiteten
Elektrolytlosung in diese Apparatur eingefiillt, was etwa 2 bis 4 mg des Targetmaterials
entspricht. Die Elektrolyse wurde bei einer Spannung von 6 - 10 V und einem Strom von ca.
0,9 A durchgefiihrt. Eine Gasentwicklung, die der Bildung von Sauerstoff zuzuschreiben ist,
war zu erkennen. Diese Einstellungen wurden daraufhin beibehalten bis sich die Losung
komplett entfirbt hatte. Dies dauerte unter optimalen Bedingungen 1 bis 2 h und war bei
tiberhohter Konzentration sehr viel schneller. Die iiberstehende Losung wurde mit einer
Pipette abgesaugt und in einem Vorratsgefil gesammelt. Die Elektrolysezelle wurde
daraufhin zweimal mit destilliertem Wasser gewaschen und die Waschlosungen ebenfalls
aufgehoben. Die aufgefangenen Losungen dienten zur Riickgewinnung des Targetmaterials.
Nach der Reinigung wurde die mit der Osmiumschicht belegte Nickelfolie entnommen und
nochmals griindlich mit Wasser und Aceton gewaschen.

Die abgeschiedenen Osmiumschichten hatten eine dunkelgraue Farbe und einen Durchmesser
von ca. 12 mm. Zur Kontrolle der abgeschiedenen Schichten auf Inhomogenititen wurden
diese unter einem Mikroskop untersucht. Dabei konnte die Abwesenheit von Oxiden durch
das Fehlen der charakteristischen Farben der Oxide festgestellt werden. Nach dieser Kontrolle
wurden die Proben mit Aluminiumfolien umhiillt, die als Wraps dienten, wie es schon im
vorigen Abschnitt beschrieben wurde. Die Massen des abgeschiedenen Osmiums bewegten
sich zwischen 1 und 4 mg. Eine weitere Kontrolle der Qualitit des abgeschiedenen Osmiums
erfolgte durch Protonenaktivierungsanalyse. Radionuklide von Gold, was auf hohe Mengen
Verunreinigungen durch Platin schlieBen ldsst, konnten nicht festgestellt werden.
Verunreinigungen dieses Elements sind daher in nicht messbaren Groflen in den

Bestrahlungsproben vorhanden.

3.1.2 Bestrahlungsproben und -einrichtungen

Fiir die Kerndatenmessungen wurden nominelle Strahlstrome von 100 — 200 nA verwendet.
In Abhingigkeit vom untersuchten Nuklid wurden Bestrahlungszeiten von 5 bis 30 min fiir
die kurzlebigen Neodymisotope oder 1 — 3 h fiir die Bildung von 1ONd gewdhlt. Zur
Produktion der Radionuklide des Platins wurde bis zu 5 h bestrahlt und die Bestrahlung des
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angereicherten '*?Os mit Protonen zur Bildung von '“Ir schlieBlich wurde bis zu 10 h
durchgefiihrt. Bei Bestrahlungen mit Strahlstromen in dieser Hohe ist die externe Messung
des Strahlstromes nicht sehr genau, da sie nur ungeniigend gegen &#ullere Einfliisse
(Elektronen aus anderen Quellen) isoliert ist. Daher wurde die externe Strahlstrom-
bestimmung mit Monitorfolien, die im Folienstapel platziert wurden, iiberpriift. Fiir die
Bestimmung von Protonen- und Alphateilchenfliissen dienten Folien aus Kupfer und Titan;
bei Bestrahlung mit *He-Teilchen dienten Titan- und Aluminiumfolien zur Bestimmung des

Flusses.

Am Mehrteilchen-Zyklotron CV 28 stehen fiir Protonenbestrahlungen Energien bis zu 20
MeV zur Verfiigung. *He-Teilchen konnen an diesem Zyklotron bis zu 36 MeV beschleunigt
werden. Des Weiteren stehen Alpha-Teilchen bis 28 MeV zur Verfiigung. Fiir alle
Teilchenarten erfolgte die Bestrahlung an der gleichen Bestrahlungseinrichtung, die

schematisch in Abbildung 10 dargestellt ist [cf. 42].

Strahlrohr

Kihlwasser

Targethalter (Al)

Protonenstrahl — [.'. i L

— WM
» v

Folien-
stapel

FluBmessung

Abbildung 10: Bestrahlungseinrichtung am CV 28 [cf. 42]
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Abbildung 11: Targethalter zur Bestrahlung diinner Folien am CV 28 [cf. 42]

In den Targethalter aus Aluminium wurden Folien von 13 mm Durchmesser eingefiigt und
nach Verschrauben des Targethalters mit einer Verschlusskappe konnte der Targethalter an
der Bestrahlungseinrichtung angebracht werden, wo das Target dann von hinten mit Wasser
gekiihlt wurde, was als 2n-Kiihlung bezeichnet wird. Ein Schema dieses Targethalters ist in

Abbildung 11 zu sehen.

Sollte mit hoheren Protonenenergien als 20 MeV Experimente durchgefiihrt werden, stand das
Injektorzyklotron des Cooler Synchrotrons COSY der Forschungszentrum Jiillich GmbH zur
Verfiigung [43]. Dieses Zyklotron hat eine auf 45 MeV eingestellte Einschussenergie. Auch
hier konnte die Folienstapeltechnik angewendet werden, der Durchmesser der Folien betrug
jedoch 16 mm. Die Abmessungen der Sedimentationszelle lieBen jedoch nur einen
Durchmesser von 13 mm fiir die Backings zu. Daher mussten diese Proben auf diinne
Aluminiumfolie mit einem Durchmesser von 16 mm geklebt werden. Zu diesem Zweck
diente eine Losung des Kunststoffs Levapren in Toluol.

Der Folienstapel wurde in dem in Abbildung 12 dargestellten Targethalter eingebracht.
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Strahlstopp

(7 mm Al) Folienstapel (Durchmesser 16 mm)
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Kiihlkorper (Cu) H=5imsl
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Abbildung 12: Targethalter fiir Bestrahlungen am Injektor des COSY [43]

Bei diesem dient ein variabler Stackhalter zur Fixierung der Folien gegen ein Aluminiumrohr
als Abstandhalter. Aluminium der Stirke 7 mm dient als ,,Beam-Stop*. Die Folien werden in
eine halbe Rohre eingelegt, die einen Durchmesser von 16 mm aufweist. Die Bestrahlungen
erfolgen innerhalb des Zyklotrons, der Targethalter wird als ganzes durch eine Schleuse in das
Zyklotron eingefiihrt, wobei das Vakuum des Zyklotrons unbeeintrdchtigt bleibt. Eine
schematische Darstellung der Bestrahlungseinrichtung am Injektor des COSY ist in

Abbildung 13 wiedergegeben.
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Abbildung 13: Bestrahlungseinrichtung am Injektor des COSY [43]

3.1.3 Chemische Aufarbeitung des bestrahlten Targetmaterials

Die Radioaktivititsbestimmung der gebildeten Nuklide erfolgte bei Kerndatenmessungen
meistens zerstorungsfrei. Die Radionuklide "“ONd und "Ir sind so langlebig, dass sie nach
angemessener Abklingzeit, d. h. nach dem Zerfall der meisten Stornuklide, gut gemessen
werden konnten. Hierin liegt auch der Grund, weshalb Aluminiumfolie als Backing
ungeeignet war. An Aluminium entstand ndmlich bei Protonenenergien iiber 30 MeV eine
nicht unerhebliche Menge **Na, das nicht nur langlebig ist, sondern auch Positronenstrahlung
hoher Intensitdt aufweist. Diese erwies sich bei der Aufnahme von Zerfallskurven zur
Messung des "*°Nd als stérend. Das als langlebiges Stornuklid an Kupfer gebildete ®Zn storte
auf Grund seine niedrigen Positronenemissionswahrscheinlichkeit (ca. 1 %) nicht bei der
Aufnahme solcher Zerfallskurven. Bei der Untersuchung zur Bildung von "1r durch
protoneninduzierte Reaktion an Osmium, storte das am Backing gebildete >’Co auf Grund
seiner niedrigen y-Energien (121 und 136 keV) nicht bei der Messung der Aktivitit. Bei der
Messung der kurzlebigen Nd-Isotope wurden die entsprechenden Oxide, besonders zur

Messung von '*'8Nd, mechanisch vom Backing getrennt.



43

Zur Messung der bei der Bestrahlung von Osmium mit Alpha- und *He-Teilchen gebildeten
Radionuklide des Platins, insbesondere zur Messung der Rontgenlinien, wurde eine
chemische Abtrennung des Platins von allen nichtisotopen Verunreinigungen durchgefiihrt.
Die verwendete Methode wurde von Bonardi et al. [26] beschrieben. Dieses Verfahren wurde
ausgewdhlt, da es einfach und schnell eine hohe Ausbeute und radionuklidische Reinheit des

abgetrennten Platins versprach, weil die Selektivitét fiir diese Extraktion sehr hoch ist.

Der erste Schritt bestand darin, méglichst wenig Stornuklide in die abzutrennende Losung zu
bringen. Dazu wurde vor dem Prozess des Auflésens das Wrap aus Aluminium entfernt.
Danach wurden die bestrahlten Proben, d. h. Nickel und das darauf elektrolysierte Osmium in
konzentrierter Salpetersidure gelost. Der Loseprozess fand bei erhohter Temperatur von etwa
160°C statt, in dessen Verlauf sich aus dem Targetmaterial wieder OsO, bildete, das zur
Wiederbenutzung des angereicherten Targetmaterials in eine stark alkalische Losung
destilliert wurde. Das Radioplatin blieb in der salpetersauren Losung zuriick. Nach Abkiihlen
dieser Losung wurde diese zur Trockne eingedampft und der Riickstand in 3 M Salzsdure
aufgenommen. Hernach wurden einige Tropfen einer 10-prozentigen Zinn(II)chlorid-Lésung
zugegeben, die aus metallischem Zinn und Salzsiure hergestellt wurde. Dies geschah zur
Reduktion des nach der Losung in Salpetersdure vorliegenden vierwertigen Platins in die
zweiwertige Oxidationsstufe. Die Abtrennung erfolgte durch eine Extraktion des Radioplatins
mit Diethyl- oder Diisopropylether. Nach drei bis vierfachem Ausschiitteln konnte eine fast
quantitative Abtrennung der Platinisotope von allen anderen Radionukliden erzielt werden. Es
musste jedoch darauf geachtet werden, dass die Etherphase trocken war. In einigen Fillen
musste dazu ein Trockenmittel (beispielsweise NaySO,) zugefiigt und der iiberstehende Ether
abfiltriert werden. Zur Messung der Aktivitit wurde die Etherphase eingeengt und auf ein
diinnes Blatt Filterpapier verbracht. Auf diese Weise konnten auch Rontgenlinien gemessen
werden. Die Bestimmung der chemischen Ausbeute der Trennung erfolgte auf

PPt vor und nach der

radiometrischem Weg, d. h. es wurden die y-Linien des Nuklids
Trennung gemessen. Diese Methode hat den Vorteil, dass sie ohne Zusatz von Triger
auskommt und sehr genau ist. Zudem ist die Extraktion schneller, wenn nur Radioplatin
vorhanden ist. SchlieBlich ist auch die Ubertragbarkeit der chemischen Abtrennung auf diese
Weise in den Produktionsmal3stab besser gegeben als mit Triager und etwaige Probleme fallen

schon an dieser Stelle auf. Nach Anwendung dieser Methode war zur Messung der Kerndaten

keine weitere Trennung notwendig. Die Ausbeute dieser Trennung betrug 60 — 90 % und es
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konnten in den finalen Proben keine oder nur noch geringe Mengen (< 0,01 % des

Anfangswertes) nicht-isotoper Verunreinigung (°**¥Co oder *Zn) nachgewiesen werden.

Das bei der Elektrolyse abdestillierte OsO4 konnte in der alkalischen Form, die der unter
3.1.1 b) beschriebenen Losung entspricht, wieder zur elektrolytischen Probenpriparation
dienen. In dieser alkalischen Losung wurden nur geringe Spuren von Radioaktivitét
(insgesamt kleiner als 0,01 %) (56’58C0 oder 65Zn), aber insbesondere kaum Radioplatin,

nachgewiesen. An dieser Stelle tritt somit kein nennenswerter Verlust von Radioplatin auf.
3.1.4 Bestimmung der Radioaktivitit
3.1.4 a) y-Spektrometrie

Zur vy-spektrometrischen Bestimmung der Radioaktivitit dienten hochreine Germanium
(HPGe)-Detektoren, die von der Firma EG&G Ortec geliefert und von IBM-kompatiblen
Computern mit 4 K MCA-Steckkarten gesteuert wurden. Die Auswertung der y-Spektren
erfolgte mittels des Programms Gamma Vision, Version 5.1, dessen Hersteller ebenfalls
EG&G Ortec ist. Der Abstand zum Detektor hing von der Aktivitit der Proben ab. Die
langerlebigen Produkte wurden bei einem Abstand von 10 cm gemessen, wihrend die
kurzlebigen Produkte bei hoheren Abstinden bis zu 50 cm gemessen wurden. Die Totzeit
wurde kleiner als 10 % gehalten um das Auftreten zufélliger Koinzidenzen zu minimieren. In
jedem Fall wurden mehr als eine Messung durchgefiihrt, so dass auch eine Kontrolle der

Halbwertszeit moglich war.

Auch zur Messung der Aktivitit von “ONd, die iiber die Vernichtungsstrahlung des
Tochternuklids "*’Pr durchgefiihrt wurde, dienten HPGe-Detektoren. Um die vollstindige
Vernichtung der Positronen zu gewihrleisten, wurde jede Probe mit Kupferblechen von etwa
2 mm Dicke umgeben. Da diese Form der Strahlung nicht selektiv fiir ein Nuklid ist, mussten
Zerfallskurven der '“°Nd enthaltenen Proben aufgenommen werden. Dazu besitzt das
Programm Gamma Vision die Moglichkeit, Messabldufe zu programmieren und computer-
gesteuert ablaufen zu lassen. Ein Beispiel fiir eine solche Zerfallskurve ist in Abbildung 14
dargestellt. Zudem muss darauf geachtet werden, dass das direkt gebildete “Opr zerfallen ist

und sich bei der Messung ein radioaktives Gleichgewicht eingestellt hat. Dies ist bei dem
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Verhiltnis der Halbwertszeiten nach einigen Stunden gegeben. An die Kurve wurde nach der
Methode der kleinsten Fehlerquadrate eine exponentielle Kurve angepasst, deren Exponent
einer Halbwertszeit von 3,37 d entsprach. Aus Abbildung 14 ist ersichtlich, dass die Kurve
sehr gut mit den Messergebnissen iibereinstimmt. Somit kann davon ausgegangen werden,

dass es sich bei dem Positronenstrahler um "“°Nd handelt.

Eine Schwierigkeit bei der Messung der Vernichtungsstrahlung im Vergleich zu anderen
v-Linien ist die Breite des Peaks. Automatische Peakflichenbestimmungen, die in das
Programm Gamma Vision integriert sind, konnen die Peakfliche der Vernichtungsstrahlung
nur ungeniigend bestimmen. Die Integration dieses Peaks zu dessen Peakflichenbestimmung
erfolgte daher mit manuell gesetzten Integrationsgrenzen. Abbildung 15 zeigt eine solche
Peakintegration. Aus der Abbildung ist ersichtlich, dass eine Unsicherheit bei den Grenzen
des Peaks bleibt. Durch die Wahl der Grenzen kann jedoch die Unsicherheit in die gleiche

Groflenordnung wie die anderer Peaks gebracht werden.
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Abbildung 14: Beispiel fiir eine Zerfallskurve des '“°Nd
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Abbildung 15: Darstellung einer Peakintegration der Vernichtungsstrahlung

3.1.4 b) Rontgenspektrometrie

Die Platinnuklide wurden z. T. iiber deren Rontgenlinien gemessen, und zwar unter
Anwendung eines speziellen HPGe-Detektors, der mit einem diinnen Berylliumfenster
ausgestattet ist. Rontgenlinien haben den Nachteil, dass sie spezifisch fiir Elemente und nicht
fiir Nuklide sind. Zudem liegen viele Linien eines einzigen Nuklids nahe beieinander. Daher
miissen die Grenzen fiir die Auswertung von Rontgenlinien auch durch Markierung manuell

bestimmt werden. Ein Beispiel fiir solch eine Markierung ist in Abbildung 16 zu sehen.



47

6000
Kal(Pt)
4500
Ka2(Pt)
Kal(Ir)
2
S 3000
0
O
Kea(In)
1500
Energy (keV)

Abbildung 16: Darstellung einer Peakintegration fiir Rontgenlinien

Die Kalibrierung eines jeden Detektors und die Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit
dieses Detektors wurden mit Hilfe von Standardprédparaten bekannter Aktivitdt durchgefiihrt,
die von der Physikalisch Technischen Bundesanstalt (PTB) in Braunschweig oder der Firma
Amersham geliefert wurden (siehe Abschnitt 7.2). Aus der bekannten Absolutaktivitit (Siehe

Gleichung 15) wurde die Ansprechwahrscheinlichkeit folgendermallen bestimmt:

1T, (19)



48

An Abbildung 17 erkennt man, dass HPGe-Detektoren ein Maximum der Ansprech-
wahrscheinlichkeit um 150 keV aufweisen. Der weitere Kurvenverlauf kann in dieser
Auftragung als Gerade angendhert werden. Dies dient zur Kontrolle der Qualitit der
Ansprechwahrscheinlichkeit eines Detektors. Fiir den fiir niedrige y-Energien geeigneten
HPGe-Detektor wurden Standardpriiparate verwendet, die Niederenergie y-Linien, wie **' Am
oder '*’Ba, aufweisen. Fiir die Standardisierung der Messung der Vernichtungsstrahlung
wurde ein “*Na-Standardpriiparat in gleicher Geometrie wie die '“°Nd-Proben, d. h. ebenso
mit Kupferplatten umgeben, gemessen. Die Absolutaktivitit wurde mit Hilfe der bestimmten
Ansprechwahrscheinlichkeiten unter Anwendung von Gleichung (15) fiir den jeweiligen

Detektor berechnet, und mit Gleichung (16) erfolgte die Korrektur auf EOB.
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Abbildung 17: Beispiel fiir den Verlauf der Ansprechwahrscheinlichkeit
eines HPGe-Detektors
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Eine Korrektur zur Beriicksichtigung des Zerfalls des jeweiligen Nuklids wihrend der
Messung konnte vernachlédssigt werden, da die Messzeit im Vergleich zur Halbwertszeit stets

kurz gehalten wurde.

3.1.5 Berechnung der Teilchenfliisse und Reaktionswirkungsquerschnitte;

Abschitzung der Unsicherheiten

Die Berechnung der Teilchenfliisse erfolgt mit den in Abschnitt 1.6.5 genannten
Monitorreaktionen, die in den jeweiligen Bereichen bekannte Wirkungsquerschnitte
aufweisen. Die Berechnung der Wirkungsquerschnitte erfolgte dann mit Gleichung (11) aus
den Absolutaktivititen der jeweiligen Nuklide unter zu Hilfenahme der aus den
Monitorreaktionen berechneten Teilchenfliissen.

Alle Messungenauigkeiten, die bei den verschiedenen Arbeitsvorgingen auftraten, sind bei
der Ermittlung der Gesamtunsicherheit zu beriicksichtigen. Darunter fallen die
Ungenauigkeiten bei der Massenbestimmung der Monitor- und Backingfolien, sowie bei der
Differenzwigung zu Bestimmung der Probenmassen, Inhomogenititen bei der
Probenpriparation sowohl bei der Sedimentation als auch bei der elektrolytischen
Abscheidung, die Unsicherheiten bei den Ansprechwahrscheinlichkeiten der Detektoren und
die Unsicherheiten bei der Peakfldchenbestimmung. Diese hingt von der Art des Nuklids ab.
Bei der Messung von '“'Nd aus Ceroxid ist die Unsicherheit hoher, da die Impulsraten
verglichen mit denen der anderen Nuklide niedriger sind. Auch bei der Bestimmung der
Aktivititen der Rontgenstrahler ist auf Grund der Uberlagerung verschiedener Linien eine
hohere Unsicherheit zu beriicksichtigen. Da diese Unsicherheiten bei der Flussbestimmung
ebenso wie bei der Messung der Wirkungsquerschnitte auftreten, sind die Wirkungs-
querschnitte doppelt fehlerbehaftet. Des Weiteren sind die Energiepunkte bei der Bestrahlung
ebenfalls fehlerbehaftet, da die Anfangsenergie und die Energiedegradierung unsicher sind.
Auch hier unterscheiden sich die Unsicherheiten der verschiedenen Messungen. So ist die
Energieunsicherheit bei der Messung von Protonen am Anfang des Folienstapels nur etwa 0,2
MeV grof3. Bei *He-Teilchen betrigt sie jedoch ca. 0,5 MeV, da die Ceroxid-Proben etwa die
gleiche Dicke aufweisen, wie die des Praseodymoxids und die *He-Teilchen ihre Energie in

Materie schneller verlieren.
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Auf Ursachen und Auswirkungen der Unsicherheiten wird in den ndchsten Abschnitten

genauer eingegangen.

3.1.5.1 Unsicherheit der Massenbestimmung

Die Massen konnten mit der Analysenwaage Mettler AT 261 auf 0,1 mg genau bestimmt
werden. Da die Folien abhiingig vom verwendeten Material eine unterschiedliche Masse
aufwiesen, besteht eine Abweichung der relativen Unsicherheit der Folien. Ein Wert von 2 %
wurde jedoch in keinem Fall iiberschritten. Dieser Wert setzt sich aus dem Wégefehler und
der Abweichung der Folienmassen der einzelnen Messungen von der mittleren Folienmasse
nach der Summe der Fehlerquadrate zusammen. Bei der Bestimmung der Masse der
Bestrahlungsproben ergab sich eine VergroSerung der Unsicherheit, da die Unsicherheiten
dreier Massenbestimmungen (Backingfolie, Aluminium-Wrap und jeweiliges Targetmaterial
+ Backingfolie + Aluminium-Wrap) einen Einfluss auf diese Unsicherheit haben. Da jedoch
der Fehler in der Bestimmung der Masse der Aluminium-Wraps den relativ groften Anteil an
der Gesamtunsicherheit beitrégt, ist diese VergroBerung der Unsicherheit so gering, dass auch

fiir die Massen der Bestrahlungsproben eine Unsicherheit von 2 % angesetzt werden konnte.

3.1.5.2 Unsicherheit durch Inhomogenitditen der Bestrahlungsproben

Trotz Kontrolle der Schichten mit einem Mikroskop konnen kleinere Inhomogenititen nicht
erkannt werden. Diese Inhomogenititen fithren zu einer Unsicherheit in der Zahl der
bestrahlten Atome (N in der Aktivierungsgleichung) und zu Ungenauigkeiten der
Energiedegradierung innerhalb der Probe, da das Flichengewicht bei Inhomogenitéiten nicht

fehlerfrei berechnet werden kann. Eine Abschitzung der Unsicherheit betrégt hier etwa 5 %.

3.1.5.3 Unsicherheit bei der Ermittlung der Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors

Die Ansprechwahrscheinlichkeit eines Detektors ist ebenfalls fehlerbehaftet. Die Unsicherheit
resultiert aus der Ungenauigkeit bei der Peakflichenbestimmung, der Standardpridparate und
der Kurvenanpassung sowie der Unsicherheit der Energiekalibrierung. Die Unsicherheit bei
der Peakflichenbestimmung wurde dadurch niedrig gehalten, dass niedrige Totzeiten und

hohe Peakfldchen (mindestens 10000 Impulse) gewéhlt wurden, so dass sich durch die
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Peakflachenbestimmung ein statistischer Fehler von 1 % ergibt. Die Ungenauigkeit der
Anfangsaktivitit der Standardpriparate betrug 3 - 6 %, die Kurvenanpassung leistete einen
Beitrag von ca. 2 - 3 %. Fiir die Unsicherheit in der Energiekalibrierung konnte ein Wert nur
abgeschitzt werden. Daraus ergab sich nach der Summe der Fehlerquadrate (mit einer
Annahme eines Fehlers von 1 % bei der Energiekalibrierung) eine Gesamtunsicherheit von 4 -

7 % bei der Ansprechwahrscheinlichkeit.

3.1.5.4 Unsicherheit bei der Bestimmung der Peakfliiche

Die Unsicherheit bei der Bestimmung der Peakflidchen eines Monitorproduktes war nicht sehr
grof} (ca. 1 %), da die Monitorfolie bei fast allen Messungen eine ausreichende Impulszahl
zeigte, so dass in jedem Fall wenigstens 10000 Impulse gesammelt werden konnten. Nur bei
der Bestimmung der Aktivitdt von 637n konnte dies auf Grund der kurzen Halbwertszeit nicht
bei allen Messungen gewihrleistet werden. Bei der Messung der jeweiligen Bestrahlungs-
proben war eine derartige Impulszahl nicht immer zu erreichen. Wihrend die lidngerlebigen
Nuklide lang genug gemessen werden konnten, war dies fiir die kurzlebigen Nuklide nicht
immer moglich. Besonders fiir 13%Nd und "'Nd konnten oft keine 10000 Impulse erreicht
werden. Abhéngig von den jeweiligen Nukliden ergab sich eine Unsicherheit von ca. 2 - 10 %
bei der Peakflichenbestimmung.

Zusammen mit dem statistischen Fehler ergibt sich eine Unsicherheit von 2 - 5 % fiir die
Peakfldchen der Monitorfolien und von ca. 2 — 10 % bei der Ermittlung der Peakfldchen

abhingig vom untersuchten Porduktnuklid.
3.1.5.5 Unsicherheit der Energiebestimmung aus der Stackrechnung

Bei der Berechnung der Energiedegradierung des Strahls in Materie entsteht eine
Unsicherheit, die aus der Unsicherheit bei der Anfangsenergie (0,2 MeV aus der Vorgabe
durch die Energiemessung, 0,5 MeV fiir *He-Teilchen bei der Bestrahlung von Ceroxid ) und
der Form der Energiedegradierung innerhalb von Materie verursacht wird. Diese Form ist die
eines kurvenformigen Peaks, dessen Maximum eine Unsicherheit aufweist, wodurch auch die
Energiedegradierung fehlerbehaftet ist. Durch diese Unsicherheit kommt es zu einer

Ungenauigkeit in der berechneten Energie, die mit der Zahl der Folien zunimmt. Fiir
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Folienstacks mit hoher Folienzahl (z. B. bei den COSY-Bestrahlungen, aber auch bei langen

3He—StaCks) wird eine Unsicherheit von bis zu 1 MeV berechnet.

3.1.5.6 Unsicherheit in der Teilchenflussbestimmung

Die Unsicherheit bei der Ermittlung der Teilchenfliisse ergibt sich aus der Unsicherheit in der
Massenbestimmung der Monitorfolien (1 %), der Unsicherheit der Ansprechwahrscheinlich-
keit des Detektors (4 - 7 %) und der Ungenauigkeit der Peakflachenbestimmung (2 - 5 %).
Des Weiteren kommt zu dieser Unsicherheit noch die Unsicherheit des Wirkungsquerschnitts.
Diese ist besonders dann sehr grofl, wenn die Anregungsfunktion in kleinen Energiebereichen
groBe Anderung aufweist. Die Unsicherheit der Literaturwerte wird mit etwa 8 - 10 %
angenommen. Die Unsicherheit bei der Teilchenflussbestimmung ergibt sich somit aus der

Summe der Fehlerquadrate zu 9 - 12 %.

3.1.5.7 Unsicherheit bei der Bestimmung der chemischen Ausbeute

Die Unsicherheit bei der radiometrischen Bestimmung der chemischen Ausbeute ergab sich
aus der Gesamtunsicherheit der Aktivitdtsbestimmung (siehe 3.5.2 bis 3.5.4) zu 3 - 5 % fiir
die Messung von '°'Pt, was zur radiometrischen Ausbeutebestimmung verwendet wurde. Da
diese Unsicherheit zweimal beriicksichtigt werden muss, ergab sich eine Gesamtunsicherheit

von etwa 3 - 7 %.

3.5.8 Gesamtunsicherheit der bestimmten Wirkungsquerschnitte

Die Gesamtunsicherheit des Wirkungsquerschnitts ergibt sich aus allen genannten
Unsicherheiten nach der Methode der Summe der Fehlerquadrate zu ca. 17 %. Bei der
Bestimmung von **™&Nd flieBt diese Unsicherheit zweimal ein, so dass die Unsicherheit dort
etwa 30 % betrigt. In Tabelle 6 ist eine Zusammenfassung der genannten Unsicherheiten

aufgelistet.
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Tabelle 6: Unsicherheiten bei der Bestimmung der Wirkungsquerschnitte

Quelle der Unsicherheit Grofle der
Unsicherheit
Unsicherheit bei der Zahl der bestrahlten Atome 2 %
Unsicherheit bei der Targethomogenitét 5%
Unsicherheit in den Ansprechwahrscheinlichkeit der 4.7
Detektoren
Unsicherheit in der Peakfliche 2-10 %
Unsicherheiten bei den Wirkungsquerschnitten der
Monitorreaktionen o1
Unsicherheiten der chemischen Abtrennung 5 %
Gesamtunsicherheit 10- 30 %
Unsicherheit bei der Bestimmung der Energie der 0,2-0.,8
Proben MeV

3.2 Ausbeuterechnung aus der Anregungsfunktion

Zur Berechnung der differentiellen Ausbeute wurde Gleichung (13) genutzt. Dazu wurde mit
Hilfe des Programms ,,STACK* die Masse des jeweiligen Targetmaterials (Cer, Praseodym
bzw. Osmium in den verschiedenen Anreicherungsgraden) berechnet, die in einem
bestimmten Bereich zu einer Energiedegradierung von 1 MeV fiihrt. Diese Masse und der
mittlere Wirkungsquerschnitt der jeweiligen Reaktion im betreffenden Energiebereich, der
durch Anpassung von Kurven an die ermittelten Wirkungsquerschnitte erhalten wurde,
ergaben eingesetzt in Gleichung (13) die differentiellen Ausbeuten. Durch Aufsummieren der
differentiellen Ausbeuten von der jeweiligen Reaktionsschwelle bis zu dem betreffenden

Energiemaximum konnte die integrale Ausbeute der jeweiligen Reaktion bestimmt werden.

Diese Ausbeuterechnung ist fiir alle in dieser Arbeit bestimmten Reaktionen, aufler fiir die

Reaktionen, bei denen *’Ce gebildet wird, durchgefiihrt worden.
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3.3 Methodische Entwicklung zur Produktion von Platinnukliden

3.3.1 Herstellung eines Hochstromtargets

Die Priparation des angereicherten 192Os—Targets zur Bestrahlung mit hohen Strahlstromen
wurde elektrolytisch in gleicher Weise durchgefiihrt, wie in Abschnitt 3.1.1 b) fiir die
Kerndatenmessungen beschrieben. Es wurde in diesem Fall jedoch eine 1 mm starke Scheibe
aus Edelstahl oder Ni als Backing verwendet. Um dickere '**Os-Schichten zu erhalten, wurde
der Prozess mehrere Male wiederholt. Zur Elektrolyse wurde eine auf die gleiche Weise wie
in Abschnitt 3.1.1 b) beschriebene Losung verwendet. Daraus ergab sich eine Abscheidung
von ca. 3 bis 4 mg Osmium pro Elektrolyse. Um also eine Schichtdicke von 0,02g/cm?, was
bei einer Kreisfliche von ca. 1,5 cm” einer Abscheidung von ca. 30 mg entspricht, zu erhalten,
mussten 8 bis 10 Zyklen dieser Elektrolyse durchgefiihrt werden. Bei einer Zeit von 1 bis 2 h

pro Zyklus ergaben sich fiir diese Targets somit Gesamtelektrolysezeiten bis zu 20 h.

3.3.2 Bestrahlungen

Fiir die Bestrahlungen standen Targethalter zur Verfiigung, die die bei hohen Strahlstromen
auftretende Wirme gut abfilhren konnen. Die Energiedichte im Target ldsst sich nach

folgender Gleichung berechnen:

EV-1
ED=—— 20
F (20)

mit ED = Energiedichte im Target

EV = Energieverlust des einfallenden Teilchenstrahls im Target
I = Intensitit des einfallenden Teilchenstrahls
F = bestrahlte Fliche

Bei schriggestellten Haltern ist der Weg im Target linger, so dass die Energiedichte abnimmit.
In diesem Fall muss ein Faktor in Betracht gezogen werden, der den Winkel zum Strahl

beriicksichtigt:

b=a-sin® (21)
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Hierbei ist b der Weg im schriggestellten Target, a der Weg im senkrecht stehenden Target
und © der Winkel zwischen Strahl und Target.

Einer dieser Targethalter ist in Abbildung 18 zu sehen. Der Targethalter besteht aus einem
Kiihlkorper aus Messing. In diesem Kiihlkorper befindet sich eine Aussparung fiir das Target.
Diese Aussparung ist kreisformig und hat einen Durchmesser von 25 mm und eine Dicke von
1 mm. Sie wird gegeniiber dem Kiihlwasser mit einem O-Ring gedichtet. Das Target wird von
der Riickseite durch direkten Kontakt mit flieBendem Kiihlwasser gekiihlt. Dazu dient ein
Rohr, welches das Kiihlwasser direkt unter das Target spritzt (siche Abbildung 18). Das
verbrauchte Kiihlwasser lduft an dem Rohr vorbei in den Kreislauf zuriick. Auf der Oberseite
des Targethalters befindet sich ein Biigelhalter, der das Target wihrend der Bestrahlung fest
andriickt. In diesem Biigelhalter befindet sich eine Offnung mit der Breite von ca. 15 mm.
Daher wurde die Elektrolysefliche bei den Hochstromtargets auf 14 mm beschrinkt. Der
Targethalter weist einen Winkel von 20° gegeniiber dem Strahl auf, was zu einer Erh6hung
der effektiven Schichtdicke und einer Verminderung der Warmeentwicklung in diesem Target

beitragt.

Kiihlkorper (Messing

Aussparung
(Durchmesser 25mm)

o

/0 ! N\
£ i | m B
/// ' “w\ Kiihlwasseraustritt
“ N
\\

schliuche | Targetscheibe
(hier Kupfer)

Abbildung 18: Targethalter fiir die Bestrahlung mit hohen Teilchenstromen
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Die Edelstahl oder Ni-Platte (Durchmesser 25 mm und Stirke 1 mm), auf die das
angereicherte 9205 elektrolysiert wurde, wird in die oben beschriebene Aussparung gelegt.
Nach Schliefen des Biigelhalters kann diese Platte bei der Bestrahlung in ihrer vollen Fldche
gekiihlt werden und die Kiihlung ist somit sehr effektiv. Maximale Strahlstrome von 20 pA
waren so moglich. Bei einem Winkel von ® = 90° zum Strahl hitte sich auf diese Weise eine
Energiedichte von ca. 180 W/cm” ergeben. Durch die Schrigstellung des Targets ergab sich

eine Energiedichte von ca. 60 W/cm®.

3.3.3 Chemische Abtrennung des Platins

Die chemische Abtrennung erfolgte ebenso wie die Riickgewinnung des Targetmaterials, wie
in Abschnitt 3.1.3 beschrieben. Auch bei dieser Trennung ergaben sich hohe Ausbeuten, von
ebenfalls etwa 60 — 90 % und hohe radionuklidische Reinheiten. Die chemische Reinheit
dieses Platins war jedoch begrenzt, da grole Mengen an Zinn sich ebenfalls in der Losung
befanden. Daher wurde zur Produktion der Platinnuklide auf eine andere Weise die chemische
Abtrennung durchgefiihrt.

Zuerst wurde die bestrahlte Probe, d. h. Osmium und Nickel bzw. Edelstahl, in konzentrierter
Salzsdure gegeben. Aufgrund der hohen Widerstandfihigkeit von Osmium gegen Séuren
wurde bei diesem Prozess das umliegende Material gelost, Osmium jedoch nicht. Blieb dabei
die Osmiumschicht erhalten, so konnte sie leicht aus der Losung entfernt werden.
Anderenfalls musste das Osmium mittels eines Filters aus der Losung gebracht werden. In
allen Fillen wurde das so behandelte Osmium mehrmals mit konzentrierter Salzsdure
griindlich gewaschen, so dass ein Grossteil der Stornuklide entfernt war. Nach durchgefiihrter
Reinigung wurde das bestrahlte Osmium in konzentrierter Salpetersdure gelost und zur
Wiederverwendung abdestilliert. Im Riickstand befand sich nun relativ sauberes Radioplatin.
Die restlichen Radionuklide wurden durch Kationenaustauschchromatographie an DOWEX
50 WX 8 entfernt. Die radiochemische Ausbeute war hier jedoch nicht so hoch, da einiges
Platin aufgrund der geringen Masse auf dem Austauscherharz verloren ging. Radiochemische
Ausbeuten von ca. 50 % konnten jedoch bei hoher radionuklidischer Reinheit (< 0,01 %

nicht-isotope Verunreinigungen) erhalten werden.
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3.3.4 Qualititskontrolle des Produktes

Die radionuklidische Kontrolle des Produktes erfolgte mit Hilfe der y-Spektrometrie. Die
Proben wurden nicht nur mit einem Niederenergie-y-Detektor gemessen, sondern auch mit
einem Standard HPGe-Detektor, so dass auch hoherenergetische y-Linien gemessen und
ausgewertet werden konnten. Die radionuklidische Reinheit war stets gut, d. h. es wurden

keine oder nur ganz wenige Verunreinigungen gefunden.

Die radiochemische Reinheit konnte durch das sidulenchromatographische Verhalten des

Radioplatins festgestellt werden.

Die chemische Reinheit wurde durch ICP-MS sichergestellt. Die Analysen wurden in
Zusammenarbeit mit der Zentralabteilung fiir chemische Analysen der Forschungszentrum
Jillich GmbH durchgefiihrt. Mit Hilfe der letzten Methode konnte auch die spezifische

Aktivitit ermittelt werden, indem die Menge des stabilen Platins bestimmt wurde.
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4 Kernmodellrechnungen

Kernmodellrechnungen dienen der theoretischen Ermittlung von Kernreaktionsdaten. Sie
erlauben eine Validierung der experimentellen Daten. Durch den Vergleich verschiedener
Kernmodellrechnungen mit experimentellen Daten kann auflerdem eine Aussage dariiber
getroffen werden, welches Kernreaktionsmodell fiir die untersuchte Reaktion am besten
zutrifft. In dieser Arbeit wurden die Rechnungen unter Anwendung von zwei Kernmodellen

durchgefiihrt.

4.1 ALICE-IPPE

ALICE-IPPE basiert auf dem modifizierten Precompound-Modell. Entwickelt wurde ALICE
von Blann et al. [44]. ALICE-IPPE ist eine vom ,lInstitute for Physics and Power
Engineering* (IPPE) in Obninsk, Russland [45] durchgefiihrte Weiterentwicklung der Version
ALICE-91. Bei ALICE-IPPE findet das generalisierte Superfluid-Modell Anwendung [46-50]
und dient zur Bestimmung der Kernniveaudichten. Des Weiteren wird das
geometrieabhingige Hybridmodell zur Beschreibung der Clusteremission eingesetzt [S1].
ALICE-IPPE beriicksichtigt ,.knockout“-Prozesse bei seinen Rechnungen genauso wie ,,pick-
up“-Prozesse (fiir die «-Emission), Nukleonenpaarung und Schaleneffekte. Die direkte
Emission von Deuteronen wird phdnomenologisch angenéhert, die Emissionsspektren von *H
und *He werden nach dem so genannten ,,pick-up‘-Vereinigungsmodell [52] berechnet. Das
statistische Weisskopf-Ewing-Modell [53] bildet die Grundlage zur Berechnung der
Abregung des Kerns zur Erreichung des Gleichgewichtszustandes. Dieses Modell
beriicksichtigt Abgabe von Nukleonen, y—Quanten und Komplexteilchen. Der grofle Vorteil
dieses Rechencodes ist seine relative Einfachheit bei der Berechnung. Man benétigt zur
Eingabe nur Kernladung und Masse sowie Projektilmasse und —ladung. Nach Festlegung des
Energiebereichs berechnet dieser Rechencode die entsprechenden Wirkungsquerschnitte. Eine

Berechnung von isomeren Zustéinden ist mit Hilfe dieses Codes nicht moglich.

Die in dieser Arbeit beschriebenen Rechnungen wurden in enger Zusammenarbeit mit Herrn

Dr. Yu. Shubin vom IPPE, Obninsk, Russland (inzwischen verstorben) durchgefiihrt.
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4.2 EMPIRE II

EMPIRE II (Version 2.19) ist ein von Herman et al. [54] herausgegebener modularer
Rechencode. Er besteht aus verschiedenen Rechencodes, deren Grundlage verschiedene
Kernmodelle sind. Die Rechencodes beinhalten das sphirische optische Modell im Code
SCAT 2 von Bersillon [55], das Exciton-Modell im Rechencode DEGAS von Betak und
ObloZinsky [56] und zur Berechnung von Spaltbarrieren und Trigheitsmomenten dient das
Programm BARMON von Sierk [57]. Weitere Einzelheiten und Codes konnen [54]

entnommen werden.

Die in dieser Arbeit angegebenen Rechnungen wurden in enger Zusammenarbeit mit Herrn

Dozent Dr. Sandor Sudar aus Debrecen, Ungarn durchgefiihrt.



5 Ergebnisse und Diskussion

5.1 Reaktionsschwellen

Vor der Untersuchung einer Kernreaktion muss die grundsétzliche Moglichkeit des Ablaufs
der Reaktion untersucht werden. Dazu wurden die entsprechenden Daten (Q-Wert,
Schwellenenergie, Coulombschwelle und daraus berechnete Reaktionsschwelle) fiir die in
dieser Arbeit relevanten Reaktionen berechnet. Diese befinden sich nach Targetnuklid
geordnet in den Tabelle 7 - 9. Auf Grund der Isotopenzusammensetzung von natiirlichem Cer

wurden nur die beiden in hohen Mengen auftretenden Isotope '“°Ce (88,5 %) und '*Ce

(11,1 %) als Targetnuklide beriicksichtigt.
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Tabelle 7: Ubersicht iiber die Reaktionsschwellen am Targetelement "*Ce

Target- Reaktion Q-Wert  Schwellen-  Coulombschwelle®  Reaktions
nuklid [MeV] energie [MeV] -schwelle”
[MeV] Eintritt  Austritt [MeV]

0ce 9Ce(*He,2n)"*'Nd 5.1 52 21,0 12
'*9Ce(*He,3n)'*"Nd 12,9 13.2 21,0 16

Ce(*He 4n)'*Nd 23,4 23,9 21,0 27
%Ce(*He,tn)"*Pr 11,3 11,6 21,0 10,9 ca. 27

10Ce(*He, o)) '*Ce 11,4 0,0 21,0 21,2 ca. 15

2Ce 'Ce(*He,4n)"*'Nd 17,7 18,1 20,9 ca. 26
>Ce(*He,5n)'*'Nd 25,5 26,0 20,9 >30

aberechnet nach klassischer Methode

®in der Praxis ermittelte tatsichliche Reaktionsschwelle (Tunnel-Effekt!)
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Tabelle 8: Ubersicht iiber die Reaktionsschwellen am Targetelement "*Pr

Target- Reaktion Q-Wert  Schwellen- Coulombschwelle®  Reaktions-

nuklid [MeV] energie [MeV] schwelle®

[MeV] Eintritt Austritt [MeV]

4lpy “Pr(p,n)'*'Nd 2.6 2.6 11,4 5

“'Pr(p,2n)'“’Nd -10.4 10.5 11,4 11

"*'Pr(p,3n)'*’Nd 20,9 21.1 11,4 22
“IPr(p,0)'Pr 8,9 8.9 11,4 11,5
“1pr(p,*He)"**Ce -6,7 6,8 11,4 21,0

Tabelle 9: Ubersicht iiber die Reaktionsschwellen am Targetelement Osmium

Target- Reaktion Q-Wert  Schwellen-  Coulombschwelle®  Reaktions-
nuklid [MeV] energie [MeV] schwelle®
[MeV] Eintritt Austritt [MeV]
205 20s(p,n)"Ir 1,8 1.8 13,5 5
20s(p,30)Ir -16,1 16,2 13,5 17
120s(*He,2n)'"*"Pt 2.6 2.7 25,3
"20s(*He,4n)"”'Pt 17,5 17,8 25,3 20
20s(a,n) > Pt 8.7 8.9 24,8 16,5
20s(0t,3n) Pt 232 23,7 24,8 24
190(0)g 0s(*He,2n)"*'Pt 42 43 25,4
°0s(a,n)'**"Pt 98 10.1 24,9
*0s(a,3n)""Pt 248 253 24.9

aberechnet nach klassischer Methode

®in der Praxis ermittelte tatsichliche Reaktionsschwelle (Tunnel-Effekt!)
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Bei allen in dieser Arbeit untersuchten Reaktionen wurde eine deutlich niedrigere Schwelle
festgestellt als nach klassischen Berechnungen erwartet. Der Unterschied zwischen klassisch
berechneter Reaktionsschwelle und tatsdchlicher Schwelle liegt in der Quantenmechanik
begriindet. Da Kernreaktionen nach quantenmechanischen Mechanismen ablaufen, kann die
tatsdchliche Schwelle niedrigere Werte annehmen. Die Schwellenenergie muss jedoch in

jedem Fall aufgebracht werden.

Im Folgenden sollen die Ergebnisse der Messung der Kernreaktionsdaten aufgelistet und mit
experimentellen Daten der Literatur sowie den Ergebnissen der Kernmodellrechnungen

verglichen werden.

5.2 Kernreaktionsdaten zur Produktion von “*Nd

5.2.1 Daten der "Ce(*He,xn)-Reaktionen

Die gemessenen Daten der "Ce(*He,xn)-Reaktionen und des "Ce(*He,x)"*°Ce Prozesses sind
in Tabelle 10 aufgelistet. Da keine Literaturdaten vorlagen, konnte nur ein Vergleich mit den
nach dem Rechencode ALICE-IPPE berechneten Daten unternommen werden. Dieser
Rechencode ist bisher fiir die *He-induzierten Kernreaktionen nicht verwendet worden. Die
hier berichteten Ergebnisse konnten daher fiir die Verbesserung des Kernmodells interessant

sein.
" Ce( S He,xn)"*' Nd Prozess

Das Radionuklid '"*'Nd emittiert nur v-Strahlung niedriger Intensitit. Die Vernichtungs-
strahlung konnte nicht zur Messung der Aktivitit genutzt werden, da diese Art der Strahlung
unspezifisch von allen Positronenstrahlern emittiert wird. Speziell das Nuklid '*F, das iiber
die 16O(3He,p)—Reakti0n am Sauerstoff des Ceroxids gebildet wurde und eine &hnliche
Halbwertszeit und hochintensive Vernichtungsstrahlung aufweist, verhinderte die Anwendung
dieser Strahlungsart zur Bestimmung der Aktivitit von "*'Nd. Aus diesem Grund wurde die
1127 keV +y-Linie zur Berechnung der Aktivitdt genutzt. Wegen der sehr niedrigen Intensitit

dieser Linie (0,8 %) ist die Unsicherheit bei der Peakflichenbestimmung hoher als bei
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anderen Aktivititsmessungen. Dies wurde in Tabelle 10 beriicksichtigt.

Tabelle 10: Wirkungsquerschnitte der "'Ce(*He,xn)'*'"'**"**Nd und "“Ce(*He,x)"*°Ce

Reaktionen
Projektilenergie Wirkungsquerschnitt [mb]
MeV] "iCe( *He,xn)'*'Nd ~ "Ce( *He,xn)'*'Nd ~ "Ce(*He,xn)'*Nd " Ce(*He,x)'*Ce
(&)

352+0,5 142 + 28 539 + 162
35,0+0,5 442 +75 377+« 57
34205 131 +£26
34,0 +0,5 545 + 93 330+ 50
33,8 +0,5 126 +25 344 + 103
332+0,5 252+ 76
32,9+0,5 606 + 103 27+ 34
32,8 +0,5 192 + 38
32,0+0,5 230 + 46 313+ 94
31,7+0,6 592 + 101 167+ 25
30,4 +0,6 624 + 106 76+ 23 78+ 12
29,7 +0,6 138 +28
29,1+0,7 76+ 23
28,2 +0,7 665+ 113 36+ 2
27,7+0,7 9+ 3
27,0 +0,7 613+ 104 17+ 3
26,6 +0,6 181 + 36
26,1 +0,7 818 + 139 15+ 2
24,1+0,5 641 + 109
23,4+0,5 410+ 70 7+ 1
23,0+0,7 173 35
22,0+0,5 234 + 40 54 1
21,5+0,7 180 + 36
20,8 +0,6 196 + 33 6 1
19,8 0,8 247 +49
18,6 £0,8 173 +35
18,3+0,7 104 + 18 3+£0.5
17,7+0,8 139 + 24 6+
17,6 +0,8 80+ 14 3+£0.5
17,4 +0,8 38+8
16,9 +0,8 91+ 15
16,5+ 0,9 60+ 12 5+ 1
16,3 +0,9 104 £ 21
16,0 £0,8 23+ 4
15,9 +0,9 11+ 2

15,0 0,9 59+12




64

Abbildung 19 stellt die erhaltenen experimentellen Ergebnisse zusammen mit denen der
Kernmodellrechnungen dar. Eine Reaktionsschwelle von 12 MeV und zwei Maxima bei 19
und 24 MeV konnen bei den experimentellen Ergebnissen abgelesen werden. Die beiden
Maxima entstehen durch die Uberlagerung zweier Reaktionen, ndmlich der 140Ce(3He,2n)—
und 142Ce(3He,4n)—Prozesse. Zwischen den experimentellen und theoretisch berechneten

Werten besteht eine gute Ubereinstimmung was den Trend betrifft.
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Abbildung 19: Ergebnisse der Experimente und der Rechnungen mit ALICE-IPPE
fiir die "'Ce(*He,xn)'*'Nd Reaktion
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"t Ce( T He,xn)*’Nd Prozess

Die Ergebnisse dieser Reaktion sind in Abbildung 20 zu sehen. Die experimentell erhaltene
Reaktionsschwelle liegt bei ca. 16 MeV und das Maximum des Wirkungsquerschnitts in einer
Hohe von 800 mb bei etwa 27 MeV. Bis etwa 27 MeV kann die Bildung von "'Nd
hauptsédchlich auf die 14OCe(3 He,3n)14ONd Reaktion zuriickgefiihrt werden. Bei hoheren
Energien kann auch die 2Ce(*He,5n)"*’Nd Reaktion einen Beitrag leisten. Vergleicht man
diese Ergebnisse mit den Berechnungen nach ALICE-IPPE, so wird eine Ubereinstimmung
erkannt, besonders im Bereich von der Schwelle bis etwa 26 MeV. Oberhalb dieser Energie
und im Bereich der Reaktionsschwelle weichen die Daten etwas ab. Die berechnete Schwelle
ist hoher und bei Energien oberhalb 27 MeV liegen die berechneten Daten etwa 20 — 30 %

hoher als die experimentellen Daten.
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Abbildung 20: Ergebnisse der Experimente und der Rechnungen mit ALICE-IPPE
fiir die ""Ce(*He,xn)'*’Nd Reaktion



66

" Ce( T He,xn)""’Nd Prozess

An dieser Stelle soll nur der Gesamtwirkungsquerschnitt von '**™Nd betrachtet werden.
Dazu wurden die Aktivititen beider isomerer Zustinde gemessen und daraus unabhingige
Wirkungsquerschnitte berechnet. Zudem musste die Aktivitit des Grundzustandes korrigiert

1
werden, da *°™

Nd zu 11,8 % in den Grundzustand zerfillt. Durch diese Berechnungen und
die Addition zweier fehlerbehafteter Wirkungsquerschnitte erhohte sich die Gesamt-
unsicherheit auch hier. Die Ergebnisse von Experiment und Kernmodellrechnungen sind in
Abbildung 21 dargestellt. Im untersuchten Energiebereich konnte kein Maximum festgestellt
werden, die Reaktionsschwelle wurde zu etwa 27 MeV bestimmt. Die Bildung dieser

isomeren Zustinde geschieht in diesem Bereich ausschlieBlich nach dem 14OCe(3He,4n)l39Nd

Mechanismus, was auch gut durch ALICE-IPPE wiedergegeben wird.
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Abbildung 21: Ergebnisse der Experimente und der Rechnungen mit ALICE-IPPE
fiir die "“Ce(*He,xn)'*’Nd Reaktion
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"iCe( *He,x)"*’Ce Prozess

Die Wirkungsquerschnitte, die in dieser Arbeit fiir die Bildung von '*’Ce angegeben werden,
sind kumulative Wirkungsquerschnitte der folgenden Prozesse: ™'Ce(*He,xn)*’Nd,
"Ce(*He,x)"*Pr und ™Ce(*He,x)'*Ce, wobei die ersten beiden gebildeten Nuklide **Nd und
pr zu °Ce zerfallen. Die Rechnungen mit dem Code ALICE-IPPE basieren auf den
gleichen Reaktionen. In Abbildung 22 sind die Ergebnisse sowohl der experimentellen
Messungen als auch der theoretischen Rechnungen dargestellt. Man erkennt eine
Reaktionsschwelle von ungefihr 16 MeV, aber im untersuchten Energiebereich kein
Maximum. Die theoretischen Rechnungen weichen ab etwa 28 MeV nach oben ab, wie auch
schon bei der "Ce( *He,xn)'**Nd Reaktion zu beobachten war.

Auferdem wird aus einem Vergleich mit Abbildung 21 ersichtlich, dass zur Bildung von
"Ce im untersuchten Energiebereich hauptsichlich die "“Ce(*He,xn)'*’Nd Reaktion,

besonders im Energiebereich oberhalb 27 MeV, beitragt.
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Abbildung 22: Ergebnisse der Experimente und der Rechnungen mit ALICE-IPPE

fiir die "'Ce(*He,x)"*’Ce Reaktionen
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Zusammenfassend lisst sich feststellen, dass die Ubereinstimmung zwischen Theorie und
Experiment fiir eine erste Rechnung gut ist. Abweichungen und damit Ungenauigkeiten der
Kernmodellrechnungen sind jedoch zu erkennen. Das Exciton-Modell, das dem Rechencode
ALICE-IPPE zugrunde liegt, gibt die *He-induzierten Reaktionen nur unzureichend wieder.
Moglicherweise ist die Energie des *He-Kerns mit ca. 15 MeV [1] so hoch, das aus dem
Projektil durch Wechselwirkung mit dem Kern Nukleonen vor der eigentlichen Kernreaktion
herausgelost werden konnen. Dadurch kann es zur Uberschiitzung der tatsichlichen Hohe der

Wirkungsquerschnitte durch die Modellrechnungen kommen.

Systematik der Anregungsfunktionen der "“'Ce( *He,xn)-Reaktionen

In Abbildung 23 sind die drei in dieser Arbeit untersuchten "*Ce(*He,xn)-Reaktionen
zusammengefasst. Es handelt sich dabei um die ,,Eye Guide* Kurven aus den Abbildungen 19
bis 21. Es ldsst sich erkennen, dass die Form dieser Reaktionen grob vergleichbar ist und die
Peaks breiter sind im Vergleich zu den 141Pr(p,xn)—Reak‘[ionen (siche Abbildung 29).
Vergleicht man die (*He,3n)- und die (‘Hed4n)-Reaktion, miteinander, so sind diese
Reaktionen sich in der Form der Anregungsfunktion sehr dhnlich. Der Anstieg der Funktion
ist dhnlich steil. Extrapoliert man die (3 He,4n)-Reaktion (siehe Abbildung 21) weiter, so erhilt
man wahrscheinlich ein dhnlich hohes Maximum. Der Unterschied in den Reaktionsschwellen
ist etwas grofer als man aus der Systematik erwarten sollte, nach der der Unterschied etwa
der Bindungsenergie eines Neutrons (ca. 8 MeV) entsprechen sollte. Die Lage der Maxima
dieser beiden Reaktionen zueinander entspricht etwa dem, was nach der Systematik zu
erwarten ist, sofern die Extrapolation korrekt ist. Verglichen mit diesen beiden Reaktionen
weist die (3He,2n)—Reakti0n ein viel niedrigeres Maximum von nur etwa einem Drittel des
Werts der (3He,3n)—Reakti0n auf. Dies entspricht der Systematik von (3 He,xn)-Reaktionen in
diesem Massenbereich, wonach die Wirkungsquerschnitte von (3He,2n)—Reaktionen niedriger
sind als die der (*He,3n)-Reaktionen. Die Lage dieses Maximums liegt verglichen mit der
Lage des Maximums der (3He,3n)—Reaktion in etwa da, wo man es bei gleicher Form nach der
Systematik (siehe oben) erwarten sollte. Die experimentell gefundene Reaktionsschwelle ist
jedoch verglichen mit der Schwelle der (*He,3n)-Reaktion sehr hoch bzw. die der (*He,3n)-
Reaktion sehr niedrig. Hier wird die Tendenz nicht bestitigt. Es bleibt noch zu erwihnen,
dass es sich bei der als (‘He,2n)-Reaktion bezeichneten Reaktion um eine Uberlagerung aus

den beiden Reaktionen 140Ce(3He,2n)141Nd und 142Ce(3H63,4n)141Nd handelt. Daher ist zu
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einem Vergleich nur das erste Maximum herangezogen worden. Auflerdem bleibt das
Problem der Vergleichbarkeit der Reaktionen, da die (3He,4n) nicht bis zum Maximum
untersucht werden konnte. Insgesamt ldsst sich jedoch sagen, dass die untersuchten
Reaktionen die erwartete Systematik fiir (*He,xn)-Reaktionen in diesem Massenbereich gut

widerspiegeln.
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Abbildung 23: Systematik der Anregungsfunktionen der ""Ce(*He,xn)-Reaktionen
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Ausbeuterechnung

Die integralen Ausbeuten der Neodymisotope bei den "'Ce(*He,xn)-Reaktionen, die aus den
EBye guide” Kurven der Anregungsfunktionen (Abbildung 19 — 21) gemid Abschnitt 3.2
berechnet wurden, sind in Tabelle 11 aufgefiihrt und in Abbildung 24 dargestellt.

Bedingungen fiir die Produktion von H0Na

Zur Produktion von "“°Nd steht der gesamte Energiebereich von der Reaktionsschwelle bis
zur maximalen Energie zur Verfiigung, da alle anderen Radionuklide des Neodyms
kurzlebiger sind als "ONd. Es muss auBerdem auch kein isotopenangereichertes Material
verwendet werden. Daher steht der Nutzung des ganzen Energiebereichs nichts im Wege. Bei
der Aufarbeitung des Targets muss jedoch darauf geachtet werden, dass das gesamte gebildete
"Nd zum Zeitpunkt der Abtrennung des Radioneodyms komplett zu Ce zerfallen ist, da
sich dieses sonst in der abgetrennten Probe befinden wiirde und zu einer ungewollten

Strahlendosis fithren wiirde.

Tabelle 11: Integrale Ausbeuten der "'Ce(*He,xn)'*""**'**Nd Reaktionen

Energie Integrale Ausbeute [MBq/uAch]

[MeV] ™Ce(’He,xn)™Nd "™ Ce(*He,xn)'™Nd ™Ce(°*He,xn)"’Nd
36 127,75 12,34 40,10
35 120,49 11,61 27,94
34 112,76 10,81 18,49
33 104,78 9,97 12,04
32 96,97 9,04 7.47
31 89,52 8,06 424
30 82,45 7,09 2,06
29 75,88 6,13 0,77
28 69,68 5,18 0,14
27 63,80 4,29
26 58,08 3,49
25 52,10 2,77
24 45,18 2,09
23 36,71 1,50
22 27,73 1,03
21 19,67 0,65
20 13,18
19 8,49
18 5,24
17 2,96
16 1,48

15 0,55
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Abbildung 24: Integrale Ausbeute der Neodymisotope bei den

3 . . .
He-induzierten Kernreaktionen an Cer

5.2.2 Daten der 141Pr(p,xn)-Reaktionen

141

Die Ergebnisse der Kerndatenmessungen der =~ Pr(p,xn) Reaktionen und des 141Pr(p,x)139Ce

Prozesses sind in Tabelle 12 aufgelistet.
MIPr( p,n )141Nd Reaktion

Im Gegensatz zu den Kerndatenmessungen der *He-induzierten Reaktionen konnten zur
Aktivititsbestimmung des '*'Nd in diesem Fall sowohl die Vernichtungsstrahlung als auch
die y-Linie bei 1127 keV genutzt werden. Beide Methoden ergaben iibereinstimmende

Resultate. Es bildete sich nicht so viel '*F bei dieser Reaktion, da an natiirlichem Sauerstoff



72

die 18O(p,n)—Realktion kaum zur "*F-Produktion beitrigt ("*0 kommt in ™0 in nur zu 0,2 %

vor).

Tabelle 12: Wirkungsquerschnitte der '*'Pr(p,xn)"*"""****Nd und "*'Pr(p,x)'*Ce Reaktionen

Projektil- Wirkungsquerschnitt [mb]
energie mPr(p,n)M'Nd 141Pr(p,2n)'40Nd 14'Pr(p,3n)]39Nd MlPr(p,x)]”Ce
[MeV]
44,8 £0,2 135+ 20 116 £ 35 521+ 78
43,8 +0,2 67+ 10 208 + 62 394+ 59
42,1 +£0,3 132+ 20
41,6 £0,3 184+ 28 438 + 131 632+ 95
41,6 £0,3 542 + 81
40,0+0,3 154+ 23
39,1 +0,4 125+ 19 474 £ 142 653 £ 98
39,004 105+ 16 595+ 89
37,6 £0,5 88+ 13 776 + 116
36,7+0,5 160+ 24 989 + 148
350+£0,5 132+ 20 906 + 136
349 +0,5 168 £ 25 901 £ 135
343+£0,5 159+ 24 1067 + 160
32,9+0,6 212+ 32 789 +237
30,9 £0,6 226+ 34 1021 + 153
30,4+0,6 261+ 39 1017 £ 305 1103 + 165
29,8 +£0,6 358+ 54
29,5+0,7 122+ 18 720 £216
29,3 +0,7 273 £ 41
27,0+0,7 521 £125 745 £ 112
26,6 £0,7 1029 + 154 567 =170 922 +£ 138
25,3+0.,8 1182+ 177 379+ 114 429 + 64
23,8 +0,9 17+ 5 88+ 13
23,3+£0,9 1292 + 194
21,0+ 1,0 1174 £ 176 12+ 04
21,0+ 1,0 1366 + 205
20,0+ 1,0 910 + 137
19,3 +0,2 833 £ 125
18,1 +0,3 923 +139
18,0+ 1,0 722 + 108
17,1 +£0,3 87+13
16,9 £0,4 826 + 124
15,5+0,5 590 + 89
15,1 +£0,2 283 + 43
14,3 +£0,3 346 £ 52 494 + 74
13,9 +0,6 417+ 63
13,6 £0,3 325+49
129+04 35153
12,5+04 19+ 3
123+04 599 + 90
1,5+£0,5 577 +87
11,405 409 + 61
10,6 £0,6 21+ 3
10,4 £0,7 295 +£44
10,2+ 0,6 418 + 63
10,0 0,4 347 +£52
9,8 +0,7 264 +40

8,0+£0,5 51+ 8
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Abbildung 25 gibt einen Uberblick iiber die experimentellen und theoretischen Ergebnisse
sowie liber die Literatur. Die Reaktionsschwelle wurde zu 5 MeV bestimmt und es liegt ein
Maximum von etwa 600 mb bei 12 MeV vor. Die experimentellen Resultate dieser Arbeit
sind in Ubereinstimmung mit den Daten von Olkowsky et al. [58] im niederen Energiebereich
und mit denen von Gritsyna et al. [59] im hoheren Energiebereich. Die Daten von Hogan [33]
weichen stark von den anderen Ergebnissen ab. Die mit dem Code ALICE-IPPE berechneten
Ergebnisse stimmen mit den experimentellen Ergebnissen im Bereich des Maximums iiberein.
Sie sind auBerdem in Ubereinstimmung mit den Daten von Hogan [33] und
Gritsyna et al. [59], aber nicht mit den anderen Ergebnissen [58 und diese Arbeit]. Verglichen
mit allen experimentellen Daten auler denen von Hogan [33] erhidlt man aus den
theoretischen Berechnungen einen breiteren absteigenden Ast der Anregungsfunktion.

Oberhalb des Maximums scheint das Exciton-Modell den Verlauf nicht gut wiederzugeben.
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Abbildung 25: Ergebnisse der Experimente und der Rechnungen mit
ALICE-IPPE fiir die '*'Pr(p,n)'*'Nd Reaktion



74

1 pr(p,2n)*°Nd Reaktion

Die Ergebnisse sowohl der Messungen als auch die der Rechnungen sind zusammen mit den
Literaturdaten in Abbildung 26 dargestellt. Es ergibt sich eine Reaktionsschwelle von
ungefdhr 11 MeV. Das Maximum liegt um 20 MeV und hat einen Wert von ca. 1300 mb. Die
Daten von Zeisler und Becker [34] stimmen gut mit den experimentellen Ergebnissen dieser
Arbeit iiberein (auBler ganz in der Nihe der Schwelle) und die Daten von Hogan [33] sind wie
schon bei der 141Pr(p,n)]‘”Nd Reaktion hoher als die der anderen Quellen. Die
Ubereinstimmung zwischen den experimentellen Ergebnissen und den theoretischen
Rechnungen ist iiberzeugend, besonders ab 20 MeV, wenn auch hier leichte Unterschiede in

der Nihe der Schwelle auftreten.

Die gesamte Anregungsfunktion wurde an den beiden Zyklotronen bestimmt. Die
Ubereinstimmung im iiberlappenden Energiebereich erhoht das Vertrauen in die Richtigkeit
der Daten. Zudem benutzten Zeisler und Becker [34] eine andere Methode zur Bestimmung
der Wirkungsquerschnitte. Bei dieser Methode wurde ein dickes Pellet mit einem Strahl
geladener Teilchen bekannter Anfangsenergie bestrahlt. Danach wurde das bestrahlte Pellet in
diinne Schichten zersidgt. Die Anregungsfunktion kann dadurch bestimmt werden, dass die
Energiedegradierung in jeder diinnen Schicht zu einer niedrigeren Energie fiihrt. Auch die
Ubereinstimmung mit den nach einer anderen Methode und unabhiingig von dieser Arbeit
erhaltenen Daten fiihrt zu einer Stirkung der Ergebnisse. Dadurch konnen diese Daten dazu
dienen, mit hoher Zuverlissigkeit die Ausbeute an '“'Nd gemiB dieser Reaktion zu

berechnen.
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Abbildung 26: Ergebnisse der Experimente und der Rechnungen mit
ALICE-IPPE fiir die "*'Pr(p,2n)"**Nd Reaktion

mPr( p,3n )139Nd Reaktion

Die Messergebnisse zu dieser Reaktion sind zusammen mit den Literaturdaten in Abbildung
27 dargestellt. Auch hier stellt der Wirkungsquerschnitt von '*’Nd die Summe der beiden
isomeren Zustidnde dar. Die Reaktionsschwelle dieser Reaktion lag bei 22 MeV und ein
Maximum von ca. 1000 mb war bei 32 MeV zu erkennen. Bis auf einen Punkt von Hogan

[33] stimmen theoretische Rechnungen und alle experimentellen Datensitze iiberein.
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Abbildung 27: Ergebnisse der Experimente und der Rechnungen mit
ALICE-IPPE fiir die "*'Pr(p,3n)'*’Nd Reaktion

i Pr( p,x)” ?Ce Prozess

Auch bei der protoneninduzierten Bildung von '*°Ce ist der gemessene Wirkungsquerschnitt
ein kumulativer Wirkungsquerschnitt. In diesem Fall tragen folgende Reaktionen zur Bildung
von *°Ce bei: "“'Pr(p,3n)'*Nd, "“'Pr(p,x)"*’Pr und "“'Pr(p,x)'*Ce. ALICE-IPPE wurde
ebenfalls fiir die Berechnung der Wirkungsquerschnitte dieser Reaktionen verwendet. Die
Ergebnisse dieser Arbeit und die Literaturdaten befinden sich in Abbildung 28. Die
Reaktionsschwelle liegt bei etwa 22 MeV und ein maximaler Wirkungsquerschnitt von ca.
1200 mb bei einer Energie von 32 MeV ist zu erkennen. Die theoretischen Berechnungen und
die experimentellen Datensitze stimmen gut iiberein; nur im Bereich des Maximums weisen

die Daten von Vermeulen et al. [60] eine bessere Ubereinstimrnung mit der Theorie auf.
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Abbildung 28: Ergebnisse der Experimente und der Rechnungen mit
ALICE-IPPE fiir die '*'Pr(p,x)'*’Ce Reaktionen

Systematik der Anregungsfunktionen der "' Pr(p,xn)-Reaktionen

In Abbildung 29 sind die Daten der drei in dieser Arbeit untersuchten 141Pr(p,xn)—Reak‘[ionen
zusammengefasst. Es handelt sich dabei um die ,,Eye guide* Kurven aus den Abbildungen 25
bis 27. Bei diesen Reaktionen stimmt die Form ziemlich gut iiberein. Der Unterschied in den
experimentell erhaltenen Reaktionsschwellen ist auch hier bei den ersten beiden Reaktionen
kleiner als bei den zweiten beiden Reaktionen. Die Lage der Maxima der
Anregungsfunktionen entspricht in etwa der erwarteten Systematik, nach der zwischen den
Maxima, wie bei den Reaktionsschwellen, ein Unterschied von etwa der Bindungsenergie
eines Neutrons (ca. 8 MeV) liegen sollte. Zwischen den Maxima der (p,2n)- und der (p,3n)-

Reaktion liegen, wie bei den Reaktionsschwellen, etwa 12 MeV. Der Unterschied der
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Reaktionsschwellen stimmt jedoch gut mit dem theoretisch berechneten Unterschied iiberein
(siche Tabelle 8). Das Maximum der (p,2n)-Reaktion ist ca. doppelt so hoch wie das der
und das der (p,3n)-Reaktion ist hoher als das der (p,n)-Reaktion, aber kleiner als das der
(p,2n)-Reaktion. Diese Tendenz entspricht der Systematik von (p,xn)-Reaktionen in diesem
Massenbereich. Insgesamt ldsst sich also feststellen, dass die untersuchten Reaktionen die

erwartete Systematik der (p,xn)-Reaktionen in diesem Massenbereich gut widerspiegeln.
Ausbeuterechnung
Die integralen Ausbeuten der Neodymisotope bei den 141Pr(p,xn)-Reaktionen, die aus den

~Eye guide” Kurven der Anregungsfunktionen (Abbildung 25 — 27) gemil Abschnitt 3.2
berechnet wurden, sind in Tabelle 13 aufgefiihrt und in Abbildung 30 zu sehen.

Wirkungsquerschnitt [mb]

oO+=——F7F————7T——— 77—
10 20 30 40

Protonenenergie [MeV]

141

Abbildung 29: Systematik der Anregungsfunktionen der "~ Pr(p,xn)-Reaktionen
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Bedingungen fiir die Produktion von "*’Nd

Zur Produktion von '*’Nd mit Protonen an Praseodym gilt das gleiche, was schon fiir die
Produktion mit *He-Teilchen an Cer gesagt wurde, d. h. der ganze Energiebereich kann
genutzt werden, da alle anderen Radionuklide des Neodyms kurzlebiger sind. Es muss auch
bei der Produktion von '**Nd mit Protonen darauf geachtet werden, dass 'Nd vor der

Abtrennung des Radioneodyms komplett zu %9Ce zerfallen ist.

Tabelle 13: Integrale Ausbeuten der "*'Pr(p,xn)"*"'**"**Nd Reaktionen

Energie Integrale Ausbeute [MBq/uAch]

[MeV] B ) “INd “Pr(p,2n)Nd "“'Pr(p,3n)'*Nd

44,5 321,74 4702,51
43,5 313,58 4609,19
42,5 306,79 4510,19
41,5 300,67 4402,37
40,5 295,34 4277,76
39,5 290,56 412247
38,5 286,23 3929,99
37,5 282,30 3705,10
36,5 278,68 3450,05
35,5 275,29 3163,58
34,5 272,11 2851,74
33,5 269,09 2515,13
32,5 266,22 2153,28
31,5 263,44 1781,79
30,5 260,79 1420,84
29,5 258,26 1086,49
28,5 249,94 793,40
21,5 241,83 545,74
26,5 231,25 342,84
25,5 216,94 183,03
24,5 195,00 71,62
23,5 170,77 16,43
22,5 145,37 5,33
21,5 121,30 1,83
20,5 98,33
19,5 1199,42 76,97
18,5 1175,05 58,56
17,5 1147,63 43,58
16,5 1115,86 29,86
15,5 1071,46 18,11
14,5 996,09 9,14
13,5 882,48 3,34
12,5 718,85 0,61
11,5 514,46 0,12
10,5 316,63

9,5 172,66

8,5 79,42

7.5 28,51

6,5 7,40

5,5 0,99
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Abbildung 30: Integrale Ausbeute der Neodymisotope bei den

protoneninduzierten Kernreaktionen an Praseodym

5.2.3 Vergleich der in dieser Arbeit untersuchten Produktionsmethoden fiir

140N d

In Tabelle 14 sind die Parameter fiir die beiden Produktionsmethoden n"“Ce(3He,xn)140Nd und
"“IPr(p,2n)'**Nd aufgelistet und in Abbildung 31 vergleichend graphisch dargestellt. Die
Ergebnisse konnen folgendermallen zusammengefasst werden. Betrachtet man die isotope
Verunreinigung, so unterscheiden sich die beiden Reaktionen nicht, da zum Zeitpunkt der
Anwendung die anderen Isotope des Neodyms zerfallen sind. Daher kann in beiden Fillen der
gesamte Energiebereich zur Produktion genutzt werden. An Abbildung 31 kann sehr deutlich
abgelesen werden, das die Ausbeute an 1ONd bei der protoneninduzierten Kernreaktion mehr
als eine GroBenordnung hoher ist (20 mal mehr). Ein weiterer Punkt, der sich zu vergleichen
lohnt, ist die chemische Abtrennung des produzierten '**Nd vom Targetmaterial. In beiden

Fillen ist die Abtrennung mit hohem Aufwand verbunden, da die Lanthanoide nur schwer
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voneinander zu trennen sind [21,34]. Hier liegt ein Vorteil der natCe(3 He,xn)140Nd Reaktion,
da Cer und Neodym leichter voneinander abgetrennt werden konnen als die extrem @hnlichen
Elemente Praseodym und Neodym. Auch die spezifische Aktivitit konnte ein Vorteil sein, da
es auch fiir den Hersteller des Targetmaterials Praseodymoxid nicht einfach ist, dieses von
Neodymoxid zu trennen. Mit Ausnahme der letztgenannten Punkte ldsst sich sagen, dass zur

Produktion von "“°Nd die 141Pr(p,2n)l40Nd Reaktion besser geeignet ist.

Tabelle 14: Vergleich der beiden Routen zur Produktion von 14ONd

Produktionsroute Enax Omax [mb]  Energiebereich Integrale Ausbeute
[MeV] [MeV] [MBq/uAsh]
"Ce(*He,xn)"*'Nd 27 800 3520 12
41pr(p,2n)"**Nd 20 1300 30 > 15 210
1000 5
3 141 140
= Pr(p,2n) "Nd
<<
.
o 100 E
023 ]
] t 3 140
= "“Ce("He,xn) "'Nd
[0}
5
(O] 10 5
o) 3
5 ]
S
<<
Qo
R E
(@]
[0}
—
£
0,1+
] l T T T T l T T T T l

10 20 30 40
Teilchenenergie [MeV]

Abbildung 31: Vergleich der integralen Ausbeute von "*°Nd aus den
"Ce(*He,xn) **Nd- und '*'Pr(p,2n)'*’Nd-Reaktionen
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192
I

5.3 Kernreaktionsdaten zur Produktion von r

5.3.1 Anregungsfunktion der **Os(p,n)"”’Ir Reaktion

Fiir die Produktion von 'Ir wurde die 192Os(p,n)mlr Reaktion untersucht. Es wurde ein
angereichertes Target ("?0s = 84,5 %, '"Os = 15,4 %) verwendet. Die erhaltenen
experimentellen Daten konnten auf 100 % Isotopenanreicherung extrapoliert werden, da nur
205 zur protoneninduzierten Bildung von '*’Ir beitragen kann. Die Ergebnisse dieser

Messungen befinden sich in Tabelle 15.

Tabelle 15: Wirkungsquerschnitte der 192Os(p,n)1921r Reaktion

Protonen- Wirkungs-
energie querschnitt
[MeV] [mb]
18,9+0,2 19+ 2
16,8 £0,3 21+ 3
16,0 0,2 28+ 4
15,0+ 0,2 32+ 4
13,8 £0,3 38+ 4
13,2+04 43+ 5
13,1£0,3 41+ 4
12,5+0,4 47+ 5
11,6 £0,6 48+ 5
11,4+0,2 50+ 6
10,7+0,3 58+ 7
9,8+0,4 62+ 7
9,1+0,5 67+ 8
9,1+£0,5 68+ 8
8,6 +0,5 41+ 4
8,6+0,3 36+ 4
8,3+0,6 28+ 3
82+0,8 24+ 3
7,3+£0,6 8+ 1
6,4+0,6 36+04
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Abbildung 32 zeigt die gemessenen Daten zusammen mit den Ergebnissen der theoretischen
Berechnungen des Rechencodes EMPIRE 1I (fiir den Grundzustand und den ersten isomeren
Zustand). Diese Reaktion weist eine Reaktionsschwelle von 5 MeV und einen maximalen
Wirkungsquerschnitt von 62 mb bei ungefihr 10 MeV auf. Systematiken von
Wirkungsquerschnitten anderer (p,n)-Reaktionen lassen in diesem Massenbereich einen
hoheren Wirkungsquerschnitt erwarten. Der Unterschied ist damit zu erklédren, dass der zweite
isomere Zustand dieses Nuklids '**™Ir (Ty, = 241 a) auf Grund seiner Halbwertszeit und
Zerfallseigenschaften nicht gemessen wurde. An den theoretischen Rechnungen, die speziell
fiir diesen isomeren Zustand mit Hilfe des Codes EMPIRE II durchgefiihrt wurden und
ebenso in Abbildung 32 dargestellt sind, ist zu erkennen, das der Wirkungsquerschnitt fiir die
Bildung dieses Zustandes nicht sehr hoch ist. In Abbildung 32 sind aulerdem die Ergebnisse
der Berechnungen zu dieser Reaktion mit Hilfe des Rechencodes ALICE-IPPE [60] fiir den
gesamten Reaktionskanal aufgezeigt. In diesem Fall ist die Abweichung zwischen Experiment
und Theorie relativ grof}, insbesondere oberhalb von 14 MeV, wo die Exciton-Modell-

rechnung einen hoheren Wirkungsquerschnitt voraussagt.

5.3.2 Ausbeuterechnung

Die integrale Ausbeute von 'Ir nach der '**Os(p,n)'**Ir Reaktion ist in Tabelle 16 aufgefiihrt
und in Abbildung 33 dargestellt. Auch fiir diese Reaktion wurde die Ausbeute gemil3
Abschnitt 3.2 berechnet und als Wirkungsquerschnitte wurde ebenfalls die ,,Eye guide* Kurve
durch die experimentellen Daten verwendet. Der Energiebereich einer sinnvollen Produktion
von "’Ir wurde so gewihlt, dass die maximale Ausbeute ohne die Produktion der isotopen
Verunreinigung '*Ir (Ty, = 11,8 d), die nach der '"*Os(p,3n)'”’Ir Reaktion gebildet wird,

erreicht wird.
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Abbildung 32: Ergebnisse der Experimente und der Rechnungen mit EMPIRE 11
und ALICE-IPPE fiir die '**Os(p,n)'**Ir Reaktion

Tabelle 16: Integrale Ausbeute der 192Os(p,n)mlr Reaktion

Energie Integrale Ausbeute

[MeV] [MBg/uAch]
19,5 0,22
18,5 0,21
17,5 0,19
16,5 0,18
15,5 0,16
14,5 0,15
13,5 0,13
12,5 0,11
11,5 0,09
10,5 0,06

95 0,04

8,5 0,01
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Abbildung 33: Integrale Ausbeute von 21t nach der 192Os(p,n)mlr Reaktion

5.3.3 Produktionsmoglichkeit und Vergleich mit der Reaktorproduktion

Beim Vergleich der Reaktorproduktion von "**Ir gemiB der "'Ir(n,})'**Ir Reaktion und der
Produktion von 'Ir nach der 192Os(p,n)'921r Reaktion (siche dazu auch Tabelle 17) ist
festzustellen, dass die Ausbeute der Reaktorproduktion grofer ist. Unter den in der Literatur
beschriebenen Bedingungen [35] erhélt man eine Ausbeute von 12 GBq 192mi*err yund 1,2 kBq
der langlebigen Verunreinigung '**™Ir. Bei der Zyklotronproduktion gemiB der
192Os(p,n)mIr Reaktion lésst sich bei einer Strahlzeit von 30 h und 600 pA im Energiebereich
E, = 16 — 8 MeV eine Ausbeute von 2,8 GBq erzielen. Die Menge der langlebigen

. 192m2
Verunreinigung '**™

Ir wurde mit etwa 280 kBq unter den gleichen Bedingungen abgeschétzt.
Dazu diente eine Berechnung mit dem Code EMPIRE II. Zugrunde gelegt wurde fiir beide
Reaktionen eine Targetanreicherung von 100 %. Es lédsst sich feststellen, dass die

Reaktorproduktion nicht nur eine hohere Ausbeute, sondern auch eine hohere Reinheit



gewihrleistet. Bei dieser Produktion [35] werden gewohnlich 10 mg NayIrClg bestrahlt. Die
spezifische Aktivitdt solcher Proben betrdgt etwa 185 GBq/g Ir. Wird zur Produktion dieses
Nuklids ein Kernreaktor mit einem hoheren Neutronenfluss eingestzt, so konnten damit
Ausbeute und spez. Aktivitit erhoht werden. Dies kann bei einem Zyklotron nicht so leicht
durchgefiihrt werden, da ab einem gewissen Teilchenfluss die Warmeproduktion so hoch ist,
dass bei der Bestrahlung das Target zerstort wiirde. Jedoch konnte die Strahlzeit zur
Produktion dieses Nuklids erhoht werden. Am Zyklotron konnte 21y aber in ,,io-carrier-
added“ Form erhalten werden, d. h. die spez. Aktivitdt konnte sehr hoch sein. Ist die
spezifische Aktivitit nicht so wichtig, so ist die Reaktorproduktion von '**Ir wegen hoherer

Ausbeute und Reinheit der Zyklotronproduktion gemiB der '*?Os(p,n)'”’Ir Reaktion

vorzuziehen.
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Tabelle 17: Vergleich der Reaktor- und Zyklotronproduktion von 27r

Parameter Kernreaktor Zyklotron
Reaktion 191Ir(n,y)lgzlr 192Os(p,n)mlr
Wirkungsquerschnitt <0>=954b Anregungsfunktion(l;i: 2061;/[;1\1;
Fluss 1,5 10%n-cm?- s 1,87 - 10" p- s!
Ausbeute 12 GBq 2,8 GBq

Spezif. Aktivitit

Verunreinigung an '*>™Ir

> 185 GBq/g Ir no-carrier-added

1,2 kBq 280 kBq
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5.4 Produktion von >™Pt, **"Pt und “'Pt

5.4.1 Kernreaktionsdaten

Zur Produktion der Nuklide '*™Pt, "*™Pt und "'Pt wurden folgende Reaktionen untersucht:
205(0,n)'™Pt, '*?0s(e,3n)'”"Pt, '°Os(*He,2n)'”>™Pt und '*’Os(*He,4n)'”'Pt. Fiir die
Produktion von isomeren Zusténden, insbesondere der Hochspinisomere 195mpe ynd 193mPt,
wird ein hohes Drehmoment als vorteilhaft angesehen. Deswegen wurden die Kernreaktionen
mit *He- und Alphateilchen, die einen hohen Drehimpuls aufweisen, gewihlt (siche

Abschnitt 1.9).

Tabelle 18: Wirkungsquerschnitte der '**Os(o,n)'*>™Pt, '**Os(c,3n)"**™Pt und
192Os(3 He,4n)191Pt Reaktionen

Projektilenergie Wirkungsquerschnitt [mb]

[MeV] 20s(cLn) Pt 0s(0,3n) Pt '”Os(He.4n) Pt
35,6+0,2 373 +£63
323+04 479 £ 81
30,304 511+87
28,4+0,5 393 +£67
275+0,2 1,5+£0,2 197 +310
26,9 £0,6 275 +£47
26,5+0,2 33+0,5 129+ 19
26,0 £0,2 1,402 43+ 6
26,0+ 0,6 442 +75
25,5+£0,6 263 £45
250+0,3 28+0,4 23+ 4
24,6 £0,2 168 =29
24,4 +0,7 183 +31
23,7+£0,7 111+19
23504 33+0,5 7+ 1
22,5+0,8 51+ 9
22,1£0,5 44+0,7
21,3£0,5 2,9+0,4
20,0+ 0,6 24+04
19,2+0,6 37+0,6
18,1 +£0,7 2.1+0,3
17,3+£0,8 1,7+0,2

15,9+0,9 0,6 +0,1
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20s(ayn)"”>" Pt Reaktion

Zur Messung dieses Nuklids diente die y-Linie bei 98,9 keV und auch die K,-Rontgenlinie
des Platins bei 66,9 keV. Bis etwa 23 MeV Projektilenergie stimmten die experimentellen
Wirkungsquerschnitte, die anhand der beiden Linien gemessen wurden, iiberein. Bei hoheren
Energien war eine Abnahme der Intensitdt der 7y-Linie, aber eine Zunahme bei der
Rontgenlinie zu erkennen. Diese Ergebnisse stimmen mit der berechneten Energieschwelle
fir die '"O0s(0,3n)'”"™Pt Reaktion iiberein. Zur Ermittlung des Wirkungsquerschnitts
oberhalb 23 MeV wurde daher die Aktivitdt mit Hilfe der y-Linie bestimmt. Die Ergebnisse
sind in Tabelle 18 aufgelistet und in Abbildung 34 grafisch dargestellt. Man erkennt ein
Maximum von ca. 4 mb bei etwa 22 MeV. Literaturdaten sind zu dieser Reaktion nicht
bekannt. Ein Vergleich mit den Ergebnissen des Rechencodes ALICE-IPPE ist dargestellt. Zu
diesem Rechencode muss jedoch bemerkt werden, dass er, wie in Abschnitt 4.1 erwéhnt, nicht
geeignet ist, isomere Wirkungsquerschnitte zu berechen. Die Rechenergebnisse zeigen
jedoch, dass der Wirkungsquerschnitt nicht nur des isomeren Zustands, sondern auch der

gesamten (0t,n)-Reaktion relativ klein ist.

Experimentelle Daten
j i ALICE-IPPE
8 - — Eye guide

Wirkungsquerschnitt [mb]
=
|
°

30

Alphateilchenenergie [MeV]

Abbildung 34: Experimentell ermittelte Daten zur "**Os(o,n)'*™Pt Reaktion

Die Ergebnisse der Rechnung mit ALICE-IPPE beschreiben den gesamten '*?Os(o,n)-Prozess
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20s( o, 3n)"*" Pt Reaktion

Die Aktivitit des Radionuklids '**™Pt konnte nur durch seine Rontgenlinien bestimmt werden.
Hierzu wurde anhand der Messung eines Spektrums die Aktivitit des Nuklids '*>™Pt mittels
dessen charakteristischer y-Linie bestimmt. Diese Aktivitit wurde von der Intensitdt der

19mp¢ pestimmt. Die auf diese Weise

Rontgenlinie abgezogen und so die Aktivitdt des
erhaltenen Ergebnisse sind in Tabelle 18 aufgelistet und in Abbildung 35 grafisch dargestellt.
Bei dieser Reaktion erkennt man im untersuchten Energiebereich kein Maximum im
Wirkungsquerschnitt. Auch fiir diese Reaktion standen keine Literaturdaten zur Verfiigung.
Im Gegensatz zur 20s(0,n)'*™Pt Reaktion stimmen in diesem Fall Berechnung der
Wirkungsquerschnitte mit ALICE-IPPE gut mit den experimentellen Daten iiberein. Es muss

jedoch erwihnt werden, dass der untersuchte Energiebereich relativ klein ist. Die

Abweichungen werden oft im Bereich des Maximums der Anregungsfunktion beobachtet.

® Experimentelle Daten
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Abbildung 35: Experimentell ermittelte Daten zur 1920s(01,3n)'”*™Pt Reaktion.
Die Ergebnisse der Rechnung mit ALICE-IPPE beschreiben den

gesamten 192Os(oc,3n)—Prozess
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20s(°He,2n)'**" Pt Reaktion

In keiner der bestrahlten Proben konnte '*°™

Pt nachgewiesen werden. Moglicherweise ist das
Projektil so schwach gebunden, dass es vor der Kernreaktion zerstort wird oder der

Drehimpuls reicht fiir die Bildung dieses Nuklids nicht aus.
1920s( ‘He, )]9]Pt Reaktion

Die Aktivitit von Pt konnte anhand seiner charakteristischen v-Linien (sieche Tabelle 4)
bestimmt werden. Die Ergebnisse sind in Tabelle 18 aufgelistet und in Abbildung 36 grafisch
dargestellt. Ein Maximum bei etwa 30 MeV in Hohe von etwa 500 mb ist erkennbar. Beim
Vergleich mit den Berechnungen nach ALICE-IPPE ist festzustellen, dass die theoretischen
Daten in diesem Fall zu hoch liegen, ein Problem, dass anfangs auch bei Protonen vorlag. Die
zugrunde liegenden Daten fiir das Targetnuklid '*?Os im Rechencode ALICE-IPPE scheinen

somit falsch zu sein. Literaturdaten lagen auch zu dieser Reaktion nicht vor.
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100
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Abbildung 36: Ergebnisse der Experimente und der Rechnungen mit ALICE-IPPE fiir die
"20s( *He,4n)'”'Pt Reaktion
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5.4.2 Ausbeuten der "?Os(a,xn)'>™*>™pt Reaktionen

Die integralen Ausbeuten der Platinnuklide 193mpt yund "™Pt berechnet gemiBl Abschnitt 3.2
unter der Annahme eines 100-prozentigen '**Os-Targets sind in Tabelle 19 aufgefiihrt und in
Abbildung 37 dargestellt. Es lédsst sich feststellen, dass die integrale Ausbeute der
205(0,n)' Pt Reaktion eine Sittigung erreicht, wihrend dies bei der '**Os(o,3n)'**™Pt
Reaktion nicht der Fall ist. Dieser Befund ldsst sich dadurch erkldren, dass die letztgenannte
Reaktion im untersuchten Energiebereich kein Maximum erreicht. Die integrale Ausbeute von
193mpy betrdgt im untersuchten Energiebereich (Eq = 28 — 24 MeV) 0,25 MBg/uA<h. An der
Anregungsfunktion dieser Reaktion (siehe Abbildung 35) ldsst sich feststellen, dass diese
Ausbeute bei hoheren Alphateilchenenergien (etwa 35 MeV) noch deutlich gesteigert werden
kann. Die integrale Ausbeute fiir die Produktion von "*™Pt hiingt von dem Energiebereich ab,
der gewihlt wird. Soll eine Kontamination mit 193mp minimiert werden, so bietet sich der
Energiebereich E, =24 — 18 MeV an. In diesem Fall lohnt es sich aus Kostengriinden nicht,
Energien unterhalb von 18 MeV zu verwenden, da mit hochangereichertem Targetmaterial
gearbeitet werden muss. Die integrale Ausbeute im oben genannten Energiebereich betrigt
0,013 MBg/pAch. Die Ausbeute kdnnte noch auf 0,019 MBqg/uAch erhoht werden, wenn man
den Energiebereich Eq =28 — 18 MeV zuliele. Da beide Platinnuklide auf die gleiche Weise
eingesetzt werden sollen, spricht prinzipiell nichts gegen den Einsatz beider Nuklide in einer
Anwendung. Auch ist die Halbwertszeit beider Nuklide vergleichbar. Ein Problem konnte
sich aus der Berechnung der Dosimetrie beider Nuklide zusammen ergeben. Die in dieser
Arbeit berechnete Ausbeute kann in gewissem Mal} mit der Ausbeute verglichen werden, die
in [25] aufgefiihrt ist. Dort wurden 1,1 MBg/uAch bei Bestrahlung von natiirlichem Osmium
mit Alphateilchen erhalten. Die héhere Ausbeute, verglichen mit der dieser Arbeit, ldsst den
Schluss zu, das die Anregungsfunktion dieser Reaktion noch weiter ansteigt und so zu
hoheren Ausbeuten fiihrt. AuBerdem sind die Ausbeuten bei hoheren Energien dadurch hoher,

dass der Energieverlust in Materie bei hoheren Energien niediger ist.
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Tabelle 19: Integrale Ausbeuten der '**Os(o,n)'*>™Pt, '**Os(ot,3n)'**™Pt und
1920s(*He,4n)"'Pt Reaktionen

Energie Integrale Ausbeute [MBq/uAch]

MeV] ZOs(oun)'”"Pt  Os(a,3n)'”"Pt *?Os(’He,4n)"'Pt

36 7,142
35 6,563
34 5,949
33 5,299
32 4,608
31 3,902
30 3,193
29 2,508
28 0,021 0,252 1,873
27 0,020 0,115 1,301
26 0,018 0,039 0,807
25 0,017 0,017 0,439
24 0,015 0,005 0,223
23 0,012 0,100
22 0,010 0,040
21 0,007 0,006
20 0,005

19 0,003

18 0,002

17 0,001

Lol " L1l

1

10° A —
15 20 25 30

Partikelenergie [MeV]

Abbildung 37: Integrale Ausbeute der Platinnuklide '**™Pt und '*>™Pt bei

Bestrahlung von '*?Os mit o-Teilchen
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5.4.3 Ausbeute der >Os(*He,4n)"”'Pt Reaktion

Die integrale Ausbeute der *Os( *He,4n)"’'Pt Reaktion berechnet gemiB Abschnitt 3.2 unter
der Annahme eines 100-prozentigen 192Os—Targets ist in Tabelle 19 aufgefiihrt und in
Abbildung 36 dargestellt. Bei dieser Reaktion ist fiir die integrale Ausbeute eine Sittigung im
untersuchten Energiebereich zu erkennen. Da keine isotopen Verunreinigungen festgestellt
werden konnten, konnte der gesamte untersuchte Energiebereich zur Produktion von '*'Pt
dienen. Da jedoch hochangereichertes Material eingesetzt werden soll, wird der

Energiebereich auf E, = 36 — 25 MeV beschrinkt. In diesem Bereich ldsst sich eine

integrale Ausbeute von ca. 6,7 MBqg/uAch erzielen.

Integrale Ausbeute [MBg/pA-h]

Partikelenergie [MeV]

Abbildung 36: Integrale Ausbeute der 205( *He,4n)"”'Pt Reaktion
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5.4.4 Produktion von **™Pt und "*™Pt und Qualitiitskontrolle des Produkts

Vergleich der experimentellen und theoretisch berechneten integralen Ausbeuten

Die experimentellen Ausbeuten, erzielt unter realen Produktionsbedingungen, sind in den
Tabellen 20 und 21 dargestellt. Sie wurden mit den theoretisch berechneten Ausbeuten
verglichen. Dabei sind die experimentellen Ergebnisse mit der chemischen Ausbeute
korrigiert, die theoretischen Ausbeuten sind mit dem Anreicherungsgrad des '*?Os und dem

Ergebnis der Strahlprofilmessung korrigiert.

Tabelle 20: Vergleich zwischen theoretisch berechneter und experimentell erhaltener

Ausbeute an '*™Pt
Energiebereich E,,  Strahlstrom  Strahlzeit Theoretische Experimentelle
[MeV] Ausbeute Ausbeute
[nA] (h] [MBq] [MBq]
28 — 25,3 9,9 59 0,16 0,1
28 — 25,5 19,1 6.6 0,35 0,2
28 — 26,7 21,1 6,2 0,28 0,07
28 — 27,0 21,5 54 0,3 0,2
28 —22.3 19,3 49 0,37 0,3
25.4 — 18,2 14,8 11,2 1,3 0,9

Tabelle 21: Vergleich zwischen theoretisch berechneter und experimentell erhaltener

Ausbeute an *>™Pt

Energiebereich E,  Strahlstrom  Strahlzeit Theoretische ~ Experimentelle
[MeV] Ausbeute Ausbeute

(nA] (h] [MBq] [MBq]

28 > 253 9,9 59 5,39 2,1

28 > 25,5 19,1 6,6 11,6 48

28 — 26,7 21,1 6.2 48 1,7

28 -5 27.0 21,5 54 11,0 2,6

28 223 19,3 49 9,7 8,7

25.4 5 182 14,8 11,2 0.9 0.5
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Im Allgemeinen ist die Ubereinstimmung zwischen den theoretisch berechneten und den
experimentell erhaltenen Ausbeuten zufriedenstellend; die experimentellen Werte betragen im
Durchschnitt 40 — 70 % der theoretischen Ausbeuten. Abweichungen konnen dadurch
hervorgerufen werden, dass die Ubertragbarkeit der theoretischen Daten in den Produktions-
malstab nicht 100-prozentig gegeben ist. Durch Strahlenschiden im Target und durch
thermische Effekte bei hohen Strahlstrémen kann es auflerdem zu nicht beriicksichtigten

Verminderungen der Ausbeute kommen.
Qualititskontrolle

Die nach Abschnitt 3.3.4 erhaltenen Ergebnisse fiir die Qualitétskontrolle des abgetrennten
Produkts lassen sich folgendermallen zusammenfassen:

- Die radionuklidische Reinheit war stets gut, d. h. es wurden keine oder nur ganz
wenige Verunreinigungen gefunden, von 638Co oder ®Zn in geringen Mengen von
insgesamt etwa 0,01 % nachgewiesen werden.

- Unter den Trennbedingungen liegt das Radioplatin als anionischer Komplex vor; dies
stimmt mit der Literatur iiberein [cf. 26].

- Die chemische Reinheit, bestimmt mittels ICP-MS ergab, dass alle Verunreinigungen
im Bereich weniger pg/L lagen.

- Sperzifische Aktivititen von ca. 150 GBg/g Pt fiir "™Pt und ca. 3 TBq/g Pt fiir '**™Pt

konnten erreicht werden.

5.4.5 Vergleich zwischen Reaktor- und Zyklotronproduktion von '"Pt und
195m
Pt

Eine Ubersicht iiber die Reaktorproduktion von '*>"Pt gemiB [36] und iiber die

Zyklotronproduktion basierend auf den Daten dieser Arbeit ist in Tabelle 22 gegeben. Nach

193m 192

der gleichen Methode konnte Pt produziert werden. Zu beachten ist hierbei, dass Pt im
Vergleich zu '**Pt weniger hiufig in der Natur auftritt und daher dieses Target viel teurer
wire. Daher ist diese Form der Produktion bisher nicht durchgefiihrt worden und diese
Moglichkeit besteht nur theoretisch.

Wie bei der Zyklotronproduktion von *’Ir ist die Ausbeute von '*™Pt niedriger als bei der
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Reaktorausbeute. Es kann nur etwa ein Zehntel der Reaktorausbeute erlangt werden. Die
spezifische Aktivitit, die fiir die interne Radiotherapie sehr wichtig ist, ist jedoch in jedem
Fall bei der Zyklotronproduktion hoher. Auch liegen die Targetkosten aufgrund der htheren
Hiufigkeit von '"?Os im natiirlichen Osmium im Vergleich zu '**Pt im natiirlichen Platin
niedriger. Fiir die Endoradiotherapie scheint die Zyklotronproduktion eine geeignete
Alternative zu sein. Die gleichen Verhiltnisse werden fiir die theoretische Produktion von
199mpy erzielt, nur dass in diesem Fall das Targetmaterial 2pt viel teurer wire. Eine weitere

'93mpt in hohen spez. Aktivititen ist die Aktivierung von '*Ir

Moglichkeit zur Produktion von
im Hochflussreaktor nach folgender Reaktion: 193Ir(n,q()lgé‘lr(n,q()lgslr — 19Mp Diese
Methode, die noch nicht angewendet oder genauer untersucht wurde, sondern nur als
mogliche Alternative vorgeschlagen wurde, verbindet den Vorteil der Reaktorproduktion mit
der Moglichkeit hohe spez. Aktivititen zu erreichen, da nach dem zweifachen
Neutroneneinfang das gebildete 'Ir zu '"™Pt zerfillt und somit vom Targetmaterial
abgetrennt werden kann. Fiir die Produktion von Nukliden durch zweifachen
Neutroneneinfang bedarf es jedoch eines Hochflussreaktors, da die Wahrscheinlichkeit des
zweiten Neutroneneinfangs relativ niedrig ist. Die Wirkungsquerschnitte fiir die beiden
Neutroneneinfangreaktionen sind mit 105 und 1500 barn hoher als die Wirkungsquerschnitte

188W, das an Hochflussreaktoren

fir die beiden Neutroneneinfdinge zur Produktion von
produziert werden kann. Die Wahrscheinlichkeit fiir die Produktion von '*’Ir sollte somit
ausreichend sein. AuBerdem zerfillt dieses Nuklid zu 95 % zum isomeren Zustand '*™Pt.

195mpt in hohen

Diese Methode konnte sich somit als die beste Methode zur Produktion von
spezifischen Aktivititen herausstellen. Weitere Tests, besonders iiber chemische Trennung
und praktische Ausbeuten, bleiben jedoch abzuwarten. Zur Produktion von 193mpy gind in [25]
Ausbeuten der "™1Ir(d,xn)'*>"Pt Reaktion mit 5,8 MBq/uAsh im Energiebereich Eq= 19 — 14
MeV bzw. mit 9,5 MBq/uA¢h im Energiebereich E4 = 19 — 9 MeV angegeben. Diese
Reaktion weist somit eine hohere Ausbeute als die Reaktion an angereichertem '*?Os auf. Da
in diesem Fall eine hohe spezifische Aktivitit zu erzielen sein sollte, als bei der
Reaktorproduktion, weist diese Reaktion gegeniiber der 192Os(oc,3n)193mPt, zumindest im

untersuchten Energiebereich, den Vorteil hoherer Ausbeute und hoher spezifischer Aktivitit

auf, was sie geeigneter zur Produktion von '**™Pt erscheinen lisst.
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Tabelle 22: Vergleich der Reaktor- und Zyklotronproduktion von 195mpy

Parameter Kernreaktor Zyklotron

Reaktion 4Pt (n,y)' "™ Pt 20s(a,n)' ™t
Wirkungsquerschnitt <6>=0,1b Omax = 3,7 mb
Targetanreicherung 95 % 84,5 %
Fluss 8,15-10"n-cm™- s 9,36- 10" - s
Ausbeute 1GBq 0,09 GBq
Spezif. Aktivitit 11 GBg/g Pt 150 GBq/g Pt

5.4.6 Vergleich von Produktionsmethoden des Radionuklids "*'Pt

Auch fiir das Radionuklid "'Pt gibt es andere Produktionsmethoden. In der Literatur sind
Untersuchungen zur '’ Au(p,spall)'®'Pt Reaktion [62], der ™Ir(p,xn)'*'Pt Reaktion [63] und
"Og(o,xn)*'Pt Reaktion [64] beschrieben worden (im letzten Fall sind differentielle

Ausbeuten angegeben). In Tabelle 23 ist ein Vergleich der Produktion von 1

Pt gemil3 der
oben genannten Produktionsmethoden mit der in dieser Arbeit untersuchten
205(*He,4n)"'Pt Reaktion gegeben. Im Vergleich mit den protoneninduzierten Reaktionen
[62,63] lasst sich ablesen, dass die 192Os(3He,4n)191Pt Reaktion zwar den groBten
Wirkungsquerschnitt dieser drei Reaktionen hat, aber auch die niedrigste Ausbeute. Dies liegt
zum einen daran, dass “He-Teilchen in Materie viel schneller ihre Energie verlieren als
Protonen und somit bei den anderen Reaktionen die Zahl der bestrahlten Teilchen hoher ist.
Zum anderen ist der Energiebereich der protoneninduzierten Reaktionen hoher, so dass
wiederum die Zahl der bestrahlten Teilchen im Vergleich zur 1920s(*He,4n)""'Pt Reaktion
héher ist. Vom Standpunkt des Energiebereichs ist somit die '**Os(*He,4n)'*'Pt Reaktion am
giinstigsten, da sie mit niedrigerer Teilchenenergie auskommt. Die Ausbeute der Spallation an
Gold ist zwar bei weitem die hochste, jedoch werden fiir diese Art der Produktion sehr hohe

Protonenenergien benétigt. Zudem ist die Aufarbeitung und die Abtrennung des (der)

gewiinschten Produktes (Produkte) durch die Vielzahl an Radionukliden groBer. AuBerdem ist
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die isotope Verunreinigung bei dieser Art der Reaktion hoher. Vergleicht man die Ausbeute
der natOs(oc,)(n)191P‘[ Reaktion mit der 192Os(3He,4n)191Pt Reaktion, so sind die Ausbeuten der
beiden Reaktionen in der gleichen GroBenordnung; die Ausbeute der 205(*He,4n)""Pt
Reaktion ist etwas hoher. Zudem ist die radionuklidische Reinheit bei dieser Reaktion durch
die Verwendung angereicherten Materials hoher. Vergleicht man die Ausbeuten der
letztgenannten Reaktionen mit der natIr(p,xn)mPt Reaktion, so scheint diese besser zur
Produktion von "'Pt geeignet zu sein, sofern ein Zyklotron geeigneter Energie zur Verfiigung

steht.

Neben diesen theoretisch berechneten Ausbeuten sind experimentell erhaltene Ausbeuten fiir
die Produktion von "'Pt in der Literatur verfiigbar [25,65,66]. So wird in [25] die Ausbeute
von "'Pt durch deuteroneninduzierte Reaktionen an natiirlichem Iridium zu 5,0 MBg/uA<h
im Energiebereich Eq = 19 — 14 MeV bzw. zu 9,0 MBg/uAch im Energiebereich
Es = 19 — 9 MeV angegeben. Die in der Literatur genannten Ausbeuten von '°'Pt durch
Bestrahlung mit Protonen an natiirlichem Iridium sind mit 22,3 MBg/uAe<h bei 32 MeV [25,
berechnet nach 65] bzw. 14 MBqg/pAch bei 30 MeV [25, berechnet nach 66] niedriger als die
nach [63] berechneten, jedoch handelt es sich um Ausbeuten nach der Trennung, was den
Unterschied erkldren kann. Auch die genannten praktischen Ausbeuten sind hoher als die
theoretisch berechneten Ausbeuten der 192Os(3He,4n)191Pt Reaktion. Diese Reaktionen sind

somit besser geeignet, ' Pt zu produzieren, da hier auch die radionuklidische Reinheit schon

erlangt wurde.

Tabelle 23: Vergleich von Zyklotronproduktionsmethoden fiir das Nuklid '*'Pt

Reaktionen 97 Au(p,spall)*'Pt " (p,xn) "' Pt "tOs(o,xn) Pt ?0Os(*He,4n)"'Pt
Wirkungsquerschnitt Omax = 390 mb Omax = 454 mb nicht angegeben Omax = 500 mb
Targetanreicherung "AY "y "0g 19205 (100%)

Energiebereich E,=180 - 80MeV E,=45—18MeV E;=38 — 18 MeV EgHe =36 — 25 MeV

Aushente 1003 MBg/pAch 141 MBg/uAsh 3,5 MBg/uA+h 6.7 MBg/uAsh
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6 Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden neue Produktionsrouten fiir die therapeutisch relevanten
Radionuklide '*Nd, "*Ir, 'Pt, "°™Pt und "™Pt untersucht. Zur Produktion von '**Nd
wurden die Kernreaktionsdaten der 141Pr(p,2n)140Nd Reaktion und der “atCe(3He,xn)14ONd
Reaktion bestimmt und zur Bildung von '*?Ir wurde die '**Os(p,n)'**Ir Reaktion systematisch
untersucht. Die Produktion der genannten Platinnuklide wurde durch o- und He-

teilcheninduzierte Reaktionen an Osmium untersucht.

Die Messung der Kernreaktionsdaten erfolgte mittels Folienstapeltechnik. Die Targets wurden
durch Sedimentation der Oxide von Cer und Praseodym bzw. durch elektrolytische
Abscheidung von Osmium prépariert. Osmium wurde in isotopenangereicherter Form (84,5 %
angereichertes '*°Os) eingesetzt. Die Bestrahlungen erfolgten an zwei Zyklotronen. Am
CV 28 konnten Primérenergien von 20 MeV fiir Protonen, 36 MeV fiir *He-Teilchen und 28
MeV fiir Alphateilchen erreicht werden. Am Injektor des COSY standen 45 MeV Protonen
zur Verfiigung. Zur Bestimmung des Teilchenflusses dienten Monitorreaktionen und die
Energiedegradierung innerhalb des Stapels wurde mit Hilfe des Programmes ,,STACK*
berechnet, dass auf dem Formalismus von Bethe und Bloch basiert. Die Aktivititen der
Produkte wurden mit Ausnahme der Radionuklide '*™Pt und ' "Pt, die nach chemischer
Abtrennung rontgenspektrometrisch gemessen wurden, <y-spektrometrisch bestimmt. Die
Rontgenspektrometrie ist dabei diffiziler als die y-Spektrometrie und erfordert besonders in

der Probenpréparation (diinne Proben erforderlich) hoheren Aufwand.

Zusitzlich zu den experimentellen Messungen wurden auch theoretische Rechnungen unter
Anwendung der Programme ALICE-IPPE und EMPIRE II durchgefiihrt, um einerseits die
gemessenen Daten zu validieren und andererseits einige Aussagen iiber die

Reaktionsmechanismen zu erlauben.

Im Zusammenhang mit der Produktion von '“'Nd wurden neben den oben genannten
141Pr(p,2n)140Nd und natCe(3He,xn)140Nd Reaktionen weitere Kernreaktionen untersucht, die
als Nebenreaktionen auftraten, d. h. die zur Bildung von 141Nd, 3Nd und '¥Ce fiihrten. Fiir

alle Reaktionen wurden die experimentell ermittelten Daten mit Literaturdaten, sofern diese
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vorhanden sind, verglichen. Bei den *He-teilcheninduzierten Reaktionen am Targetmaterial
Cer handelt es sich um erste systematische Untersuchungen dieser Reaktionen. Auch die
Kernmodellrechnungen mit dem Code ALICE-IPPE sind zum ersten Mal fiir solche
Reaktionen durchgefiihrt worden. Es ist ein gewisser Unterschied zwischen den
experimentellen und den theoretischen Ergebnissen erkennbar. Die Kernmodellrechnungen
iiberschitzen die Wirkungsquerschnitte in diesen Fillen. Eine Erkldrung dafiir konnte die
Struktur des *He-Teilchens sein, das eine hohere Energie des Kerns von ca. 15 MeV besitzt
und dadurch vor der Kernreaktion schon Nukleonen, die in diesem Kern nur schwach
gebunden sind, aus diesem Verband durch Wechselwirkung mit dem Kern gelost werden
konnen. Dieser Umstand wird durch die ALICE-IPPE-Rechnungen nur unzureichend
beriicksichtigt. Bei den protoneninduzierten Reaktionen am Targetmaterial Praseodym konnte
allgemein eine gute Ubereinstimmung mit den Literaturdaten und den Kernmodellrechnungen
erzielt werden. Punktuelle Unterschiede lassen auf Schwichen der Kernmodellrechnungen

141Pr(p,2n)140Nd Reaktion sind nun systematisch gut

schliefen. Besonders die Daten der
erfasst und ausreichend, um als verlisslich zur Produktion von "*°Nd zu dienen. Ein Vergleich
der beiden Reaktionen im Hinblick auf die Produktion von '“°Nd ergab, dass die
141Pr(p,2n)l40Nd Reaktion mit einer Ausbeute von 210 MBg/pAch im Energiebereich
E, =30 — 15 MeV der "'Ce(*He,xn)'*’Nd Reaktion mit einer Ausbeute von 12 MBg/uAsh

im Energiebereich E, =36 — 25 MeV tiberlegen ist und somit die bessere Reaktion zur

Produktion von '*°Nd darstellt.

Die 192Os(p,n)mlr Reaktion zur Produktion von '’Ir wurde erstmals systematisch untersucht
und mit den Ergebnissen der Rechnungen der Codes ALICE-IPPE und EMPIRE II
verglichen. Dabei wurde eine hohere Ubereinstimmung mit den Ergebnissen von EMPIRE I1
als mit ALICE-IPPE festgestellt. Beide Modelle zeigten jedoch eine zufriedenstellende
Ubereinstimmung mit den experimentellen Werten. Die gewonnenen Daten aus den
Experimenten und den Modellrechnungen dienten auch zu einem Vergleich mit der
Routineproduktion von '*’Ir am Reaktor. Es lies sich feststellen, dass die '**Os(p,n)'*Ir
Reaktion mit einer Ausbeute von 0,16 MBg/uA<h im Energiebereich E, = 16 — 8 MeV nur
beziiglich der spezifischen Aktivitit iiberlegen ist, welche fiir 'Ir als Nuklid der
Brachytherapie keine grofle Rolle spielt. In den anderen Punkten (Ausbeute, Reinheit und

Targetkosten) erwies sich die Reaktorproduktion als die bessere Methode.
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Im Hinblick auf die Produktion von Platinnukliden wurden die 1920s(0t,n)195mPt,
192Os(oc,3n)193mPt und ]9205(3He,4n)19]Pt Reaktionen in dieser Arbeit erstmals systematisch
untersucht. Auch hier erfolgte ein Vergleich mit den Ergebnissen von Berechnungen des
Rechencodes ALICE-IPPE. Dieser erwies sich jedoch als ungeeignet zur Wiedergabe dieser
Reaktionen, da es sich bei 193mpe ynd °™Pt um die Bildung von Isomeren handelt. Die
theoretische Ausbeuten an '*""™Pt gebildet bei der '**Os(a,n)'*"™Pt Reaktion betragen 0,013
MBg/pAch im Energiebereich E, = 24 — 18 MeV ohne Bildung von '*™Pt bzw. von 0,019
MBg/uAch im Energiebereich Eq = 28 — 18 MeV bei gleichzeitiger Bildung von 193mpt  Fijr
die Ausbeute an '**™P, gebildet bei der 192Os(oc,3n)193mPt Reaktion, wurden theoretische
Ausbeuten von 0,25 MBg/pnAch im Energiebereich Eq = 28 — 24 MeV berechnet. Diese
Ergebnisse wurden mit der Reaktorproduktion dieser Nuklide verglichen. Im Gegensatz zur
Produktion von '’Ir kann die Zyklotronproduktion dieser Platinisotope durchaus mit der
Reaktorproduktion mithalten, da sie zwar eine GréBenordnung niedrigere Ausbeuten, jedoch

eine hohere spezifische Aktivitdt und niedrigere Targetkosten aufweist.

Die mit 6,7 MBg/pAch im Energiebereich E, = 36 — 25 MeV berechnete theoretische

Ausbeute an "'Pt gebildet nach der 1920s(*He,4n)""'Pt Reaktion wurde mit den Ausbeuten
anderer 191Pt—produzierender Reaktionen verglichen. Besonders die protoneninduzierten

Reaktionen weisen Ausbeuten auf, die um mehr eine GroBenordnung héher sind.

Neben den Kernreaktionsstudien wurde im Falle der Platinnuklide eine praktische Methode zu
ihrer Produktion in groferem MalBstab entwickelt. Mit Hilfe eines modifizierten Targets
konnten Bestrahlungen mit hohen Teilchenstromen bis ca. 20 pA durchgefiihrt werden. Die
Energiedichte betrug dabei ca. 60 W/cm®”. Die anschlieBende Abtrennung erfolgte mit Hilfe
von Kationenaustauschchromatographie. Die Platinnuklide konnten in hohen radio-
nuklidischen Reinheiten (> 99,9 %) bei ca. 50 % radiochemischer Ausbeute gewonnen
195m

werden. Gesamtausbeuten von 0,9 MBq

150 GBg/g Pt und 8,7 MBq 199mpt mit ca. 3 TBq/g Pt konnten erzielt werden. Die

Pt bei einer spezifischen Aktivitit von ca.

theoretischen Ausbeuten stimmten mit den praktisch erhaltenen Ausbeuten im Rahmen der

Ubertragbarkeit dieser Ergebnisse iiberein.
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7 Anhang

7.1 Verwendete Standardpréiparate

Tabelle 24. Verwendete Standardpréparate

Nuklid Bezeichnung Anfangs-  Bezugsdatum v-Energie Intensitit
aktivitit

[Bq] [keV] [%]

e Amersham 78256 38258 01.03.81 661,72 85,1
"Am  Amersham 7Q220 48322 01.03.81 59,54 35,9
133Ba Amersham 7R215 46324 01.03.81 276,40 7,2
302,85 18,3

356,02 62,0

383,85 8,9

"’Eu PTB 371-83 356000 01.01.87 123,37 28.4
244,70 7,5

344,28 26,6

778,90 42

867,39 13,0

964,39 9,9

1085,91 14,5

1112,12 13,6

1408,01 20,8

*Na Amersham 1X224 432900 01.02.79 511 181
1274,5 99,9

2Ra PTB 404-84 137700 01.10.87 187,62 7,5
241,98 7,5

295,21 18,5

351,92 35,8

609,31 448

768,36 48

1120,28 5,9

123811 5,9

1377,67 3,9

1407,98 3,9

1764,49 15,4
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7.2 Verwendete Chemikalien

Tabelle 25: Ubersicht iiber die verwendeten Chemikalien

Chemikalie Eigenschaften Hersteller
Kupferfolie 0,025 mm, 99,9 % Goodfellow
0,01 mm, 99,9 % Goodfellow
Titanfolie 0,025 mm, 99,6+ % Goodfellow
0,0125 mm, 99,6+ % Goodfellow
Nickelfolie 0,025 mm, 99,9 % Goodfellow
1 mm, 99,99 % Goodfellow
Eisenfolie 0,025 mm, 99,5 % Goodfellow
Aluminiumfolie 0,01 mm, 99,0 % Goodfellow
0,1 mm, 99 % Goodfellow
0,2 mm, 99 % Goodfellow
Zinnpulver 99,9 % Merck
Cer(IV)oxid 99,999 % Koch-Light-Lab
Praseodym(IIT)oxid 99,999 % Koch-Light-Lab
Salzsidure >37 %, p.a. Merck
Salpetersidure >37 %, selectipur Merck
Wasser p-a. Merck
Wasserstoffperoxid 30, 35 %, medizinisch reinst Merck
Diisopropylether p-a. Merck
Diethylether p-a. Merck
Dowex 50 WX 8 p-a., 100 =200 mesh Merck
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