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ZUSAMMENFASSUNG

Die folgenden handelsiiblichen Isotopengeneratoren wurden langfristig
gepriift : J-132 Generator (Buchler), Sr-87m-Generator (Buchler und Philips-
Duphar), Tc-99m-Generator (Buchler und Philips-Duphar). Hinsichtlich Betriebs-
sicherheit und Reinheit der Tochternuklide konnten die Angaben der Liefer-
firmen bestitigt werden. Nur bei lingerer Benutzung fielen die Leistungen der
Generatoren zum Teil deutlich ab.

Auflerdem wurden in der Literatur beschriebene Verfahren zur Gewinnung
der folgenden Radionuklide niher untersucht : Y-90, Ba-137m, In-115m,
La-140. Nach cinigen Verbesserungen und bei Beachtung gewisser Vorsichtsmaf-
nahmen erscheint die Verwendung dieser Verfahren fiir die Gewinnung der
erwihnten Radionuklide in Isotopengeneratoren moglich, zumindest fiir be-
schrinkte Betriebszeiten.

Das Schwergewicht der Untersuchungen lag auf dem Gebiet der Neuent-
wicklungen von Isotopengeneratoren. Als besonders vorteilhaft erwies sich ein
Ba-137m-Generator auf der Basis von Eisenhexacyanoferrat auf Eisenspinen.
Dieser Generator Dbesitzt nahezu unbegrenzte Verwendbarkeit. Ein verhiltnis-
miflig gut brauchbarer Generator fiir die Abtrennung von Rh-103m aus Pd-103
wurde ebenfalls entwickelt. Sehr gute Ergebnisse lieferte ein Generator fiir die
Gewinnung von Kr-83m aus Rb-83.

Ferner werden ein neuer Generator fiir die Abtrennung von Sr-87m aus
Y-87 sowie ein Generator fiir die Gewinnung von Fr-223 aus Ac-227 beschrieben.

SCHLAGWORTER

BATTERIES
IODINE 132
STRONTIUM 87
TECHNETIUM 99
TESTING
PRODUCTION
YTTRIUM 90
BARIUM 137
INDIUM 115
LANTHANUM 140
RHENIUM 103
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KRYPTON 83
FRANCIUM 223
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1. Einleitung

Radionuklide werden in der Medizin hauptsdchlich filir diagnosti-
sche Zwecke eingesetzt. Diese Entwicklung erfuhr in den letzten
Jahren einen deutlichen Aufschwung. Flr aie Anwendung in der
Diagnostik ist vor allem die chemische Zusammensetzung der
markierten Verbindung von Bedeutung. Durch Modifizierung der
chemischen Form kann ein bestimmtes Radionuklid filir verschie-
dene Untersuchungen (Schilddriisen-, Kreislauf-, Tumor-, Leber-,
Nieren-, Gehirn-, Lungen-Diagnostik u. a.) eingesetzt werden.
Da bei diagnostischen Untersuchungen Strahlenschiden im Gewebe
vermieden werden sollen, ist der Einsatz von Radionukliden
winschenswert, die reine X’— Strahler sind. Der optimale Ener-
giebereich liegt zwischen 0,1 und 0,4 MeV. Diese Strahlung ist
hart genug, um einen Einblick in tiefere KO&rperregionen zu er-
méglichen, auch wenn dazwischenliegende Skeletteile zu ver-
stdrkter Absorption filihren (z. B. bei Gehirnuntersuchungen).
Andererseits kann Strahlung dieser Energie noch gut kollimiert
werden, was flir eine scharfe Lokalisierung des zu untersuchen-
den Schadens wesentlich ist. Um die Strahlenbelastung des Pa-
tienten weitgehend herabzusetzen, ist der Einsatz von Radio-
nukliden kurzer Halbwertzeit von grofem Interesse. Tabelle 1
zeigt einen Vergleich von 2 Strontiumisotopen verschiedener
Halbwertzeit und verschiedener Zerfallsart in bezug auf die
Strahlenbelastung der untersuchten Person. Man erkennt aus der
Tabelle, daB das kurzlebige Sr-87m (reiner J'- Strahler, Halb-
wertzeit 2,8 h) nur wenige Prozent der Strahlenbelastung verur-

sacht, die man bei Applikation von Sr-85 (8 - und ¥ - Stranhler,




Halbwertzeit 65 d) zu erwarten hat. Es kdnnen daher wesent-
lich gréBere Aktivitidten an Sr-87m fir eine Untersuchung ver-
wendet werden, was selbst bei einer Verkiirzung der MeBzeit

eine gréRere Genauigkeit der Diagnose gewdhrleistet.

Die therapeutische Anwendung von Radionukliden beschrédnkt sich
auf 3HuBerliche Bestrahlungen oder die Einfiihrung aktiver Sub-
stanzen in Kdrperhdhlen. Dazu werden meist B~ - Strahler verwen-

det (z. B. Y-90).

Zur Herstellung kurzlebiger Radionuklide fiir die klinische
Praxis sind im Handel einevReihe von Isotopengeneratoren er-
hiltlich. In letzter Zeit werden sie in zunehmendem Mafe in
Ausfiihrungen angeboten, mit deren Hilfe sterile, pyrogenfreie
Losungen der Nuklide erhalten werden. Die technische Ausfiihrung

gewidhrleistet meist eine einfache und sichere Handhabung.

Neben der Weiterentwicklung dieser handelsiiblichen Isotopengene-

ratoren ist die Entwicklung neuer Melksysteme von besonderer

Bedeutung. Es ist eine Reihe von-Nuklidpaaren bekannt, die als

Grundlage von Isotopengeneratoren sowohl medizinisch als auch
technisch Bedeutung besitzen. Tabelle 2 gibt eine Ubersicht liber

solche Radionuklide und ihre Kernzerfallsdaten.

Ziel der vorliegenden Untersuchungen war es, handelsilbliche
Melksysteme zu priifen, bereits beschriebene Trennmethoden nach-
zuarbeiten und gegebenenfalls zu verbessern sowie neue Isotopen-
generatoren zu entwickeln. Demzufolge ist Kapitel 2 dieser
Ubersicht der technischen Ausfilhrung verschiedener, handelsiib-

licher Isotopengeneratoren gewidmet sowie der Diskussion der




medizinischen Anwendungsmdglichkeiten der betreffenden Radio-
nuklide, Kapitel 3 - den Erfahrungen mit im Handel erhdltlichen
Melksystemen, Kapitel 4 - der Uberpriifung von Trennﬁethoden,,
die in der Literatur beschrieben sind, und Kapitel 5 - der

Neuentwicklung von Isotopengeneratoren.

2. Handelslibliche Isotopengeneratoren und ihre medizinische

Verwendung

Tabelle 3 gibt eine Ubersicht tiber die Verwendungsméglichkei-
ten und liber die Vor- und Nachteile kurzlebiger Radionuklide,

die in Form von Melksystemen im Handel verfligbar sind.

2.1. Sr-87m-Generator
1) Ubersicht
Sr-87m kann zur Diagnose von Knochenmetastasen einge-
setzt werden. Bei der Friihdiagnose von Metastasen ist
die Sr-87m-Methode einer rdntgenologischen Erfassung
meist lberlegen, sowohl hinsichtlich der Nachweisgrenze
als auch der Genauigkeit. Die gesteigerte Sr-Einlagerung
macht sich durch erhdhte Aktivitét an den erkrankten Stel-
len bemerkbar (1 - 10). AuRerdem lassen sich Fortschritte
bei der Heilung verschiedenster Knochenerkrankungen
serienmidRig beobachten und Knochenwachstumsraten bestim-
men (11 - 15). Auch fir die Lungen- und Leberszinti-
graphie und fiir Untersuchungen der Plazenta wurde Sr-87m
erfolgreich verwendet (16, 17). Bel der Diagnose von Ge-

hirntumoren kdnnen mit Hilfe von Sr-87m in Erginzung zu
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Untersuchungen mit Tc-99m zusstzliche Informationen er-

halten werden (18).

Sr-87m ist das Tochternuklid von Y-87 und kann von diesem
abgetrennt werden. Y-87 kann entweder als Carbonatokom-
plex oder als Citratokomplex auf einem Anionenaustauscher
fixiert werden. Im ersten Fall wird als Elutionsmittel
0,15 m Natriumhydrogencarbonat-L&sung verwendet (Typ I).
Diese Methode liefert Sr-87m mit einem Dekontaminations-
faktor von 106 - 107. Die zweite Methode gestattet die
Elution von Sr-87m mit Hilfe einer L&sung, die 50 mg/1
Zitronensiure enthilt und mit Ammoniak auf pH 5 einge-
stellt ist (Typ II). Der Dekontaminationsfaktor dieser
Trennmethode betrigt etwa 105. Die Verunreinigung des
Eluates mit Y-88 und Sr-85 ist in beiden Fillen gering
(weniger als 10_3 %). Beide Methoden wurden zur Her-
stellung von Generatoren verwendet. Im Handel gibt es
daher zwei Typen von Generatoren. Tab. 4 gibt eine tber-
sicht Uber die handelsiiblichen Melksysteme flir Sr-87m.
2) Besprechung der einzelnen Melksysteme

a) Typ I: Die Fa. NEN liefert einen Generator auf

der Basis der Carbonatokomplexe. Das Melksystem

besteht aus einer Glassdule, die den Anionenaus-

tauscher enth&lt. Die Siule ist durch eine Plexi-
glasumhiillung geschiitzt. Auf Wunsch wird die Siule
mit einem Luer-Ansatgz geliefert, der die Adaptierung

eines Milliporfilters erlaubt. In diesem Fall muB
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mit Hilfe von Unterdruck das Eluat aus der Siule ge-
saugt werden. Das Milliporfilter gestattet die Gewin-
nung eines sterilen Eluates. Die Fa. NEN liefert Gene-

ratoren, die mit maximal 10 mCi Y-87 beladen sind.

b) Typ II: Die Firmen Buchler & Co., Braunschweig (Ver-
trieb fiir Radiochemical Center, Amersham, England)
und Zoan-Chemie GmbH (Vertrieb flir Philips-Duphar,
Petten/Holland) liefern Generatoren, deren Grundlage
in der Fixierung von Y-87 als Citratokomplex auf einen
Anionenaustauscher besteht. Die mit einem Luer-Ver-
schluR versehene Austauschersiule der Firma Buchler
kann durch Ansatz eines Milliporfilteré zur Gewin-
nung steriler Eluate herangezogen werden. Sterile
Elutionsldsung wird mitgeliefert.
Das ¥elksystem der Fa. Zoan-Chemie GmbH wird als ge-
schlossene Anordnung in steriler Ausfihrung geliefert.
Die sterile Elutionsldsung und das Zubehdr fiir 6 Melk-
operationen sind in der Standardausfiihrung enthalten.
Bei laufender Bestellung wird die Abschirmung dem Be-
nutzer zur Verfligung gestellt, so daB® immer nur die
Austauschersiule mit ihrem Zubehdr ausgewechselt wer-
den muB. Da die als Verbindungsstiicke verwendeten In-
jektionsnadeln stets gegen ebenfalls mitgelieferte,
steril gehaltene Nadeln ausgewechselt werden, ist die
Sterilit&t an der Anordnung liber die Betriebsdauer
weitestgehend garantiert. Die Handhabung des Melk-

systems ist einfach.



2.2.

In-113m-Generator

1) Ubersicht

In-113m kann in einfacher Weise zu Verbindungen umge-

setzt werden, die in verschiedener Weise fir die medi-
zinische Diagnostik verwendet werden k&nnen. Durch Mar-
kierung von patienteneigenem Plasma oder von handels-
iblichem Transferrin (19 - 23) werden Priparate erhal-
ten, die sich zur Bestimmung des Blutvolumens (19, 20),
zur Radiokardiographie (20 - 22, 33, 32) zur Placenta-
Szintigraphie (23) und zur Myeloszintigraphie (23)
eignen. Durch Absorption von In-113m auf Eisen-
hydroxidpartikeln ergeben sich Priparate, die fiir die
Lungenszintigraphie geeignet sind (24 - 27). Zur Leber-
szintigraphie finden In-113m-Kolloide Verwendung (28 -
31). In-113m-Chelate werden zur Hirnszintigraphie (32)
und flir Nierenfunktionsuntersuchungen (34, 35) einge-
setzt. In der Hirnszintigraphie scheinen Tc-99m und

Hg-197 dem In-113m jedoch iiberlegen zu sein (36 - 38).

Die X’- Energie von In-113m ist flr szintigraphische
Untersuchungen optimal, die lange Halbwertzeit des
Mutternuklids erlaubt eine lange Benutzung des Genera-
tors. Zusammen mit den bereits besprochenen medizini-
schen AnwendungsmSglichkeiten machen diese Eigenschaften
In-113m zu einem filir diagnostische Zwecke vielfdltig
geeigneten Radionuklid.

Zur Gewinnung von In-113m in Form eines Isotopengenera-

tors wird das Mutternuklid Sn-113 auf Zirkondioxid ad-
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sorbiert. Die Elution des Tochternuklids kann mit ver-
dinnter Salzsidure (am besten 0,04 - 0,08 n HCl) erfol~
gen. Alle handelsiiblichen Generatoren beruhen auf die-
sem Prinzip. Der mit dieser Methode erzielte Dekonta-
minationsfaktor liegt Uber 10”. Im Handel gibt es &
Melksysteme fiir In-113m. Tab. 5 gibt eine Ubersicht

{iber diese Generatoren.

2) Besprechung der einzelnen Melksysteme

Entsprechend der gleichen chemischen Grundlage unter-
scheiden sich die einzelnen handelsiiblichen Generatoren
flir In-113m nur in der technischen Ausfiihrung. Da Sn-113
durch (n, ¥ ) - Reaktion aus Sn-112 hergestellt wird,
ist der spezifischen Aktivit#dt des Mutternuklids eine
Grenze gesetzt. Durch Verwendung von angereichertem
Sn-112 bei der Bestrahlung kann die spezifische Aktivi-
tdt erhdht werden, was flr die GriRe der verwendeten
Austauschersiulen von Interesse ist. Bei Verwendung von
Sn-113 hoherer spezifischer Aktivitidt kann das Elutions-
volumen kleiner gehalten werden. Dementsprechend bietet
die Fa. NEN zwei Typen von Generatoren an, die sich im
erforderlichen Elutionsvolumen unterscheiden. Die
Elution des Generators erfolgt mit Hilfe evakuierter
R8hrchen, die in die passenden Offnungen eingesetzt
werden. Zuerst wird mit Hilfe eines RBhrchens eine
Fraktion niedriger Aktivitit eluiert (Leervolumen der
Apparatur). Die Hauptaktivitdt wird anschliefend geson-

dert abgemolken, wobei die L®sung zur endglltigen Steri-




lisierung durch das Milliporfilter gesaugt wird. Das
Melksystem enth#dlt einen Vorrat an steriler Vorrats-
15sung. Eine Bleiabschirmung sorgt fir méglichst geringe
Strahlenbelastung wihrend der Handhabung. Die Melkopera-
tion ist einfach durchzufihren.

Das Melksystem der Fa. Philips-Duphar entspricht in
seiner Ausfiihrung dem Sr-87m-Generator.

Das Melksystem der Fa. Buchler (Radiochemical Center,
Amersham) besteht aus einer Ionenaustauschersiule mit

Abschirmung ohne weitere Zusdtze.

Ga-68-Generator

1) Ubersicht

Ga-68 ist als a* - Stranler von Interesse. Mit Hilfe

eines Positronium-Scanners (einer Anordnung von 2 Z&dhl-
rohren in Xoinzidenzschaltung, zwischen welche der zu
untersuchende Patient gebracht wird) ist eine genauere
Lokalisierung der Aktivit&t im Korper méglich. Ein Nach-
teil dieser Methode liegt jedoch einerseits im hohen
Preis einer solchen MeRanordnung, andererseits im rela-
tiv hohen Preis des verwendeten Radionuklids. Ga-68

wird zur Gehirnszintigraphie, fur Knochenuntersuchungen
und zur Darstellung des Blutpools verwendet ; es wird
jedoch von In-113m und Tc-99m in zunehmendem MaRe ver-

dringt.




Die Trennung von Mutter- und Tochternuklid gelingt
durch Sorption des Mutternuklids auf Aluminiumoxid.
Ga-68 kann mit 0,005 m EDTA-LSsung (pH 7) eluiert wer-

den. Der mit dieser Methode erzielte Dekontaminations-

faktor ist gréger als 104.

2 Ga-68-Generatoren sind im Handel erhiltlich. Tab. 6

gibt eine Ubersicht tiber die Eigenschaften der Generatoren.

2) Besprechung der einzelnen Generatoren

Das Melksystem der Fa. NEN besteht aus einer Ionenaus-
tauschersiule mit Luer-Ansatz. Durch Adaption eines
Millipor-Filters ist die Sterilisierung des Eluates
méglich. Auch die technische Ausfihrung des Generators

der Fa. Buchler ist einfach.

Tc-99m-Generator

1) Ubersicht

Te-99m wird in verschiedenen chemischen Formen in der
Medizin verwendet. Als Pertechnetat, wie es bei der
Elution der Generatoren erhalten wird, wird das Nuklid
fir die Hirnszintigraphie verwendet. Dabei dient es vor
allem der Lokalisierung von Tumoren (39 - 47). AuBer-
dem dienen Pertechnetat-Lésungen zur Schilddriisen-
szintigraphie. Gegentiber J-125 und J-131 besticht die
rasche Durchfiihrbarkeit der Untersuchungen (innerhalb
weniger Minuten) und die geringe Strahlenbelastung

(48 - 50). Dieselben Vorteile bietet Tc-99m bei der




Darstellung des Blutpools des Herzens und der umgebenden
GefsiBe (51). Ein Eisen-Ascorbinsiure-Komplex (53) kann
zur Nierenszintigraphie (52) verwendet werden, ein
Schwefelkolloid (54 - 56) oder Antimonsulfid-Kolloid
(57) zur Szintigraphie von Leber, Milz und Knochenmark
(58, 59). Durch Markierung von Albumin mit dem Radio-
nuklid (60 - 64) werden Priparate erhalten, die die
Lungenszintigraphie (60) und die Placentographie (61,
65, 66) ermdglichen.

Te-99m ist das Tochternuklid von Mo-99. Der Vorteil

des Tc-99m liegt in der reinen X‘— Strahldng und der

kurzen Halbwertzeit. Der Nachteil ist die kurze Halb-
wertzeit des Mutternuklids, welche die Benutzungszeit
des Generators auf 1 - 2 Wochen beschrinkt. Zur Ab-
trennung kann Mo-99 als Molybdat auf Aluminiumoxid
fixiert werden, wobei Tc-99m mit physiologischer Koch-
salzldsung eluiert werden kann. Diese Trennmethode ist
Grundlage fir alle handelsiiblichen Tc-99m-Generatoren.
Der Dekontaminationsfaktor ist gréfer als 10”.

Im Handel sind 5 Generatoren fir Tc-99m erhidltlich.
Tab. 7 gibt eine Ubersicht {iber die handelsiliblichen

Melksysteme.
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2) Besprechung der einzelnen Melksysteme

Das Melksystem der Fa. Buchler besteht aus einer
Ionenaustauschersiule mit Luer-Ansatz, welche die
Adaptierung des Millipor-Filters zurendgliltigen
Sterilisierung erlaubt.

Die Fa. CEA-CEN-SORIN liefert ein sterilisiertes Melk-
system in geschlossener Ausflihrung. Die Elution des
Generators erfolgt durch Verwendung evakuierter Ge-
fdBe, mit deren Hilfe die Elutionsl&sung aus einem
Vorratsgefd® in den Generator gesaugt wird.

Die technische Ausfiihrung des Generators der Fa. Philips-
Duphar entspricht der des Sr-87m-Generators. Ein Unter-
schied gegentiber dieser Ausfiihrung besteht nur in der

Verwendung evakuierter Flischchen bei der Elution.

Die Fa. Hoechst liefert ein Melksystem, das ebenfalls
aus einer geschlossenen Anordnung besteht und steril
und pyrogenfrei ist. Die Elution des Generators er-

folgt durch Einspritzen der Elutionsldsung mit Hilfe

einer Injektionsnadel in den Kopf der Siule.

Die Ausfiihrung des Generators der Fa. NEN entspricht
der bei In-113m beschriebenen Anordnung.

Im allgemeinen wird bei den erh#ltlichen Tc-99m-
Generatoren besonderer Wert auf Sterilitit und Pyrogen-
freiheit der Elutionsl8sung gelegt und von den Firmen

‘auch garantiert. Da in der Medizin vielfach komplexe
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Lésungen des Radionuklids verwendet werden, liefern
eine Reihe von Firmen die fiir solche Umsetzungen n&ti-

gen LOsungen als komplette Sitze (z. B. CEA-CEN-SORIN).

'.5. Re-188-Generator
1) Ubersicht
Re-188 kann 4hnlich wie Tc-99m fiir die Leber-, Lungen-,
Gehirn- und Schilddriisenszintigraphie verwendet werden.
Ein Nachteil des Nuklids liegt in der hochenergetischen
B~ - Strahlung (maximale Energie 2 MeV), die eine zusitz-
liche Strahlenbelastung hervorruft. Andererseits wurde
auch an die therapeutische Verwendung von Re-188 als
Ersatz flr P-32 gedacht. Ein Vorteil des Systems liegt
in der relativ grofen Halbwertzeit des Mutternuklids
W-188. Die dadurch bedingte lange Benutzungsmdglich-
keit des Generators macht seinen relativ hohen Preis
wieder wett.

Re-188 entsteht durch den radioaktiven Zerfall aus

W-188. Zur Trennung kann W-188 auf Aluminiumoxid fest

absorbiert werden. Die Elution von Re-188 erfolgt mit
Kochsalzl8sung. Diese Trennmethode liefert 50 % Aus-
beute und einen Dekontaminationsfaktor von 10°.

Im Handel befindet sich nur ein Melksystem dieses Typs

(Fa. NEN).

2) Besprechung der Melksysteme
Die Standardausfiihrung des Re-188-Generators der Fa.

NEN hat eine Aktivitit bis zu 10 mCi. Filir hdhere Be-
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ladungen sind auf Anfrage Generatoren erhiltlich.
Die Siule trdgt einen Luer-Ansatz, der die Adaption
eines Milliporfilters zur Sterilisierung des Eluates

erlaubt.

J-132-Generator

1) Ubersicht

J-132 wird fiir Schilddriisen-Untersuchungen verwendet
sowie zur Bestimmung des Plasmavolumens fir Blutkreis-
laufuntersuchungen und zur Szintigraphie der Placenta
(67, 68).

Das Nuklid ist das Tochternuklid des Te-132, das aus
Spaltproduktldsungen abgetrennt werden kann (zusammen
mit Te-131 als Verunreinigung). Te-132 und Te-131 k&n-
nen als Tellurit auf Aluminiumoxid adscrbiert werden.
Die Elution von J-132 und J-131 erfolgt mit 0,01 m
Ammoniakl8sung. Die Elutionsldsung wird mit etwas Thio-
sulfat versetzt, um die Reduktion von J-132 zu Jodid

zu gewdhrleisten. Dadurch verbessert sich einerseits
die Ausbeute, andererseits ist die chemische Form des
Nuklids gut definiert. Die erhaltene Elutionsl8sung
enthilt neben J-132 vor allen Dingen J-131. Die Konta-
mination mit Tellurisotopen ist gering. J-132-Genera-
toren kdnnen vom Radiochemical Centre, Amersham, Uber
die Fa. Buchler sowie vom Brookhaven-National-Laboratory

und von der Fa. CEA-CEN-SORIN bezogen werden.

2) Besprechung der einzelnen Melksysteme

Alle J-132~Generatoren stellen einfache Ionenaustauscher-




sdulen dar. Uber das Melksystem der Fa. CEA liegen zur

Zeit keine genauen Einzelheiten vor.

3, Priifung handelsiiblicher Isotopengeneratoren

Eine Reihe von handelsiiblichen Melksystemen wurde einer
systematischen Priifung unterzogen. Dabei wurde besonderer
Wert auf die Bestimmungen der Reinheit des eluierten Nuklids
als auch auf die Bestimmung der Ausbeuten gelegt. Die Rein-
heit des Tochternuklids wird im folgenden in Form des Dekon-
taminationsfaktors angegeben. Dieser stellt das Verhidltnis
der Aktivitidt des Tochternuklids zur Aktivit#t des Mutter-

nuklids im Eluat unmittelbar nach der Melkoperation dar. Die

Analyse des Eluates wurde an Hand von Messungen des Aktivi-
tdtsabfalls der Nuklide durchgefiihrt. Die relativen Zihlaus-
beuten wurden berilicksichtigt. Die Ausbeuteangaben wurden stets
auf die von den Herstellern ver&ffentlichten Daten be-

zogen.

3.1. J-132-Generator der Firma Buchler
1) Beschreibung der Versuche
Der Generator war mit 10 mCi Te~132 beladen. Er wurde
Uber lingere Zeit systematisch untersucht. Dazu wurde
im allgemeinen zweimal am Tag abgemolken; hin und wie-
der wurde jedoch eine gréfere Unterbrechung im Zyklus
der Melkoperationen zugelassen, um das Verhalten des

Isotopengenerators nach mehrtigiger Ruhe zu studieren.
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Die Tochternuklide J-131 und J-132 kénnen leicht an Hand
der Halbwertzeiten voneinander unterschieden werden. Die
als Verunreinigung im Eluat auftretenden Tellur-Isotope
sind etwas schwieriger nachzuweisen, da Te-132 eine
kiirzere Halbwertzeit als J-131 hat. Der Nachweis des
Te-132 wurde einerseits liber seine Halbwertzeit, anderer-
seits X‘-spektrometrisch ge fithrt.

Tabelle 8 gibt eine Ubersicht liber die ausgeflihrten Melk-
operationen, die gemessenen Impulsraten und die Ausbeu-

ten sowie Dekontaminationsfaktoren.

2) Diskussion der Ergebnisse

Die Ausbeute des Generators entsprach dem vom Hersteller
angegebenen Wert. Der Aktivitdtsabfall der eluierten
Proben zeigte nur die Halbwertzeiten von J-132 und
J-131, Te-132 und Te-131 konnten weder an Hand des Akti-
vitidtsabfalles noch auf Grund der J‘- Spektren nachge-
wiesen werden. Da die Halbwertzeiten dieser beiden Nu-

klide kleiner sind als die von J-131, stdren geringe

Mengen davon bei der Verwendung nicht. Das Eluat war
frei von anderen Tellurisotopen.

ErwartungsgemiB war der Gehalt des Eluats an J-131 bei
den ersten Melkoperationen am grdften und deutlich ab-
hdngig von dem Zeitintervall zwischen den einzelnen
Melkoperationen.

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB® der Generator

in seiner Wirkungsweise den Angaben des Herstellers ent-

spricht, sowohl was die Betriebssicherheit als auch die
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Reinheit der Nuklide betrifft.

Sr-87m-Generator der Firma Buchler

1) Beschreibung der Versuche

Die Firma schickte eine Tabelle mit, aus der die zu
erwartenden Ausbeuten an Sr-87m fir verschiedene Zeit-
punkte abgelesen werden konnten. Die Tabelle endete nach
etwa 2 Wochen. Die Melkoperationen wurden jedoch llber
diesen Zeitpunkt hinaus weiter durchgefiihrt, um zu unter-
suchen, ob die Leistungsfihigkeit auch bei l&ngerer Be-
niitzung bestehen blieb. Als Elutionsmittel diente 0,05 %
Ammoniumcitratldsung vom pH 5. Fiir die ersten Melkopera-
tionen wurden die mitgesandten Portionen an Elutionsmit-
tel verwendet. Fiir die weiteren Versuche wurde das Elu-
tionsmittel unter Verwendung von abgekochtem Wasser
selbst hergestellt. Die L&sung wurde 6fter erneuert. Bei
allen Melkoperationen erfolgte die Elution ohne Anwendung
von Uberdruck.

Die abgemolkenen Proben wurden nach entsprechendem Ver-
dinnen in einem Bohrloch-Szintillationszihler gemessen.
Die Zerfallskurve des Sr-87m wurde aufgenommen. Aus der
Restaktivitdt wurde das eluierte Y-87 bestimmt. Wihrend
der ersten 14 Tage wurden pro Tag 3 Melkoperationen durch-

gefihrt. Insgesamt wurde der Generator 68 mal abgemolken.

2) Diskussion der Ergebnisse
Die MeBergebnisse sind in Tabelle 9 zusammengefaBt. Die

eluierten Proben wurden an Hand des Aktivititsabfalls




analysiert. Eine typische Zerfallskurve ist in Abb. 1 dar-
gestellt. Man erkennt das rasche Abfallen der Sr-87m-
Aktivit4t zu Beginn der Messungen (Halbwertzeit 2,8 h)
und als zweiten Schritt den langsameren Abfall der
Y-87-Aktivitdt (Halbwertzeit 80 h). AuBerdem wurde eine
Restaktivitdt von weniger als 10-5 % nachgewiesen, die
eine l4ngere Halbwertzeit aufwies. Eine Jﬁ - spektro-
metrische Analyse des Eluates ergab Y-88, was auch mit
den Angaben des Herstellers Ubereinstimmt.

Die bei den Melkoperationen eluierte Aktivitdt an Y-88
ist in Tab. 9 eingetragen. AuBerdem ist die daraus er-
rechnete Kontamination der L&sung mit Y-88 in Prozent

der Aktivitit des Tochternuklids (zum Zeitpunkt der
Trennung) angegeben.

Aus Tabelle 9 ist ersichtlich, daR der Dekontaminations-
faktor zu Beginn der Versuche h&her als 106 war und lang-
sam abfiel. Er blieb jedoch wihrend der ersten 14 Melk-
operationen deutlich Uber 106. Bei den nidchsten 14 Melk-

operationen wurden Dekontaminationsfaktoren gemessen,

welche liber 105 lagen. Bei den darauffolgenden Melkoperaf

tionen konnte nur ein N#herungswert des Dekontaminations-
faktors angegeben werden, der unter der Voraussetzung
berechnet wurde, da® sich Y-87 bei der Elution ebenso
verhilt wie Y-88. Der Fehler bei der Messung der gerin-
gen Impulsraten des Y-87 machte eine direkte Angabe un-
mdglich. Nach diesen Berechnungen lag der Dekontamina-

tionsfaktor bei allen Melkoperationen iber 105.
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Die Aktivitdt an Y-88 lag zwischen 10 und mehreren hun-
dert Impulsen pro Minute. Sie schwankte ziemlich stark.

Das Verhiltnis Y-87/Y-88 fiel entsprechend dem Verhilt-

nis der Halbwertzeiten der beiden Nuklide langsam ab.

Es betrug zu Beginn der Versuche etwa 10. Abb. 2 zeigt
die Abh#ngigkeit dieses Verhdltnisses von dem Alter des
Generators. Wegen der geringen Aktivitdt ist die Fehler-
breite verhiltnismiRig grof. Die Ausbeute lag bei allen
Melkoperationen zwischen 80 und 100 %. AuBerdem wurde

die Zeit gemessen, die zur Ausfiihrung einer Melkopera-
tion nétig war. Sie lag bei den ersten 32 Melkoperationen
zwischen 10 und 15 Minuten. Erst nachher machten sich
groBe Schwankungen bemerkbar, wobei bis um den Faktor 16

l4ngere Trennzeiten gemessen wurden.

Sr-87m~Generator der Firma Philips-Duphar

Das von der Firma Philips-Duphar bezogene Melksystem
stellte eine sterile, geschlossene Anordnung dar. Es

war mit 10 mCi Y-87 beladen. Als Elutionsmittel diente
0,05 %-ige Ammoniumcitratldsung pH 5.

1) Beschreibung der Versuche

Die Elutionsgeschwindigkeit wurde mit Hilfe eines Quetsch-
hahnes zwischen 0,5 und 10 ml/min variiert, um ihren Ein-
fluR auf die Reinheit des Sr-87m zu untersuchen. Das
Melksystem wurde einem Zyklus von insgesamt 55 Melkopera-

tionen in 18 Tagen unterworfen, was etwa 3 Melkoperationen

pro Tag entspricht, bis zum Aktivitdtsabfall der Mutter
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auf etwa 2 #. Die abgemolkenen Proben wurden an Hand

der Zerfallskurve analysiert. Dabei wurden Sr-87m, Y-87
und Y-88 nebeneinander nachgewiesen. Tabelle 10 gibt eine
Ubersicht Uber die MeBergebnisse. Eine Bestimmung der
relativen Z&hlausbeuten war wegen der gleichzeitigen
Anwesenheit von Y-88 mit zu groBen Ungenauigkeiten be-

haftet und wurde nicht durchgefiihrt.

AuBerdem wurde die Aktivitdtsverteilung im Eluat in
Abhingigkeit vom Alter des Generators untersucht und

die Abhingigkeit des Dekontaminationsfaktors von der
Nummer der Fraktion gemessen. Die MeRergebnisse sind

in Tabelle 11 zusammengestellt. Die erste Spalte der
Tabelle gibt die Nummer der betrachteten Melkoperation
an, die zweite Spalte die Nummer der Fraktion, die
dritte Spalte die Aktivit4tsverteilung des Sr-87m (in
Prozent der bei dieser Melkoperation insgesamt eluier-
ten Aktivitidt) und die vierte Spalte den in der betrach-

teten Fraktion gemessenen Dekontaminationsfaktor.

2) Diskussion der Ergebnisse

Die Ausbeute in den Elutionen stimmt mit den Angaben der
Hersteller lberein.

Aus Tabelle 10 ist eine deutliche Abh#ngigkeit des Dekonta-
minationsfaktors vom Alter des Generators ersichtlich bzw.
von der Zahl der durchgefiihrten Melkoperationen. Der De-
kontaminationsfaktor fiel im Laufe des Betriebes der

S&dule von ilber 105 auf etwas unter 103 ab.
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Bis zu etwa 45 Melkoperationen lag der Dekontaminations-
faktor deutlich iber 10“. Im Hinblick auf die relativ
kurze Halbwertzeit der Mutteraktivitdt scheint dieser
Wert zufriedenstellend. AuRer Y-87 ist im Eluat auch
Y-88 mit einer Halbwertzeit von 108 d vorhanden. Zu
Beginn der Versuche betrug das Verh#iltnis zwischen

Y-87 und Y-88 etwa 20 und fiel mit steigendem Alter

des Generators entsprechend dem Verh#dltnis des Halb-

wertzeiten der beiden Nuklide langsam ab.

Tabelle 11 gibt eine Ubersicht liber das Elutionsverhal-
ten des Generators in Abhdngigkeit von seinem Alter.

Man erkennt ein deutliches Verflachen der Elutionskurve
mit steigender Zahl der Melkoperationen, wdhrend sich
bei der dritten Melkoperation 95 % der Sr-87m-Aktivitit
in den ersten 10 ml befanden, waren es bei der 40, Melk-
operation 85 % und bei der 52. Melkoperation 81 %. Der
Dekontaminationsfaktor zeigte keine deutliche Abhingig-

keit vom Elutionsvolumen einer Melkoperation.

Tec-99m-Generator der Fa. Buchler

Uber die Fa. Buchler wurde vom Radiochemical Centre,
Amersham, England, ein Tc-99m-Generator bezogen, der
mit 15 mCi Mo-99 beladen war. Als Elutionsl®sung diente
physiologische Kochsalzl8sung.

1) Beschreibung der Versuche

Die Elution des Generators wurde ohne Druck ausgefiihrt.

Unter diesen Bedingungen dauerte eine Elution mit 10 ml
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L8sung etwa 10 - 15 min. In einigen Fillen wurde durch
Anwendung eines hydrostatischen Uberdruckes eine raschere
DurchfluBgeschwindigkeit eingestellt und der Einfluf die-
ses Faktors auf die Reinheit der eluierten Ldsung unter-
sucht.

‘Zur Analyse der radiochemischen Reinheit des Eluates
diente die Messung des Aktivitidtsabfalles im Eluat. Die
dabei ermittelte Restaktivitidt entsprach hinsichtlich

der Halbwertzeit nicht dem Mo-99. Es wird deshalb ange-
nommen, daB es sich um eine andere Verunreinigung han-

delte. Sie konnte jedoch nicht exakt zugeordnet werden.

2) Diskussion der Ergebnisse

Die Ausbeute des untersuchten Generators stimmte mit

den Angaben der Hersteller {iberein. Der Dekontaminations-
faktor lag bei den ersten 32 Melkoperationen stets zwi-
schen 106 und 107 und entsprach den Erwartungen. Bei den
Melkoperationen Nr. 60 - 94 war die Restaktivitit fir
eine genaue Bestimmung des Dekontaminationsfaktors zu
gering. Die angegebenen Werte stellen untere Grenzwerte

fiilr den Dekontaminationsfaktor dar.

Unter gleichen Elutionsbedingungen sank die Durchfluf-
geschwindigkeit nach einer lingeren Betriebspause von
12 Tagen (Alter des Generators : 30 Tage) von 0,8 ml/min
auf etwa O,4 ml/min ab. Nach insgesamt 41 Tagen Betriebs-
dauer betrug sie 0,3 ml/min. Unter Anwendung eines ent-
sprechenden Uberdruckes wurde die DurchfluBgeschwindig-

keit flir einige Melkoperationen bis zu 2,0 ml/min erhdht.




Diese MaBnahme war ohne EinfluB auf die Reinheit des

Tochternuklids und die Ausbeute.

Tc-99m-Generator der Fa. Philips-Duphar

Von der Firma Philips-Duphar, Petten, Holland, wurde ein
Generator fir Tc-99m bezogen. Der Generator wurde als
komplettes Melksystem in steriler Ausflhrung geliefert.
Die zur Elution ndtigen Handgriffe waren schnell und ein-
fach durchzufilhren. Die Herstellerfirma garantierte fir
den Lieferzeitpunkt einen Tc-99m-Gehalt der S&dule von

25 mCi. Der Generator wurde einem Zyklus von insgesamt

180 Melkoperationen innerhalb von 18 Tagen unterworfen.

In der Praxis liegt die Belastung des Melksystems wesent-
lich niedriger.

1) Beschreibung der Versuche:

Die Elutionsgeschwindigkeit des Generators wurde unter
Verwendung eines Quetschhahnes in weiten Grenzen variiert.
Sie lag zwischen 27 und 2 ml pro Minute. Unter diesen Be-
dingungen dauerte eine Elution zwischen 0,5 und 7 Minuten.
An Hand dieser Versuche wurde ein Uberblick lber die Be-

triebssicherheit des Melksystems erzielt.

Zur Bestimmung der radiochemischen Reinheit diente die

Messung des Aktivitidtsabfalls im Eluat. Als Dekontamina-

tionsfaktor wurde das Verhdltnis der Impulsraten von Tc-39m

und der Restimpulsrate im Eluat berechnet.

Tabelle 13 gibt eine Ubersicht lber die durchgefiihrten Melk-
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operationen. Bei mehreren Elutionen wurde die Elutions-
16sung fraktioniert, um einen Uberblick liber die Aktivi-
titsverteilung im Eluat zu erhalten. Dabei wurde beson-
derer Wert auf die Bestimmung der Form der Elutionskurve
gelegt sowie auf die Bestimmung der Abhingigkeit des De-
kontaminationsfaktors vom Elutionsvolumen. Tabelle 14
gibt eine Ubersicht iliber die erhaltenen MeRergebnisse.
Die erste Spalte der Tabelle 14 gibt die Nummer der be-
trachteten Melkoperationen an, wobei sich diese Angabe
auf die Nummer in Tabelle 13 bezieht. In der zweiten
Spalte ist die Nummer der Fraktion dieser betreffenden
Melkoperation eingetragen. Jede Fraktion enthielt 5 ml.
Die dritte Spalte enthilt Angaben ilber die Form der
Elutionskurve, wobei die Tc-99m-Aktivitdt pro Fraktion
in Prozent der insgesamt bei dieser Melkoperation eluier-
ten Aktivitdt angegeben ist. Die vierte Spalte schlief-
li¢h beschreibt die Abhingigkeit des Dekontaminations-

faktors von der Nummer der Fraktion.

Um die Reproduzierarbeit des Elutionsverhaltens des
Systems zu liberpriifen, wurden die Volumina der automa-
tisch abgesaugten Eluate genau bestimmt.

2) Diskussion der Ergebnisse:

Die Ausbeute des untersuchten Generators entsprach den
Angaben des Herstellers.

Der Dekontaminationsfaktor der Melkoperationen lag stets

4

iiber 10", in den meisten Fillen jedoch {ber 105. Eine Ab-
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hingigkeit der radiochemischen Reinheit des Tc-99m von
der Elutionsgeschwindigkeit konnte nicht festgestellt
werden. Das Melksystem zeigte widhrend der Untersuchungs-
zeit konstante Ergebnisse.

An Hand der Ubersicht iliber die fraktionierten Elutionen

(Tabelle 14) ist ersichtlich, daf die zweite Fraktion
stets den Hauptteil der Aktivit#dt enthielt. Die Elutions-
kurve zeigte einen scharfen Verlauf und war praktisch un-
abhidngig von der Nummer der betrachteten Melkoperation, was
die Konstanz des Elutionsverhaltens des Generators unter-

streicht. Der Dekontaminationsfaktor war deutlich von der

Fraktion abhidngig und verlief analog der AktivitHtsver-
teilung der Fraktionen. Daraus kann geschlossen werden,
daB die langlebige Aktivitit gleichmiRig in geringem MaR

aus der Siule eluiert wird.

Die Uberpriifung der Elutionsvolumina bei automatischem

Absaugen ergab, daB die vorgeschriebenen 15 ml mit einem

Fehler von etwa + 6 % eingehalten wurden.

Eine genauere Priifung der Restaktivitdt im Eluat ergab
eine etwas ldngere Halbwertzeit als dem Mo-99 entsprach.
Die gemessene Restaktivitit kann daher nicht nur Mo-99
zugeschrieben werden. Nach Abklingen der Mo-99-Aktivitét
wurde ein y - Spektrum der noch in der S#ule verbliebenen
Aktivitidt aufgenommen. Abb. 3 gibt einen Uberblick tliber

das MeRergebnis. Die einzelnen K - Linien konnten nicht

eindeutig zugeordnet werden, so daB iiber die Art der Ver-
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unreinigung Unklarheit besteht. Die gefundene langlebige
Aktivit&t tritt im Eluat des Generators zu etwa 10_3 %

auf.

I, Prifung einiger in der Literatur beschriebener Melksysteme

4.1. Y-90-Generator nach Doering, Tucker und Stang

Der Generator ist in verschiedenen Veréffentlichungen ge-
nau beschrieben (69 - 75). Er wurde nach den Angaben der
Autoren (69) hergestellt und mit 1 mCi Sr-90 beladen.

1) Durchfiihrung der Melkoperationen und MefRergebnisse
Tabelle 15 enthdlt eine Ubersicht liber die Untersuchungen
und ihre Resultate. Die erste Spalte der Tabelle gibt die
Betriebsdauer des Generators, die zweite Spalte die Zeit
an, die nach der vorausgehenden Melkoperation verstrichen
war. Die Angabe erfolgt in Einheiten der Halbwertzeit

des Y-90 (t/t Die Ausbeute (Spalte 5) wurde auf

Y172 1/2)
die tatsichlich in der Siule vorhandene Menge an Y-90 be-
zogen. Die Dekontaminationsfaktoren wurden nach 2 Methoden
bestimmt: Nach einer von Doering u. Mitarbeitern (69) ange-
gebenen Methode, die auf einer Abtrennung des bei der Mes-
sung stdrenden Y-90 beruht, und auf Grund von low-level-
Messungen nach dem Abklingen des Y-90. Die Ergebnisse der

beiden Methoden stimmten liberein. Wegen der grdferen Ge-

nauigkeit bei der zweiten Methode (low-level-Messung) wur-

den nur diese Werte in die Tabelle aufgenommen. Die MeRer-
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gebnisse sind in Spalte 6 und Spalte 7 der Tabelle 15 zu-

sammengefafit.

2) Elﬁtionsverhalten des Generators

Um das Elutionsverhalten der Sdule zu untersuchen, wurde

die Aktivitdtsverteilung des Y-90 im Eluat zu Beginn der
Versuchsreihe und nach einem Durchsatz von 32 1 Citrat-
18sung gemessen. Abb. 4 gibt einen Vergleich verschiedener
Elutionskurven. Bei Versuch 1 war der Generator etwa 6 Tage
alt; bei Versuch 19 war er etwa 70 Tage alt und mit einer
Lésungsmittelmenge von etwa 32 1 eluiert worden; bei Ver-
such 22 hatte der Generator ein Alter von 270 Tagen und war
mit 33 1 Citratldsung behandelt worden. Auf Grund der Akti-
vitdtsverteilung bei Versuch 1 wurde das glinstigste Elutions-
volumen zu 150 ml festgelegt.

Man erkennt aus den Elutionskurven bei den Versuchen 1 und
19, daR sich das Elutionsverhalten nach Durchsatz von 32 1
Elutionsldsung merklich geindert hatte. Das Elutionsmaximum
war kleiner und es zeigte sich eine ausgeprigte Schwanzbil-
dung. Die Ausbeute blieb jedoch in der gleichen GrdRenord-
nung. Der pH-Wert der eluierten L&sung wurde hdufig kontrol-
liert und bewegte sich stets zwischen 5,40 und 5,60. Die
Elutionsl&sungen wurden laufend neu angesetzt. Nach der
Elution mit 32 1 Citratld8sung wurde auRerdem die Aktivitits-
verteilung des Sr-90 auf der SHule mit einem Geiger-Miller-

Zs&hlrohr mit Bleiblende gemessen. Das Ergebnis ist in Abb. §

wiedergegeben. Man erkennt, daB die Hauptmenge des Sr-90
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wdhrend der Elution mit 32 1 Ldsung erheblich gewandert

war (etwa 7 cm).

3) Zusammenfassung

Der Y-90-Generator nach Doering, Tucker und Stang wurde
entsprechend den Angaben der Autoren untersucht. Die De-
kontaminationsfaktoren konnten gut reproduziert werden;

die Angaben bezliglich der Ausbeuten wurden jedoch nicht
bestitigt. Wihrend die Autoren Ausbeuten von 95-98 % an-
gaben, wurden bei der Uberpriifung nur einige Prozente des
Y-90 gefunden. Die Ursache dafir konnte nicht gekldrt wer-
den.

Eine Schwierigkgit stellte die Anfidlligkeit der Citrat-
18sung gegen pH-Anderungen dar. Bei der Lagerung des Genera-
tors verdnderte sich der pH-Wert in der Austauschersiule.
Gleichzeitig verringerten sich die Ausbeuten und der Dekonta-
minationsfaktor. Es ist daher empfehlenswert, durch &fteres
Eluieren auch wdhrend der Lagerung auf pH-Stabilitit in der

S3ule zu achten.

Ba-137m-Generator nach Blau, Zielinsky und Bender

Blau, Zielinsky und Bender beschrieben einen Generator zur
Gewinnung von Ba-137m. Er enthielt Ammoniummolybdato-
phqsphat (AMP) auf Asbest. Der Generator wurde nach den
Angaben der Autoren hergestellt mit dem Unterschied, daB
die Zerkleinerung des Asbests nicht in einem Mixer, sondern
in einer Reibschale vorgenommen wurde. Die Elution erfolgte

jeweils mit 2 ml L&sung. Eine ErhShung der L&sungsmittel-
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menge brachte keinen Vorteil.

1) MeRBergebnisse

Tabelle 16 gibt eine Ubersicht liber die Untersuchungen
und ihre Resultate. Die in Spalte 2 aufgefiihrten Impuls-
raten sind korrigierte und auf den Zeitpunkt der Trennung
extrapolierte Werte.

Nach dem vollstidndigen Abklingen des Ba-137m (nach mehre-
ren Stunden) wurde die Restaktivitit bestimmt. Diese Im-
pulsrate entspricht der eluierten Cs-Aktivitdt. Sie ist
in Spalte 5 angegeben und diente zur Berechnung des De-

kontaminationsfaktors (Spalte 6).

2) Zusammenfassung der Ergebnisse
Das Melksystem fiir Ba-137m lieferte in der ersten Be-
triebszeit (ca. 10 Tage lang) Dekontaminationsfaktoren

zwischen 105 und 106

. Mit steigender Betriebsdauer fiel
der Dekontaminationsfaktor laufend ab und erreichte unter
den Versuchsbedingungen nach etwa 23 Tagen einen Wert von
103. Innerhalb dieser Zeit wurde mit einer Elutionsmittel-
menge eluiert, welche ca. 230 Melkoperationen entsprach.
Wegen der mangelnden Stabilitdt des Generators liber lin-
gere Zeit ist bei hdheren Anspriichen an die Reinheit des
Ba-137m eine zeitlich begrenzte Anwendung empfehlenswert

(etwa 2 Wochen). Das Verfahren ist jedoch gut reproduzier-

bar und einfach.




4.3.

In-115m-Generator nach J. Tdrkd
Von J. Térkd (78) wurde ein Generator zur Gewinnung von
In-115m beschrieben. Nach den Angaben des Autors wurde
dieses Melksystem hergestellt und Uberpriift. Die Elution
des In-115m erfolgte mit 25 ml 0,15 n HC1l. Die Elutions-
geschwindigkeit betrug 1 ml/min.

1) MeBmethoden
Die Messung der Aktivitit erfolgte in einem Bohrloch-
Szintillationszihler. Unter diesen Bedingungen wird so-
wohl Cd-115 (0,52 und 0,49 MeV i ) als auch In-115nm
(0,33 MeV‘J') gemessen. Die Zihlausbeute fiir die beiden
Nuklide ist jedoch verschieden. Es war daher notwendig,
die gemessenen Impulsraten mit Hilfe der relativen Z&hl-
ausbeuten zu korrigieren. Die Bestimmung der relativen
Zihlausbeute erfolgte mit Hilfe eines Vergleiches von

3* - spektrometrischen Messungen und Messungen im Bohr-
loch~Szintillationsz&hler.
Bei der Berechnung der Ausbeuten wurde auf die jeweils in
der S#ule vorhandene Aktivit#it an In-115m bezogen. Jede
aus der Austauschersiule eluierte Fraktion wurde in Abstén-

den von mehreren Stunden wiederholt gemessen.

2) MeBergebnisse

Tabelle 17 gibt eine Ubersicht lUber die MeBergebnisse.
Spalte 1 gibt die insgesamt eluierte Aktivitdt an In-115m
an. Wie aus Spalte 2 ersichtlich ist, entsprach diese

Aktivitit in allen F3llen innerhalb der Fehlerbreite einer
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b.

Ausbeute an In von etwa 100 %. Spalte 3 zeigt die gleich-
zeitig eluierte Aktiviti#t an Cd-115. In der letzten Spalte
ist der bei den einzelnen Melkoperationen erzielte Dekon-
taminationsfaktor eingetragen. Er nahm innerhalb der 10-
tigigen Betriebsdauer von ca. 2,9 . 10“ auf 1,5 . 1O3 ab.

Eine Veridnderung der Siurekonzentration der Elutionsl8sung

brachte keine Verbesserung.

3) Zusammenfassung

Der hohe Dekontaminationsfaktor und die hohe Ausbeute
stimmen mit den Angaben von T6rkd {iberein. Die in der
vorliegenden Arbeit eingesetzten Aktivitdten waren je-
doch so hoch, daB auch die Veridnderung des Dekontamina-
tionsfaktors mit der Betriebsdauer gemessen werden konn-
te. Wie aus Tabelle 17 ersichtlich ist, war nach einer
Betriebsdauer von 10 Tagen das Eluat zu etwa 1 ©/00 mit
Cd verunreinigt. Wenn man jedoch die geringe Halbwertzeit
des Mutternuklids berilicksichtigt, scheint diese Reinheit
fiir die meisten Zwecke ausreichend. Der Generator arbeitet

demnach zufriedenstellend.

La-140~Generator nach K. H. Lieser und K. Bichmann

Der von Lieser und Bidchmann (79) beschriebene Generator
wurde in grdReren Abmessungen hergestellt. Abb. 6 zeigt
die Ausmafe der verwendeten Austauschersiule. Die Kon-

struktion entsprach dem von Doering, Tucker und Stang

(69) angegebenen Generator fiir Y-90. Als Austauscher
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diente Dowex-50 x 8,50 - 100 mesh. Nach Waschen mit HCl
(zur Entfernung von Verunreinigungen) wurde das Harz mit
Hilfe von 1 m NHACI in die Ammoniumform gebracht und an-
schliefend bis zur Gleichgewichtseinstellung mit einer

0,5 m Lésung von Milchséure, welche mit NH, auf pH 4,60

3
eingestellt war, gewaschen. Ba-140 wurde trigerfrei in
neutraler Losung aufgebracht. AnschlieRBend wurde die

Sdule mit 1 1 0,5 m Lactatldsung gewaschen.

1) Bestimmung der Aktivitdtsverteilung im Eluat

Etwa 120 Stunden nach Herstellung des Generators wurde

mit den Elutionen begonnen. Wihrend dieser Zeit hatte

sich das radioaktive Gleichgewicht wieder weitgehend ein-
gestellt, so daR die genaue Auswertung der MeBergebnisse
gewdhrleistet war. Die Elutionsgeschwindigkeit betrug stets
4 ml/min. Zunichst wurde die Elution des La-140 untersucht.
Dazu wurde mit 0,5 m bzw. 1,0 m Lactatl8sung eluiert und
das Eluat in Fraktionen zu je 10 ml aufgefangen. Die Mes-
sung der Proben erfolgte im Bohrloch-Szintillationszihler.
Abb. 7 zeigt die unter diesen Bedingungen gefundenen Elu-
tionskurven fir 0,5 m und 1,0 m Lactatldsung. Man erkennt,
daf das Lanthan mit 0,5 m L&sung nur schleppend aus der
S&ule austrat. In den ersten 200 ml des Eluates befanden
sich nur 6 % des insgesamt auf der Siule vorhandenen
La-140. Mit 1,0 m Lactatl&sung wurde jedoch La-140 in
einer scharfen Bande eluiert. Die Ausbeute betrug in den

ersten 200 ml 69 %. Auf Grund dieser Erfahrungen wurde die
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Konzentration an Milchsidure auf 1,0 Mol/l festgelegt; der
pH-Wert der Ldsung betrug stets 4,60. Fiir jede Melkopera-

tion wurde eine Elutionsmittelmenge von 200 ml gewihlt.

2) Durchfiihrung der Melkoperationen

Je dreil Melkoperationen wurden ausgewertet, je flinf darauf-
folgende nicht. Dieser Zyklus wurde mehrmals wiederholt. Auf
diese Weise wurde die SHule mit einer L&sungsmenge eluiert,
welche 25 Melkoperationen entsprach.

Tabelle 18 gibt eine Ubersicht Uber die ausgefilhrten Ver-

suche.

3) Diskussion der Ergebnisse

Ausbeute und Dekontaminationsfaktor blieben widhrend der
Versuchsreihe weitgehend unver&indert. Wenn man berticksich-
tigt, daB es wegen der relativ langen Halbwertzeit des
Tochternuklids nicht sinnvoll ist, die Melkoperationen in
kirzeren Abstdnden als 24 Stunden durchzufithren, entspricht
der Zyklus von 25 Melkoperationen einem Zeitraum von min-
destens 25 Tagen. Das sind 2 Halbwertzeiten des Mutter-
nuklids. Die Verteilung des Mutternuklids auf der Siule
wiirde noch etwa 10 Melkoperationen sinnvoll erscheinen
lassen, so daR das Melksystem mit geniligender Sicherheit

so lange betrieben werden kdnnte, bis bei Maximalbelastung
die Gesamtaktivitit des Generators auf etwa 10 - 15 % abge-
sunken ist. Unter diesen Bedingungen scheint die Verwendung

von Milchs8ure fiir einen La-140-Generator durchaus sinnvoll.




5. Neuentwicklungen

5.1. Ba-137m-Generator auf der Basis von Eisenhexacyanoferrat
In der Literatur sind im weséntlichen zwel Methoden be-
schrieben, um Ba-137m in Form eines Generators oder "Melk-
systems" von Cs-137 abzutrennen. Die eine Methode beruht

auf der Fixierung des Cidsiums auf Dowex-50 und der Elution

des Ba-137m mit EDTA (80, 81). Sie hat den Nachteil, daB das
Cdsium nach einer relativ kleinen Zahl von Melkoperationen
durchbricht. Die zweite Methode beruht auf der Anwendung
der hohen Selektivitit anorganischer Ionenaustauscher fir
C4isium. Blau, Zielinsky und Bender (77) beschrieben einen
Generator auf der Basis von Ammoniummolybdatophosphat
(siehe Kapitel 4.2.).

Wegen der langen Halbwertzeit des Cs-137 ist es wlinschens-
wert, einen Generator lingerer Lebensdauer zur Verfligung
zu haben. Bastian und Lieser (82) verwendeten Titanhexa-
cyanoferrat (II) zum Fixieren des Cisiums, Der Dekonta-
minatiénsfaktor dieses Generators blieb zwar tber etwa

1/2 Jahr lang unverdndert (etwa 104)’ die Ausbeute an
Barium war jedoch verhiltnismiBRig gering (einige Prozent)
und fiel mit dem Alter des Generators stetig ab. Der Grund
dafiir lag in der Diffusion der Cidsiumionen ins Innere des
Titanhexacyanoferrats, wodurch sich auch das durch den
radioaktiven Zerfall entstandene Barium der Elution ent-
zog. Es lag daher nahe, nach einer Mdglichkeit zu suchen,

ein Hexacyanoferrat in einer diinnen Schicht auf einem
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inerten Triger aufzubringen, um auf diese Weise das Barium
rasch eluieren zu kdnnen.

1) Herstellung des Austauschers

Von V2A-Stahl wurden Sigespine hergestellt und in Fraktionen
gesiebt. Um eine groBe Oberfldche zu erhalten, wurde ein
Priparat mit kleiner Korngrofe ausgewdhlt.

40 g solcher Edelstahlspdne wurden mit 40 ml 0,5 m

K Fe(CN)6-Lbsung auf etwa 50°C erwirmt und tropfenweise

3
mit 80 ml in HC1 versetzt. Dabei setzte eine langsame Blau-
farbung der Spine ein. Die liberstehende, triibe L&sung wurde
abgegossen, das Produkt gut gewaschen und vorsichtig ge-
trocknet.

1 g des so hergestellten Prédparates enthielt 10 mg Eisen-
hexacyanoferrat. Die Stabilit&t des Prédparates wurde durch
leichtes Schiitteln mit 0,01 n HC1l gepriift. Das Prédparat
blieb dabei #ZuBerlich ilber Monate unverindert. In der L&-
sung wurde kein Hexacyanoferrat gefunden, wohl aber Spuren

von Eisen. Diese stammten von dem Triger (V2A-Stahl), der

von der Salzsiure etwasangegriffen wurde.

2) Bestimmung der Kapazitit fir Cidsium

Die Kapazitit des Priparates flir Cdsium wurde radiochemisch
mit Hilfe von Cs-137 bestimmt. Einer bestimmten Menge des
Priparates wurden steigende Mengen an Cdsium (markiert mit
Cs-137) angeboten. 9,5 ml einer LOsung, die 10—2 an HC1

war und verschiedene Konzentrationen an Cidsium enthielt,

wurden mit 0,5 g Austauscher versetzt und bis zur Gleich-




41

gewichtseinstellung geschiittelt. Die Konzentrationsab-
nahme in der L8sung wurde durch Messung der J~ - Strah-
lung in einem Bohrloch-Szintillationszihler ermittelt.

Die Kapazit#t des Priparates betrug demnach 3,2 . 10"2

mval/g

Pr&parat; das entspricht etwa 1 Mol Cidsium pro Mol

Fe(CN)g'.

3) Bestimmung der Verteilungskoeffizienten fir Cisium und
Barium

Die Kd-Werte flir Cdsium und Barium wurden in Abh#ngigkeit

von der HCl-Konzentration gemessen. Die LOsungen enthiel-

ten Cs-137 und Ba-137m in tridgerfreier Form. Abb. 8 zeigt

die Abh#ngigkeit der Kd-Werte flir die beiden Ionen von

der HCl-Konzentration. Der Kd—Wert fliir Cdsium fiel mit

fallender S&urekonzentration ab, wdhrend der Kd-Wert fir

Barium anstieg. Flir die Herstellung eines Melksystems

schien demnach 10°2 bis 1072 n HC1 als Elutionsmittel ge-

eignet.

4) Kinetisches Verhalten

Die Kinetik der Beladung des Priparates mit Cidsium und

der Elution des Ba-137m wurden getrennt untersucht. Die
Halbwertzeit fir die Beladung mit Cisium lag in der Grds-
senordnung von einigen Minuten und ist von der Riihrge-
schwindigkeit abh&ngig. Ein langsamerer Schritt, welcher |
der Diffusion der Ionen ins Korninnere entspricht, wurde

nicht beobachtet.

Die Elution des Ba-137 erfolgte sehr rasch.




5. Herstellung der Generatoren

Es wurden zwel Generatoren mit verschiedenen Dimensionen herge-

stellt.

a) Generator Nr. 1

Eine Siule von 1 cm Durchmesser wurde 1 cm hoch mit dem nicht
beladenen Priparat gefiillt und mit einer Schicht von 1 g des
Priparates Uberschichtet, das mit 400 uCi Cs-137 (trédgerfrei)
beladen war. Die Siule wurde mit 20 ml 0,01 n HC1l nachge-

waschen.

b) Generator Nr. 2
Eine Siule von 0,5 cm Durchmesser wurde 5 cm hoch mit 3,7 g

Substanz geflillt. Nach Abdecken mit wenig Glaswolle wurde die

Siule mit 0,5 g Substanz iiberschichtet, die mit etwa 30 pCi

Cs-13%7 beladen war. Nach etwa 450 Melkoperationen (3,5 Monaten)
wurden weitere 0,1 g Substanz, beladen mit 2 mCi Cs=-137, aufge-

geben.

Fiir beide Generatoren wurden folgende Elutionsbedingungen fir
die Melkoperationen als ginstig gefunden:
Elutionsgeschwindigkeit: 5 ml/min

Elutionsvolumen: 5 ml

Flutionsmittel: 1072 n HCl oder 1072 n HC1

Unter diesen Bedingungen dauerte eine Melkoperation etwa 1 min,
was im Hinblick auf die Halbwertzeit des Ba-137m (2,6 min)

sinnvoll erscheint.




6. Diskussion der Ergebnisse

Mit beiden Generatoren wurde eine grofe Zahl von Melkoperatio-
nen durchgefiihrt, wobei in bestimmten Abstinden immer wieder
die radiochemische Reinheit und der Dekontaminationsfaktor
bestimmt wurden. Auf diese Weise wurden Erfahrungen liber das
Verhalten der Generatoren bel starker Belastung und bei linge-

rer Lagerung ohne Benutzung gewonnen.

a) Generator Nr. 1

Tabelle 19 gibt eine Ubersicht tiber die mit dem Generator Nr. 1
durchgefiihrten Versuche und ihre Ergebnisse. In Spalte 1 ist
das Alter des Generators eingetragen, in Spalte 2 die Nummer
der betrachteten Melkoperation und in Spalte 3 das verwendete
Elutionsmittel. Aus der eluierten, auf den Zeitpunkt der Tren-
nung extrapolierten Impulsrate an Ba-137m (Spalte 4) und der
Restimpulsrate (Spalte 5) berechnen sich der Dekontaminations-

faktor (Spalte 6) und die Ausbeute (Spalte 7). Wihrend der

ersten 67 Tage wurde der Generator mit :LO—2 n HC1l eluiert.

Der Dekontaminationsfaktor betrug unter diesen Bedingungen

6. Von der 53. Melkoperation an wurde 10_3 n HC1l als

102 bis 10
Elutionsmittel verwendet. Dadurch stieg der Dekontaminations-
faktor an und blieb wihrend der folgenden Betriebszeit von
etwa 295 Tagen auf 106 bis 107. Die Ausbeute betrug unabhingig
vom Elutionsmittel 40 - 60 %. Bisher wurde der Generator 5760
Melkoperationen unterworfen, wobei keine Verinderung in der
Arbeitsweise festgestellt werden konnte.

Wenn der Generator lingere Zeit (mehr als 20 Tage) nicht be-




nutzt wurde, fiel der Dekontaminationsfaktor bei der unmittel-
bar auf die Lagerung folgenden Melkoperation von etwa 106 auf
etwa 105 ab (Tab. 21). Die anschlieRenden Melkoperationen

zeigten wieder den erwarteten hohen Dekontaminationsfaktor.

b) Generator Nr. 2

Tab. 20 gibt eine Ubersicht liber die Versuche mit dem Generator
Nr. 2 und die MeBergebnisse. Als Elutionsmittel diente 10_3 n HC1
Wihrend der ersten 113 Tage war der Generator mit 30 'uCi Cs=-137

beladen. Wihrend dieser Zeit war der Dekontaminationsfaktor stets

gréfer als 105 bis 106. Wegen der geringen Restaktivitit war

eine genaue Angabe nicht mdglich. Deshalb wurde der Generator
nach 113 Tagen mit 2 mCi Cs-137 beladen. Auch unter diesen
Bedingungen blieb die Restaktivitdt sehr klein. Der Dekonta-
minationsfaktor lag zwischen 105 und 107. Der Generator ist
seit 195 Tagen in Betrieb und wurde 5760 mal eluiert. Bisher
konnte kein Abfall in der Leistung festgestellt werden.

Es wurde jedoch gefunden, da® dieser Generator empfindlicher
war gegen eine Lagerung ohne Benutzung als Generator Nr. 1.
Die ErhShung der Restimpulsrate und damit die Erniedrigung
des Dekontaminationsfaktors trat bereits nach etwa 4-tigigem
Stehen deutlich in Erscheinung. Dann waren 1-2 Melkoperationen

erforderlich, um die ursprilnglichen Dekontaminationsfaktoren

wieder zu erreichen (Tab. 21).
Die Ursache fiir diesen Effekt ist wahrscheinlich in den Strah-

lenschiden zu suchen, die durch die 8 - Strahlung hervorgerufen




wurden. Daflir spricht auch die Tatsache, daR dieser Effekt
vorzugsweise bei Beladung mit hSherer Aktivit#t in Erscheinung
tritt.

Wenn man das Ba-13Tm stets mit hohem Dekontaminationsfaktor
eluieren will, so ist es zweckmidfig, den Generator zu waschen
und dann etwa 20 min bis zur Einstellung des radioaktiven

Gleichgewichts zu warten.

7) Zusammenfassung

Durch Behandlung von Stahlspinen mit Hexacyanoferrat wurde
ein Pr#parat hergestellt, das nur an der Oberfliche mit
Eisenhexacyanoferrat belegt war und ebenso wie alle anderen
Hexacyanoferrate eine hohe Selektivitit flir Cisium aufwies.
Das Préparat wurde zur Abtrennung von Ba-137m aus Cs-137

in Form eines Generators verwendet. Die Elution des Genera-
tors erfolgt mit 5 ml 10”2 n HCl; der Zeitbedarf fir eine
Abtrennung betrdgt 1 min. Die Ausbeute an Ba-137m liegt
zwischen 40 und 80 %. Der Dekontaminationsfaktor ist gr&éBer
als 106.

W&éhrend einer Betriebsdauer von 295 Tagen und nach mehr als

5700 Melkoperationen trat keine Verinderung in den Eigen-

schaften des Generators auf.

5.2. Rh-103-Generator
Zwel verschiedene Methoden zur Fixierung von Pd-103 in
einer Siule wurden untersucht. Aus der Literatur (85 -

87) ist bekannt, da® Palladium von Rhodium auf Grund




der unterschiedlichen Stabilitidt der Chlorokomplexe mit
Hilfe einer Anionenaustauschersiule getrennt werden kann.
Daher lag der Gedanke nahe, Pd-103 als Chlorokomplex auf
einem Anionenaustauscher zu fixieren und das Tochter-
nuklid Rh-103m unter mdglichst milden Bedingungen zu
eluieren. Um die weitere Verwendung der Rhodiuml®ésung

zu erleichtern, wurde zur Elution der Siule eine HCl-
Konzentration gewdhlt, die der Chloridkonzentration
einer physiologischen Kochsalzl®&sung nahekam. Zwei
Generatoren wurden hergestellt, wobel einerseits
Dowex-2X8 andererseits Amberlite-IRA-93 als Ionenaus-
tauscher verwendet wurden. Die beiden Generatoren werden

im folgenden als Generatoren A-1 und A-2 bezeichnet.

AuBerdem wurde die Fixierung von Pd-103 in Form eines
schwer 16slichen Komplexes auf einem Tridgermaterial

untersucht. Als Komplexbildner wurde Diacetyldioxim

wegen seiner Selektivitédt fir Palladium in sauren L8-

sungen gewdhlt, als Tridgermaterial Aluminiumoxid. Der
Palladiumkomplex wurde aus Chloroforml8sung auf das
Adsorptionsmittel aufgebracht. Die Elution des Rh=-103m
erfolgte mit Hilfe von verdlinnter HCl. Dieser Generator

wird in der Folge als Generator B bezeichnet.

1) Herstellung der Generatoren
70 mg Palladiumoxid wurden 7 Tage lang bei einem FluB
von 101M cm-'2 . sec-1 mit thermischen Neutronen im Reaktor

FR 2 im Kernforschungszentrum Karlsruhe bestrahlt. Nach
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dem Abklingen der kurzlebigen Nuklide wurde die Probe

in Kénigswasser geldst und zwei- bis dreimal mit kon-

zentrierter HC1l abgeraucht. Die Aktivitit wurde mit ver-

diinnter HC1l aufgenommen und die L8sung auf 25 ml aufge-

fillt, so daBR die S&urekonzentration etwa 0,5 Mol/l be-

trug.

a) Herstellung von Generator A-1 und A-2
Aus 15 ml der oben erwdhnten L&sung wurde nach Ver-
diinnung mit 0,5 m HCl das Palladium mit alkoholischer
Diacetyldioxim-L8sung gefidllt und der entstandene
Palladiumkomplex mit etwa 100 ml Chloroform extrahiert.
Die wdBrige Phase wurde nochmals mit etwa 50 ml Chloro-
form gewaschen. Die vereinigten Chloroform-Fraktionen
wurden zur Reinigung zweimal mit je 50 ml 0,5 m HCl
extrahiert. Der Reinheitsgrad der organischen Phase
wurde an Hand der a”'- Spektrometrie Uberprift. Es
‘wurde festgestellt, daB die organische Phase nur noch
Pd-103 enthielt. Ag-111 und die verschiedenen Rhodium-
Isotope waren nur noch in der wiRBrigen Phase nachweis-
bar. Die Chloroform-L&sung wurde auf 250 ml aufge-
fillt (Stammldsung). 200 ml dieser L&sung wurden unter
dem Oberflichenverdampfer eingedampft und je zweimal
mit HNO3 bzw. HCl abgeraucht. SchlieRlich wurde mit
etwa 0,5 n HC1l aufgenommen und die L&sung auf 10 ml
aufgefillt. Nach Entnahme eines aliquoten Teiles
der L&sung wurde die Aktivit#t bestimmt. 5 ml dieser

Lésung wurden auf eine Ionenaustauschersdule von




b)

10 mm Durchmesser, die bis zu einer H8he von 50 mm
mit Dowex-2X8 gefiillt war, aufgebracht. Die Siule
wurde mit wenig 0,5 m HCl gewaschen. Nach erneuter
Einstellung des radioaktiven Gleichgewichts zwischen
Pd-103 und Rh-103m wurde mit den Melkoperationen be-
gonnen (Generator A-1). Unter #hnlichen Bedingungen
wurde ein weiterer Generator hergestellt (Generator
A-2), der als Anionenaustauscher das makropordse Harz
Amberlite-IRA-93 enthielt. Die Sdulenabmessungen und
die Elutionsbedingungen waren die gleichen wie bei

Generator A-1.

Herstellung von Generator B

50 ml der Stammldsung wurden mit 2,3 g Aluminiumoxid
versetzt. Nach einigen Minuten leichten Schiittelns
wurde das Trigermaterial abfiltriert. Aus der Aktivi-
tdtsdifferenz der Chloroform-L&sung vor und nach der
Adsorption des Komplexes wurde die auf dem Aluminium-
oxid adsorbierte Impulsrate an Pd-103 bestimmt. Mehr

als 95 % der Pd-103-Menge wurde bei der Operation

auf dem Triger adsorbiert. Eine Siule, die einen Durch-

messer von 15 mm hatte und bis zu einer Hhe von 10 mm

mit reinem Aluminiumoxid gefiillt war, wurde mit dem

Priparat lberschichtet. Der Generator wurde mit 0,2 m HCl

gewaschen. Nach erneuter Einstellung des radioaktiven
Gleichgewichtes wurde mit den Melkoperationen begonnen.

Alle Generatoren wurden mit 0,2 m HCl eluiert.




2) Aufnahme der Elutionskurven

Das Eluat wurde in Fraktionen zu je 1 bis 1,5 ml aufge-
fangen und die Impulsrate des Rh-103m mit der Methode
der Flissigszintillation gemessen.

Abb. 9 zeigt die Elutionskurven der drei Generatoren.
Aus der Abbildung ist ersichtlich, daB das Nuklid aus
Generator A-2, der das makropordse Harz enthielt, am
schirfsten eluiert wurde. Das Elutionsmaximum befand
sich bei 2 ml. Relativ scharf erfolgte die Elution des
Rh-103m auch an Generator A-1 (Dowex-2X8); das Elutions-
maximum lag bei diesem Versuch bei etwa 4,5 ml. Schlep-
pender gestgltete sich der Verlauf der Elution an Genera-
tor B(Palladiumdiacetyldioxim auf Aluminiumoxid). An
Hand dieser Ergebnisse wurde fiir alle drei Generatoren
einheitlich ein Elutionsvolumen von 15 ml festgelegt.
Bei der Verwendung des makropordsen Austauschers genligt

ein geringeres Volumen an Elutionsldsung (5 - 10 ml).

3) Durchfilhrung der Melkoperationen

Alle drei Isotopengeneratoren wurden einem Zyklus von
Melkoperationen unterworfen, wobei jeweils drei Melkopera-
tionen ausgewertet wurden, eine Reihe anderer nicht.

Der Zeitraum der Untersuchung betrug etwa 50 Tage. Die
Tabellen 22 ~ 24 geben eine Ubersicht iiber die Melkope-
rationen. In Spalte 1 ist jeweils die Nr. der Melkopera-
tion angegeben, in Spalte 2 das Alter des Generators in
Tagen, in Spalte 3 die in 2 ml des Eluates gemessene

Impulsrate an Rh-103 m und in Spalte 5 die in 2 ml des
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Eluates gemessene Impulsrate an Pd-103. Bei den in Spalte
5 angegebenen Werten sind die relativen Zihlausbeuten fir
Rh-103m und Pd-103 beriicksichtigt, welche gesondert mit
Hilfe einer quantitativen Pd-103/Rh-103m-Trennung (durch
Extraktion des Palladium-Diacetyldioximkomplexes in
Chloroform) bestimmt wurden. (Unter den MeBbedingungen
stammten von der im radioaktiven Gleichgewicht gemessenen
Impulsrate 58,5 % von Rh-103m und 41,5 % von Pd-103.) Aus
den Werten der Spalten 3 und 5 wurden die Dekontaminations-
faktoren (Spalte 6) errechnet. Der Dekontaminationsfaktor
stellt den Quotienten aus der abgetrennten Rh-103m-Aktivi-
tdt und der im Eluat vorhandenen Pd-103-Aktivit#t dar. Die

letzte Spalte gibt die Ausbeute der Trennoperation wieder.

') Diskussion der Ergebnisse

Im Falle der Generatoren A-1 und A-2 (Fixierung des Mutter-
nuklids als Chlorokomplex auf einem Anionenaustauscher) ept-
sprach die Reinheit des Tochternuklids den Anforderungen.
Der Dekontaminationsfaktor war in allen FZllen gr&Rer als
104. Die Ausbeute der Trennoperation betrug stets 20 - 25 %.
Da Rhodium nur in dreiwertigem Zustand leicht eluierbar ist,
ist die relativ geringe Ausbeute vermutlich auf die Bildung
anderer Wertigkeitsstufen des Rhodiums beim radioaktiven
Zerfall zuriickzufilhren. Bei beiden Generatoren wurden iiber
200 Melkoperationen durchgefiihrt. Diese Zahl entspricht

4 Melkoperationen pro Tag iilber einen Zeitraum von 3 Halb-

wertzeiten des Mutternuklids Pd-103. Bei dieser maximalen




Belastung trat keine Ver#nderung im Verhalten der Isoto-
pengeneratoren auf. Weder ein mehrmals hintereinander
erfolgtes Abmelken der Isotopengeneratoren innerhalb

eines kurzen Zeitraumes noch eine lingere Lagerung ohne
Benutzung zeigten einen EinfluR auf die Reinheit oder

die Ausbeute des Tochternuklids. Der Zeitbedarf fiir eine
Trennoperation betrug etwa 5 - 6 Minuten. Bei Verwendung
eines makropordsen Austauschers kann jedoch die Dauer
einer Operation einerseits durch Verringerung des Elutions-
volumens, andererseits durch ErhShung der Durchflufge-
schwindigkeit auf etwa eine Minute verkilrzt werden.
Generator B (Fixierung des Mutternuklids als Diacetyl-
dioximkomplex auf Aluminiumoxid) lieferte weniger gute
Resultate. Der Dekontaminationsfaktor zeigte Werte zwi-
schen 43 und 270. Auch die Ausbeute war bei dieser Trenn-
methode mit etwa 7 % wesentlich niedrigér. Versuche, durch
Unterschichten der die Aktivit#t tragenden Schicht mit
Aluminiumoxid, welches inaktiven Palladium-Komplex trug,
die Reinheit des eluierten Rh-103m zu erhdhen, fiihrten
nicht zu einem besseren Ergebnis. Vergleicht man diese
Resultate mit einer von J. T8rk8 (88) beschriebenen Extrak-
tionsmethode, so ergibt sich folgendes Bild:

Die Generatoren des Typs A liefern Rh-103m mit einer Rein-
heit, die mindestens 2 bis 3 Zehnerpotenzen h&her ist als
nach dem Extraktionsverfahren von J. T6rk8. Die Ausbeuten
sind bei beiden Methoden praktisch gleich. Ein wesentlicher

Vorteil der hier beschriebenen Methode liegt in der Ver-
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wendung einer Trenns#ule.
Generator B liefert Rh-103m in etwa der gleichen Rein-
heit wie der Generator nach J. Torkd, die Ausbeute ist

jedoch um etwa den Faktor 3,5 kleiner.

Kr-83m-Generator

1) Mefmethoden

Die Messung von Kr-83m erfolgte mit Hilfe eines Gasdurch-
fluRzihlers. Die Aktivitdt von Rb-83 wurde in einer low-
level-Z4hlanordnung bestimmt. Zur Berlicksichtigung der
verschiedenen Z&hlausbeuten wurde ein geeignetes Verfahren
entwickelt, das es auBerdem erlaubte, genaue Messungen

auch bei Gegenwart anderer Rb-Isotope durchzufihren.

2) Herstellung der Generatoren
a) Siule 1:

0,78 g feuchter Austauscher (Dowex-50WX12, 50 -
100 mesh) wurden mit Rb-83 beladen. Die ilber-
schiissige L&sung wurde nach der Gleichgewichtsein-
stellung abgesaugt, das beladene Harz in bidestillier-
tem Wasser aufgeschldmmt und in eine SHule Uberge-
spiilt, die mit 1,5 g unbeladenem Austauscher ge-
flillt war. Zwischen dem beladenen und dem unbeladenen
Austauscher befand sich eine dlinne Schicht Glas-
wolle. Die Gesamthlhe des Austauschers in der Siule

betrug 3,5 cm.




b) SHule 2:
Séule 2 wurde mit einer gr&feren Aktivititsmenge be-
laden. Die Beladung erfolgte wie unter a) beschrieben;

die Gesamthbhe des Austauschers betrug 8,5 cm.

3) Beschreibung der Versuche
a) SHule 1:

Als Elutionsmittel diente bidestilliertes Wasser.

Um den Einflu® der DurchfluBgeschwindigkeit auf

Ausbeute und Dekontaminationsfaktor zu untersuchen,
wurde die Elutionsgeschwindigkeit zwischen 0,5 und

6 ml/min variiert. Bei jeder DurchfluBgeschwindig-
keit wurden drei Melkoperationen durchgefiihrt.
Tabelle 25 gibt eine Ubersicht iiber die MeRergeb-
nisse. In Spalte 1 ist die Nummer der Melkopera-
tionen angegeben, in Spalte 2 die DurchfluBgeschwin-
digkeit, in Spalte 3 die Ausbeute und in Spalte 4
der Dekontaminationsfaktor. Da die im Eluat vor-
handene Impulsrate an Rb-83m geringer war als die
statistischen Schwankungen des Untergrundes, wurde
zur Berechnung des Dekontaminationsfaktors die dop-
pelte statistische Abweichung des Untergrundes heran-
gezogen. Die angegebenen Werte stellen daher untere
Grenzwerte des Dekontaminationsfaktors dar. Man er-
kennt aus Tabelle 25, daR innerhalb der Fehlergrenze
weder ein EinfluR der DurchfluBgeschwindigkeit auf

die Ausbeute der Trennung noch auf die Reinheit des
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Kr-83m nachweisbar war. Die bei jeder Melkoperation
zusitzlich bestimmte Form der Elutionskurve war
ebenfalls praktisch unabhingig von der Durchfluf-

geschwindigkeit.

Sdule 2:

Die Elutionsgeschwindigkeit wurde mit 5 ml/min
festgelegt. Der Generator wurde einem Zyklus von
Melkoperationen unterworfen, wobei eine Reihe von
Melkoperationen ausgewertet wurde und bei einer
Reihe anderer nur die Restaktivitdt bestimmt wurde.
AuRerdem wurde nach einer verschiedenen Zahl von
Operationen die Aktivitdtsverteilung des Rb-83 auf
der S3ule gemessen. Tabelle 26 gibt eine Ubersicht
lber die Melkoperationen und die MeRergebnisse. In
Spalte 1 ist die Nummer der Melkoperation angegeben
(bei jeder Melkoperation wurden 15,4 ml eluiert), in
Spalte 2 die in der Krypton-reichsten Fraktion der
Melkoperation gemessene Impulsrate an Kr-83m, in
Spalte 3 die in dieser Fraktion gemessene Impulsrate
an Rb-83 und in Spalte 4 der Dekontaminationsfaktor.
Die Impulsraten sind als relative Gr8Ben in cm2 der
aus dem Schreiberstreifen ausgewerteten Peakfl#che
angegeben. Die Dekontaminationsfaktoren stellen un-
tere Grenzwerte dar, da fir die Rb-83-Aktivitidt im

Eluat der doppelte statistische Fehler des Unter-




grundes angenommen werden mufite.
Abb. 10 zeigt die Aktivit#tsverteilung von Rb-83

auf der Sdule vor und nach 331 Melkoperationen.

4) Diskussion der Ergebnisse

Der beschriebene Kr-83m-Generator wurde insgesamt

331 Melkoperationen unterworfen. Der Dekontaminations-
faktor blieb widhrend der gesamten Betriebszeit {iber
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, wobei die angegebenen Werte untere Grenzwerte dar-
stellen. Eine Wanderung des Mutternuklids auf der Siule
konnte nicht festgestellt werden. Die Ausbeute der
Methode liegt bei etwa 90 %. Die DurchfluBgeschwindigkeit
von 5 ml/min gewdhrleistet eine rasche Abtrennung. Eine
Melkoperation dauert etwa 4 min. Der beschriebene Gene-

rator entspricht demnach den an ihn gestellten Anforde-

rungen.

5.4, Sr-87m-Generator
1) Beschreibung der Versuche
Es wurde gezeigt, daB es durch Einhalten bestimmter
Sulfonierungsbedingungen méglich ist, einen Austauscher
herzustellen, der nur an der Oberfliche Sulfonsiuregrup-
pen tridgt. Das oberflichlich sulfonierte Harz zeigte
kinetisch ein sehr viel glinstigeres Verhalten (Halb-
wertzeit des Austauschers etwa 0,5 min gegeniiber 5 min

bei Dowex 50 x 12). Diese Eigenschaft ist fiir schnelle
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Trennungen von besonderem Interesse. Die geringe Kapazi-
tit (5,5 . 10-4 mval/g) stellt keinen Nachteil dar, wenn

es méglich ist, trigerfreie Nuklide einzusetzen.

Durch Messung der KD-Werte wurde festgestellt, daR es
mit Hilfe des beschriebenen Austauschers mdglich ist,
eine Sr/Y-Trennung unter einfachen Bedingungen durchzu-

fiihren., Als Elutionsmittel diente verdinnte Salzsiure.

Die Vorversuche wurden mit den Nukliden Sr-85 (triger-
frei) und ¥Y-90 (trigerfrei) durchgefiihrt.

Eine Austauschersiule von 1 cm Durchmesser und 15 cm
Flillh6he wurde mit den beiden Nukliden beladen. An-
schliefend wurde mit O,04 n HC1l eluiert. Die Elution

des Strontiums erfolgte quantitativ, wihrend das Yttrium
auf der SHule fixiert blieb. Das Eluat wurde in Fraktionen
aufgefangen und die Impulsrate der L3sung bestimmt. Filir
einen Generator schien eine Elutionsmittelmenge von 30 ml
ausreichend.

Im AnschluR daran wurde die Wanderungsgeschwindigkeit des
Yttriums auf der Austauschersiule gemessen. Dazu wurde die
SHule mit 0,04 n HC1l eluiert und in Abst#nden von mehreren
hundert ml jeweils die Aktivitidtsverteilung auf der Siule
mit Hilfe eines GM-Zihlrohres mit Bleiblende gemessen.
Abb. 11 gibt ein Bild vom Verhalten des Yttriums auf der
S8ule. Die Elutionsgeschwindigkeit war sehr hoch (10 ml/min).
Man sieht, daB das Y-90 langsam auf der Siule wanderte und

die Bande zunehmend breiter wurde. Y-90 konnte jedoch erst
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ab etwa 1200 ml im Eluat durch Messung in einer low-level-
Zdhlanordnung festgestellt werden. Als Vergleich wurde das
Verhalten des Yttriums auch bei einer geringeren DurchfluB-
geschwindigkeit (4 ml/min) gemessen. Das Ergebnis ist in
Abb. 12 dargestellt. Man sieht, daR das Maximum der Bande
statt 6 cm nur 5 cm gewandert war und auBerdem erheblich

schirfer war.

2) Diskussion der Ergebnisse

Der neu hergestellte Austauscher erlaubt eine einfache Ab-
trennung des Strontiums von Yttrium. Das Elutionsmittel ist
frei von nicht fllichtigen Zus&tzen. Wenn fiir das Abmelken
des Strontiums 30 ml L&sung verwendet werden, kénnen etwa
30 bis 40 Melkoperationen durchgefithrt werden, ohne daR das
Yttrium durchbricht. Diese Zahl wlirde im Hinblick auf die
Halbwertzeit des Y-87 genligen. Durch geeignete Dimensio-
nierung der Siule ist es mdglich, die Zahl der Melkopera-
tiénen zu erhShen. Im Hinblick auf die Wanderung des Yttriums
in der SHule ist eine DurchfluBgeschwindigkeit von 4 ml/min
angezeigt; dies wilirde eine Trennzeit von etwa 5 - 10 Minu-
ten bedingen.

Versuche mit Y-87/Sr-87m wurden wegen Verzdgerungen bei

der Lieferung der Nuklide nicht durchgefiihrt.

5.5. Fr-223-Generator
Von K. H. Lieser und E. Kluge (83) wurde ein Fr-223-Gene-

rator beschrieben. Der Aufbau des Generators ist in Abb. 13




dargestellt. Als Elutionsl&sung dient eine 0,5 m NHM01-

Lsung, die 500 mg/l Cr O, enth#lt und mit NH, auf pH 9,5

3 3

(gegen pH-Papier) eingestellt ist. Der Generator wurde
von den Autoren fiir etwa 10 Melkoperationen beniitzt. Der
Anstieg der Ra-223-Aktivit#t im Eluat machte eine l&dngere

Verwendung unmdglich. In einer Uberpriifung wurden die An-

gaben der Autoren bestdtigt. Ein Nachteil der Methode

liegt in der relativ hohen Chromatkonzentration im Eluat.
Ziel der Untersuchungen war es daher, den Generator so

weiterzuentwickeln, daB® eine Elutionsl8sung ohne Chromat-

zusatz verwendet werden kann. In Vorversuchen wurde fest-
gestellt, daB ein Pridparat, bestehend aus Silicagel und
BaCrOu sowohl Radium als auch Thallium nur unbefriedigend
festhielt. Auch ein Priparat, das BaSOu und BaCrOu neben-
einander auf Silicagel enthielt, war zur Abtrennung von
Ra-223 und T1-207 nicht geeignet. In weiteren Versuchen
wurden Pridparate, welche BaCrOu auf Silicagel enthiel-
ten, mit solchen gemischt, die BasSO, auf Silicagel trugen.
Auch solche Mischungen brachten nicht den gewlinschten Er-
folg. Schlieflich wurde die der Dowex-50-S3ule nachge-
schaltete Sdule mit einem BaSOu/Silicagel-Préparat ge-
fillt und mit BaCrOu Pulver liberschichtet. Mit Hilfe einer
derartigen S&ule konnte ein Eluat erhalten werden, das

frei war von T1-107 und nur wenig Ra-223 enthielt,

1) Beschreibung der Versuche:

Nach den Angaben von K. H. Lieser und E. Kluge wurde ein
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Fr-223-Generator (Abb. 13) hergestellt. Die erste SHule
wurde entsprechend den Angaben der Autoren 6 cm hoch mit
Dowex-50 in der Ammoniumform gefiillt. Die nachgeschaltete
Sdule wurde 4 cm hoch mit einem nach K. H. Lieser und W.
Hild (84) hergestellten BaSOu/Silicagel-Préparat geflillt
und mit pulverfdrmigem BaCrOu 0,5 cm hoch lberschichtet.
Als Elutionsmittel diente 0,5 m NH),Cl-L&sung (pH 9,5). Die

Elutionsgeschwindigkeit wurde mit Hilfe von Druckluft auf

etwa 3 ml pro Minute eingestellt. Die erste Sdule wurde

mit etwa 100 uCi Ac-227 beladen.

Die Analyse des Eluats erfolgte durch Messung des Aktivi-
tdtsabfalls der eluierten Proben in einem Bohrloch-Szintilla-
tionszidhler. Diese Methode gestattete es, auf Grund der ver-
schiedenen Halbwertzeiten Ra-223, T1-207 und Fr-223 zu be-
stimmen. Durch Messung der Aktivitidtsverteilung im Eluat
wurde zundchst das glinstigste Elutionsvolumen ermittelt und
dann mit 50 ml festgelegt.

Der Generator wurde einem Zyklus von Melkoperationen unter-
worfen, wobei eine Reihe von Melkoperationen ausgewertet
wurden, eine Reihe anderer nicht.

Tabelle 27 gibt eine Ubersicht iiber die MeRergebnisse. In
der ersten Spalte ist die Nummer der Melkoperation ange-
geben, in der zweiten die eluierte Impulsrate an Fr-223

in ipm und in der dritten die an Ra-223 im Eluat ge-

messene Impulsrate. 10 Melkoperationen zu je 50 ml konnten

durchgefiihrt werden, ohne daR T1-207 im Eluat nachgewiesen
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werden konnte. Von der 15. Melkoperation an wurde T1-207
im Eluat gefunden. Die Versuchsreihe wurde hierauf abge-

brochen.

2) Diskussion der Ergebnisse:

Bei den untersuchten Melkoperationen stieg der Gehalt des
Eluats an Ra-223% mit steigender Betriebsdauer stetig an.
Nach den systematisch durchgefilhrten Versuchen muf ange-
nommen werden, daR sich Ra-223 in der nachgeschalteten
Sdule anreichert und durch das BaSOu—Préparat nur unge-
niigend festgehalten wird.

Es ist daher nicht méglich, auf dieser Basis einen Gene-
rator zu entwickeln, der eine gr®6Rere Zahl von Melkopera-
tionen ermbglicht. Gegenliber dem Generator von K. H. Lieser
und E. Kluge hat jedoch die Ausfiihrung den Vorteil, daR das
Elutionsmittel kein Chromat enthilt und daher auch das
Eluat chromatfrei bleibt. Der von K. H. Lieser und E. Kluge
beschriebene Generator erlaubt ebenfalls nur eine be-

schrinkte Zahl von Melkoperationen.

Versuche zur strahleninduzierten Fixierung von Chelaten
auf PVC-Pulver

1) Beschreibung der Versuche

Eine Schwierigkeit bei der Entwicklung von Melksystemen
liegt in den hohen Anforderungen an die Reinheit der ab-
getrennten Nuklide sowie in den Anforderungen an das Elu-
tionsmittel. In vielen Fdllen sind Mutter- und Tochter-

nuklide einander chemisch so #hnlich, daB die Anwendung
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von Ionenaustauschern nicht zum Ziel flhrt. Es wurde da-
her der Versuch unternommen, substitutionsinerte Chelate
groRer Stabilit&t unter Ausniitzung des RiickstoRes bei

dem Zerfall des Mutternuklids fir eine Trennung heranzu-
ziehen. Von grofem Interesse ist dabei die Frage nach der
Art der Fixierung des Chelates auf einem inerten Triger.
Diese so0ll im Hinblick auf eine gute Ausbeute der Trenn-
operation méglichst an der Oberfl&iche eines Trigers er-
folgen, der keine Poren aufweist, die den Zutritt des
Elutionsmittels erschweren k&nnten. Um diese Fixierung
mbglichst fest zu machen, wurde an die Kniipfung einer
chemischén Bindung zwischen dem Chelat und der Ober-
fldche gedacht. Im Zusammenhang mit strahlenchemischen
Untersuchungen im Institut wurde daher die Frage unter-
sucht, wie weit es mdglich ist, Chelate auf PVC durch
Einwirkung von 5“ - Strahlen zu fixieren. Es ist be-
kénnt, daB Schiff'sche Basen strahlenchemisch relativ
stabil sind. Deshalb wurden Chelate dieser Verbindungs-
klasse flir die Untersuchungen herangezogen. Als Komplex-
bildner wurde Glyoxal-bis-hydroxyanil (GBHA) gew#hlt, das

mit Uranylionen einen sehr stabilen Komplex bildet.

2) Zusammenfassung der Ergebnisse
a) Der Anteil an strahlenchemisch fixiertem GBHA war
am groRten, wenn die bestrahlten Tabletten im Ge-

wichtsverhsltnis PVC : GBHA = 1 : 1 zusammenge-

preft waren und mit einem mdglichst hohen Druck
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gepreft wurden. Unter vergleichbaren Bedingungen
war der strahlenchemisch fixierte Anteil im Fall

von GBHA gréfer als beil Chlor-GBHA.

b) Zur Bestimmung der GBHA-Kapazitit der Prdparate
wurden Beladungsversuche mit Kupferionen durch-
gefithrt (Bildung von Kupfer-GBHA). Dabei zeigte
sich, da® die Aufnahme der Cu2+—Ionen sehr stark
von der Vorbehandlung der Prédparate (Extraktion
mit Methanol) und von dem L3sungsmittel bei der
Beladung beeinfluft wurde. Das Lésungsmittel
Methanol bewirkte offenbar eine Quellung des
PVC-Pulvers, bei der Kupferionen eingeschlossen
wurden. Die Bestimmungsmethode lieferte dement-

sprechend keine eindeutigen Ergebnisse.

¢) Bei der Bestrahlung von PVC-GBHA-Tabletten mit
einer y’— Dosis von 14 Mrad wurden Pré&parate
erhalten, die je nach den Beladungsbedingungen
swischen 6 . 1072 und 20 . 1072 g Cu/g Préparat

aufnahmen (9,45 - 31.4 . 1077 Mole Cu / g).

d) Die Kupfer-Aufnahme stieg mit der J’- Dosis beil

der Bestrahlung der Tabletten an.

e) Auch bestrahltes PVC nahm infolge des Quellungs-
vermdgens bei der Aufarbeitung und Beladung mit

methanolischen Ldsungen Kupfer-Ionen auf.

f) Die Behandlung der beladenen Priparate mit verdiinnter
Siure zeigte, daB nur ein Teil des aufgenommenen

Kupfers reversibel gebunden war.
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Tabelle 1: Vergleich der Strahlenbelastung bei Verwendung von
Sr-87m gegenilber Sr-85

durchschnittliche Strahlendosis (mr)

Strahlendosis bei Verwendung von Litera-
auf tur
100 uCi Sr-87m 100 pCi Sr-85
Knochen 9,9 1590
10,0 41430
40,5 3700
Ganzkdrper 2,2 680
0,7 2290
1,2 1100




Tabelle 2:

Ubersicht iliber interessierende Nuklidpaare

Stellung im Eigenschaften des Mutternuklids Eigenschaften des Tochternuklids
Periodensystem Nuklid Halbwertzeit Strahlungsart und Nuklid Halbwertzeit | Strahlungsart und
Mut - Toch- Energie Energie
ter- ter-
nu- nu- (MeV) (MeV)
klid klid
in in
Grup- Grup-
pe pe
I 0 Rb- 83 83 a K~Einfang Kr- 83m 1,9 h Isomerer Uberg.
¥ 0,52;0,53;0,55 ¥ 0,009
II 0 Ra-226 1600 a oL 4 7834 ,60 Rn-222 3,82 da |« 5,49
¥yo,19 1 e
Ra-224 3,64 4 o 5,68;5,45 Rn-220 55,6 sec ol 6,29
& 0,24 B
ITI I Ac-227 21,8 a 370,04 Fr-223% 21,8 m |8 1,2
(Z_ ..... §0,05;0,08
I I1 Cs-137 30,0 a B 0,5;1,2 Ba-13Tm 2,55 m Isomerer Uberg.
kein 0,66
I1I 11 Y - 87 80 h a*to,7 Sr-87m 2,8 h | Isomerer Uberg.
¥ 0,48 ¥0,39
Ac-227 21,8 a RT0,04 Ra-223 11,43 4 | o 5,68;5,45
B R & 0,24
I III Mg- 28 21,3 h 570,5 Al- 28 2,3 m | B8 2,9
»_0,03;1,35;0,40;0,95 1,78
Sr- 90 28,1 a 270,5 Y- 90 64,17 h | B8 2,3;.....
keiny* kein s
Cd-115 2,3 d 871,11;5..... In-115m 4,5 h | 80,8
$ 0,52;0,49 0,34
Ba-140 12,8 d R70,5;1,0 La-140 40,2 n | B 1,4;2,2
Y. 0,54;0,16;0,30 1,603;0,49;0,33
111 I1T1 Ce-144 2814 d B 0,3 Pr-144 17,3 m % 3,0
550,13;0,08 g 0,7052,19;1,49
IV II Th-228 1,9 a 5,34;5,42 Ra-224 3,60 4 | o,5,68;5,45
$0,08;0,22 y 0,24
IV TIT Ti- LY 47,3 K-Einfang Sc- U4b At1,5
¥ 0,078;0,068 1,1




IR = r; -
Fortsetzung von Tabelle 2
IV ITI Ge- 68 275 K-Einfang Ga- 68 68,3 m |8*1,9
kein ¥* ¥ 1,08;0,80
Sn-113 115 K-Einfang In-113m 1,66 h Isomerer Uberg.
| ¥o,26 y 0,39
VI 1V U-238 4,5.109 d 4,20;4,15 Th-234 24,1 4 | R 0,2
) SR ¥ 0,093;0,063
IV v Zr- 95 65,5 20,4;0,9 Nb- 95 35 d | 80,2
¥ 0,72;0,76 0,77
VI \s Se- 72 8,5 K-Einfang As- T2 26 h | B+2,5;7,3
® 0,046 ¥0,83;0,63
v VI Sb-125 2,7 £ 0,3;0,6 Te-125m 58 d | Isomerer Uberg.
¥ 0,43;0,60 ¥ 0,035;0,11
VI VII Mo- 99 66,7 B 1,2 Te- 99m 6,0 h | Isomerer iUberg.
¥ 0,74;0,18 Y 0,14
Te-132 78 £ 0,2 J -13%2 2,4 h | B8 2,1
¥ 0,23;0,05 P 0,67;50,77
W -188 69 20,3 Re-188 16,8 h | B 2,1
..... $»0,16;0,63
VIII VIII Ru-103 39,5 B 0,2;0,7 Rh-103m 57 m Isomerer Uberg.
¥ 0,5;0,61 4 0,040
Ru-106 1,0 370,04 Rh-106 30 sec | B 3,6
kein g £ 0,51;0,62
P3d-103% 17 K-Einfang Rh-103m 57 m Isomerer Uberg.
y 0,053 F0,0U0
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Tabelle 3: {Ubersicht iiber die Vor- und Nachteile
interessierender Radionuklide

Nuklid Anwendungsgebiete Vorteile Nachteile

Sr-87m Knochen-, Lungen-, Leber-, geringe Strahlen- Innere Konver-
p -Szinti hi belastung, wieder- sion, keine B -

lacenta-Szintigraphle holte Messungen, Strahlung
keine R -Strahlung

In-113m | Blutpooluntersuchungen, Ra-| Lange Halbwertzeit z. Teil sind

. . . _| des Mutternuklids, zus8tzliche
diokardiographie, Placenta-| iogernolte Mes- Umsetzungen
u. Myeloszintigraphie, sungen, keine R - notwendig
Lungen-, Leber-, Nieren- Strahlung
Szintigraphie (Hirnszinti-
graphie)

Ga-68 Hirn-, Knochen-Szinti- Lange Halbwertzeit kurze Halbwert-
N\ . des Mutternuklids, zeit der Toch-
graphie, Blutpoolunter Positroniumscanning | ter, hoher
suchungen Preis

Tc~99m Hirn-, Schilddriisen-~, ginstige @ -Energie, | kurze Halbwert-

. _ _ vl keine B--Strahlung, | zeit des Mut-
Nieren-, Leber-, Milz-, geringe Konversion, ternuklids
Knochenmark-, Lungen-, niedrige Strahlen-
Placenta-Szintigraphie, pelastung
Blutpooluntersuchungen

Re-188 | Leber-, Lungen-, Gehirn-, lange Halbwertzeit 8" -Strahlung,
Schilddriisen-Szinti- des Mutternuklids hoher Preis
éraphie

I-132 Schilddriisen-Szinti- geringe Strahlenbe- Hohe -Energie

graphie, Placenta-
graphie, Bestimmung
des Plggmavolumens

lastung, wiederholte
Messungen

3 -Strahlung




Tabelle U4:

Ubersicht liber handelsiibliche Sr-87m-Generatoren

Beladung
(mCi)

radiochemische
Reinheit des
Tochternuklids
(Dekontamina-
tionsfaktor)

Typ des
Genera-
tors

technische
Ausfihrung

New England
Nuclear Corp.,
Boston, Mass.,
USA

Philips-Duphar,
Petten, Holland

Radiochemical
Centre,
Amersham,
England

10% - 107

Siule mit

Luer-Ansatz

sterile Aus-
fiihrung mit
ZubehOr

Siule mit

Luer-Ansatz




Tabelle 5:

68

ibersicht iliber handelsiibliche In-113m-Generatoren

Firma Beladung radiochemische technische
. Reinheit des .
(mCi) Tochternuklids Ausfihrung
(Dekontamina-
tionsfaktor)
New England 1 - 25 1O5 sterile Aus-
fiihrung mit
Nuclear Corp., 7ubehdp
Boston, Mass.,
USA
Radiochemical Centre 5 - 25 10” einfache
Sdule

Amersham, England

Philips-Duphar,
Petten, Holland

Byk-Mallinckrodt
6 Frankfurt/Main
Gutleutstr. 169/171

CEA-CEN-SORIN

- Vertr.: Mauler -
Nukleonik

565 Solingen 1

sterile Aus-
fihrung mit
Zubehdr

10 - 50 sterile Aus-
fihrung mit
Zubehdr

sterile Aus-
fihrung mit
Zubehor
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Tabelle 6: Ubersicht iUber handelsiibliche
Ga-68-Generatoren

Firma Beladung technische
(mCi) Ausfiihrung
New England 0,1 -2 Sdule mit

Nuclear Corp-,
Boston, Mass.
USA

Radiochemical Centre,
Amersham,
England

Luer-Ansatz

1 einfache Siule
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Tabelle T7: Ubersicht i{ilber handelsilbliche

Tc-99m-Generatoren

Firma Beladung technische Ausfiihrung
(mCi)

CEA-CEN-SORIN bis 200 sterile Anordnung mit

Vertr.: Mauler-Nukleonik Zubehdr

565 Solingen 2

Philips-Duphar 10 - 1000 sterile Anordnung mit

Petten, Holland Zubehdr

New England, 50 - 300 sterile Anordnung mit

Nuclear Corp., Zubehdr

Boston, Mass.

USA

Radiochemical Centre, 25 - 200 Siule mit Luer-

Amersham, England Ansatz

Farbwerke Hoechst sterilé Anordnung mit

6 Frankfurt/Main Zubehdr

Byk-Mallinckrodt 50 - 300

6 Frankfurt/Main

GutleutstraBe 169/71
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Tabelle 8: {Ubersicht iiber die Melkoperationen am J-132-Generator

Nr.der Alter des seit der voran- abgemolkene Impulsrate an J=-131-Gehalt des
Melk- Generators gegangenen Melk- den Nukliden Eluats in Prozen-
opera- in Stunden operation ver- ten des J-132~-
tion flossene Zeit J-132 J-131 Gehaltes
in Stunden

1 7 - 1,5 . 1010 9,3 . 107 0,6

2 22 15,0 1,3 . 1010 2,5 . 107 0,2

3 67,5 45,5 8,0 . 107 4,1 . 107 0,5

4 77,5 10,0 5,5 . 10° 7,8 . 10° 0,1

5 91,5 14,0 5,0 . 107 4,5 . 107 0,9

6 105,5 14,0 y,2 . 107 6,8 . 10° 0,2

7 125,5 20,0 5,2 . 10° 3,0 . 10° 0,6 =

8 139,5 14,0 4,0 . 10° 6,1 . 10° 0,2

9 149 ,5 10,0 3,0 . 107 5,4 . 10° 0,2

10 163,5 14,0 6,4 . 10° 4,6 . 10° 0,07

11 187,5 16,0 2,7 . 10° 4,8 . 10° 0,02

12 259,5 72,0 1,4 . 109 6,1 . 10° 0,4

13 269,5 10,0 1,1 . 107 1,2 . 10° 0,1

14 283,5 14,0 1,0 . 109 1,1 . 10° 0,1

25 293,5 10,0 8,6 . 10° 2,7 . 10° 0,03

26 307,5 14,0 8,4 . 108 2,7 . 10° 0,03

27 317,5 10,0 7,0 . 10° 1,8 . 10° 0,03

28 331,5 14,0 6,4 . 108 2,8 . 10° 0,04

29 429,5 98,0 2,8 . 108 2,1 . 10° 0,08




Fortsetzung von Tabelle 8:

30
31
32
33
34
35
61
62
63
64
65
76
77
78
79
80
81
82
83
84

437,5
451,5
461,5
475,5
485,5
499,5
523,5
814,5
837,0
845,5
859,5
931,5
940,5
955,0
964,5
979,0
988,5
1003,5
1013,0
1028 ,0

8,0
14,0
10,0
14,0
10,0
14,0
24,0
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Fortsetzung von Tabelle 9:

21
22
23
24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
4o
b1

10

13

14

15

17

20
21

22

Melken

"

1"

1

11
11
11
12
12
12
14
13
14
15
15
23
24
4o
96
39
45
39
43
75
85

21
22
23
24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
40
b1
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10
10
10
10
10
10
10
10
400
160
100
100
65
40
b5
30
30
20
20
15

[AS 2N A G N \ O]

[N NN LG TN A6 B AC

6,00 .
8,00 .
6,00 .
5,10 .
3,00 .
3,00 .
7,00 .
3,00 .
2,10 .
4,00 .
6,00 .
6,00 .
9,00 .
1,00 .
5,00 .
6,00 .
4,00 .
6,00 .
5,00 .
6,00 .
1,00 .

200
180
200
350
250
300
200
380
360
160
100
100
80
60
90
80
80
60
55
40

15

7,107 7
8,10'7
1,10°
2,10"
3,10°
3,10
2,10°
5,10
6,10
2,10°
2,10
2,107
1,10
1,10
4,10"
4,10"
7,10
5,10
6,10
4,10
2,10

N O OV O©




Fortsetzung von Tabelle 9:
42 o4 | Melken | 160 42 5,5 . 10° 5 1,00 . 10° 15 3,107
43 29 " 4y 43 3.4 . 10° 15 7,00 . 10° 60 2,107°
uy n 30 4y 2.6 . 10° 5 5,00 . 10° 30 1,107°
45 30 " 450 45 2,4 . 10° 3 8,00 . 10° 30 71,1072
46 " 75 46 2,4 10° 2 1,00 . 10° 10 u,1o'6
47 31 " 85 47 1,6 . 10° 2 8,00 . 10° 10 y, 1076
48 " 110 48 1,1 . 10° 2 5,00 . 10° 10 9,10
49 3 n 128 49 9,3 . 10° > 5,00 . 10° 30 3,107 °
50 35 " 62 50 7,5 . 10° 1 7,00 . 10° 15 2,107°
51 35 Durch- - 66 - - _
flul

52 36 Melken | 103 67 7,2 . 10° 4,00 . 10° 50 7,107°
53 42 " 435 68 2,8 . 10" 1,00 . 10" 25 8,10‘“




Tabelle 10: Ubersicht liber die Melkoperationen am Sr-87m-Generator
Nr. der Alter des DurchfluB- Gesamtaktivitit Y-87 Y-88 DF
Melkopera- Generators geschwin- (& Sr-87m) (Ipm) (Ipm) zur (Ipm) zur Sr-8Tm/Y-87
tion (a) digkeit zur t = O t =0 t =0
(ml/min)

1 1 3,7 5,4 . 1010 ,1 . 10° 1,2 . 10" 2,5 . 10°
2 2 1,0 4,0 . 109 7.4 . 10" 2,3 . 10° 5.4 . 10"

3 3 10,0 2,1 . 107 3,7 . 10" 1,3 . 10° 1,2 . 10°
5 - 34 3 5,0 --- —-- - -

35 4 5,2 2,0 . 10° 2,3 . 10" 8,8 . 10° 8,7 . 10"
36 5 1,0 2,1 . 109 1,15. 10" 5,8 . 10° 1,8 . 10°

37 7 5,3 9,7 . 10° 5,0 . 10" 3,1 . 102 1,9 . 10"

38 8 1,3 7.4 . 108 7,4 . 10" 5,2 . 10° 1,0 . 10"
39 9 - 7,5 . 10° 7.4 . 10" 8,84, 10° 1,0 . 10"
40 10 1,7 7.4 . 10° 7,2 . 10" 7,5 . 10° 1,0 . 10"
42 11 2,0 5,6 . 10° 2,8 . 10" 3,58, 10° 2,0 . 10"
4 12 1,7 5,0 . 10° 2,5 . 10" 4,1 . 10° 2,0 . 10"
By - 49 12 0,2 -- -—- ——- —-
50 14 0,4 3.6
51 15 5,4 2,0
52 16 5,0 1,2
54 17 2,5 9,0 .
55 18 2,5 7,7 .




Tabelle 11: Ubersicht liber die MeBergebnisse am
Sr-87m-Generator
Nr. der Nr. der eluierte Dekontaminationsfaktor
Melk- Fraktion Sr-87Tm-
operation Aktivitidt
(%)
Y 1 72,40 5,3 . 10"
2 22,62 6,8 . 10
3 3,53 5,1 . 10"
4 1,45 2.4 . 10"
b1 1 46,24 7,6 . 10°
2 39,31 1,7 . 10"
3 7,51 3,0 . 10"
4 6,94 4,1 . 10"
53 1 40,52 3.8 . 10°
7 40,52 6,9 . 10°
3 11,11 §,7 . 107
1 7,84 4 . 107

-




Tabelle 12: Ubersicht liber die Melkoperationen am Tc-99m-Generator

Elution | Alter des Durchfluf- Impulsrate Restimpulsrate Dekontaminations-
i | Gongrators | goachwingie | anforsinin| (| racier
(ml/min) (Ipm)

1 0 0,8 3,5 . 10:° 6,0 . 10° 5,8 . 10°
2 1 1,0 2,5 . 1010 1,1 . 10" 2,3 . 10°
3 2 1,0 2,0 . 1010 1,1 . 10" 1,8 . 10°
4 3 0,7 1,6 . 101 9,0 . 10° 1,8 . 10°
5 6 0,8 1,6 . 101° 1,3 . 10" 1,2 . 10°
1 16 7 0,7 7,0 . 107 2,0 . 10° 3,5 . 10°
1 17 8 0,7 7,0 . 10° 1,5 . 10° 4,7 . 10°
| 18 9 0,7 4,5 . 109 1,1 . 10° 5,1 . 10°
1 19 10 0,7 2,9 . 107 1,2 . 10° 2.4 . 108
l 30 13 2,0 1,2 . 10° 1,2 . 10° 1,0 . 10°
‘ 31 14 2,0 8,1 . 10° 5,0 . 10° 1,6 . 10°
32 15 1,4 5,3 . 100 5,0 . 10° 1,1 . 10°
60 29 0,4 2,5 . 107 < 1,0 . 102 =~ 2,5 . 10°
61 30 0,5 2,4 . 107 = 1,0 . 10° = 2,4 . 10°
62 31 0,5 1,1 . 107 =1,0 . 10° > 1,1 . 10°
73 34 0,4 7,2 . 10° =1,0 . 102 |x7,2 . 10"
4 35 0,4 5,9 . 10° =1,0 . 10° = 5,9 . 10"
75 36 0,4 3,9 . 10° =1,0 . 10° >~ 3,9 . 10"

8L




Fortsetzung Tabelle 12:

76 37 0,4 2,0 . 10° =50 =4,0 . 10"

77 38 0,4 2;1 . 10° =50 =14,2 . 10"

78 41 0,3 8,7 . 10° =50 =1,7 . 10"

89 42 0,3 6,2 . 10° =50 =1,2 . 10"

90 43 0,3 5,2 . 10° =50 =1,0 . 10"

91 Iy 0,3 3,2 . 10° =50 =6,4 . 107

92 45 0,3 3,6 . 10° =50 =7,2 . 103

93 48 0,3 1,6 . 10° =50 =32 . 100

94 49 0,3 1,2 . 10° ~ 50 =2,4 . 10° .
3




Tabelle 13%:

Ubersicht liber die Melkoperationen am Tc-99m-Generator

Nr. der Alter des Durchfluf- Tc-99m-Im- Restaktivitit Dekontamina~-
Melkope- | Generators geschwindig- pulsrate im (Ipm) tionsfaktor
ration (d) keit Eluat pm
(ml/min) (Ipm)
il
1 1 23 2,6 . 1010 1,0 . 10° 6,5 . 10
2 2 27 2,2 . 101 3,5 . 10" 6,3 . 10°
10 m 5
3 3 2,5 2,2 . 10 3.0 . 10 7,3 . 10°
5 4 27 1,2 . 1010 6,0 . 10° 1,0 . 10°
6 5 27 8,7 . 10° 2,5 . 10° 1,7 . 10°
47 7 27 6,0 . 10° 5,0 10? 1,2 . 1@?
48 8 3 6,0 . 10° 5,0 . 10° 1,2 . 10°
49 9 2,5 3,3 . 107 §,4 . 107 7,6 . 107
51 10 2,2 2,5 . 10° 4,0 . 10° 6,3 . 10°
52 11 3,0 2,4 . 10° 5,0 . 10° 6,0 . 10°
53 12 2,2 1,5 . 109 5,0 . 10° 3,8 . 10°
95 14 3.0 7.4 . 108 1,4 . 10° 5,3 . 10°
96 15 3.0 8,1 . 10° 1,5 . 10° 5,4 . 10°
97 16 2.5 8,8 . 10° 1,9 . 10° B4, 102
179 17 2,4 4,2 . 10° 2,9 . 10° 1,5 . 10°
180 18 2,3 3.5 . 100 3.9 . 10° 9,0 . 10°

0
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Tabelle 14: Ubersicht {iber die MeRBergebnisse am

Te-99m-Generator

Nr. der Nr. der eluierte Dekontaminations-
Melkoperation Fraktion Tc-99?%%ktivitét faktoren
3 1 1,98 5,5 . 10"
2 85,34 1,8 . 100
3 10,78 2,1 . 10°
4 1,21 2,3 . 10"
5 0,67 1,5 . 10"
49 1 5,20 1,2 . 10°
2 77,94 1,8 . 106
3 12,99 3,2 . 10°
! 2,89 7,1 . 10"
5 0,98 2,6 . 10"
97 1 7,70 4,2 . 10°
2 89,84 1,4 . 108
3 2,14 1,4 . 10°
4 0,21 1,4 . 10°
5 0,11 5,8 . 10"




Tabelle 15: Uberprifung des ¥Y-90-Generators nach Doering, Tucker und Stang (1)
Versuch |Alter Versuch Zelt nach Impulsrate im Eluat Ausbeute | Aktivitit Dekontamina-
Nr. des der vor- (%) an Sr-90 tionsfaktor
Gene- ausgehen- Ipm/ml Ipm in Ipm/ml
ra- den Tren- 150 ml
tors nung
(t/t1/2)
1 6 | Axtivitits- 1,77 188 000 2,82 . 107 4,7 - -
verteillung .
2 7 | Melken 0,37 182 500 2,5 107 3.7 2,3 8.10"
(150 ml)
3 Durchflup - - - - -
von 15 1
Citratlsg.
4 25 Melken 1,36 82 200 1,24 . 107 - nicht > 10°
(150 ml) messbar
5 26 | Aktivitits- 0,37 158 000 2,37 . 107 3,2 - -
verteilung
6 - Durchfluf® - - - - -
von 151 1
Citratlsg.
7 33 Melken 0,023 58 500 8,77 . 10° - nicht > 10°
(150 ml) messbar
8 34 Aktivitits- 0,37 83 700 1,25 107 - - -
verteilung
9 48 | Melken 5,15 154 000 2,31 . 107 3,12 | nicht >10°
(150 ml) messbar
10 50 | Melken 0,71 133 000 1,99 . 107 2,75 | nicht
(150 ml) messbar




Fortsetzung zu Tabelle 15:

11~
12

13-
16

17-
18

19-
20

21

22

53

54

55

70

155

270

Melken
(2x150 ml)

Melken
(4x150 ml)

Melken
(2x150 ml1)

Melken
(2x150 ml)
Aktivitdts-

verteilung

Melken
(150 ml)
pH-Messung

Aktivitits-
verteilung
pH-Messung

31,7

42,6

182 000
229 000

169 000
199 000
157 000
115 000

170 700
145 200

185 760
184 950

863 000

2,73 .

3,44

2,53 .
2,98 .
2,35 .
1,73 .

2,56 .
2,18 .

2,78

2,77 .

1,29

107

3,85

1,65

nicht
messbar

nicht
messbar

nicht
messbar

4,4

20

Ipm/ml
in Fr.
Nr. §

>10°

>10°

> 10°

1,3.10




Tabelle 16: Ubersicht illber die Melkoperationen im System Cs-137/Ba-137Tm

Nr. der Melk- Alter des Eluierte Aktivitit Ausbeute Restakti- Dekontaminations-
operation Generators an Ba-137m (Ipm) % vitdt an faktor
(Tage) Cs-137
im Eluat
(Ipm)
1 1 9,41 . 10° 52,6 52 1,82 . 10°
2 2 9,15 . 10° 51,1 26 3,54 . 10°
3 5 1,16 . 107 66,0 8 1,45 . 10°
4-5 (4 ml 5 5,97 . 10° 30,5 14 4,28 . 10°
Eluat)
6 6 7,60 . 10° 42,2 11 6,88 . 10°
10 6 1,12 . 107 61,5 11 1,02 . 10°
14 7 9,98 . 10° 55,5 11 9,06 . 10°
Iy 9 1,13 . 107 70,0 6,7 1,68 . 10°
45 14 1,11 . 107 61,6 145 7,62 . 10"
4o 14 1,29 . 107 71,6 347 3,73 . 10"
53 14 1,26 . 107 70,0 364 3,56 . 10"
82 15 1,33 . 107 74,0 955 1,37 . 10"
83 16 1,32 . 107 73,3 1060 1,22 . 10"
109 20 8,28 . 10° 6,2 3320 2,49 . 107
110 20 1,44 . 107 81,0 3780 3,83 . 10°
111 20 1,41 . 107 76,3 3930 3,58 . 102
112 21 1,41 . 107 76,3 5170 2,73 . 10°
213 23 1,10 . 107 62,0 11990 9,13 . 10°2

2



Tabelle 17: Ubersicht iUber die Uberpriifung des In-115m-Generators nach T8rks

Eluierte Gesamt- | Ausbeute an Eluierte Ge- Dekontaminations-
aktivitit an In (%) samtaktivi- faktor

In-115m (Ipm) tdt an Cd-115
(Ipm)

[y
o]
(o)}

710 2,89
170 8,84
700 1,57
420 1,86
760 7,57
1130 3,77
1005 3,29
825 2,85
775 2,18
875 1,55

20,5
15,0
11,0
7,80
5,75
4 25
3,30
2,35
1,69
1,36
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Tabelle 18: Ubersicht Uber die Melkoperationen am La-140-Generator
Nr. Versuch Elutions- Zahl Impulsrate Aus- Rest- Dekontamina-
mittel der im Eluat beute | aktivi- tionsfaktor
(Molaritét vor- (Ipm) 7 tdt im
an Milch- aus- P 0 Eluat
sdure) ge-
zan- (Ipm)
genen
Melk-
opera-
tionen
1 Aktivititsver- 0,5 0 4,57 . 10° 6 - -
teilung im Eluat
6
2 " 1,0 1 4,44 ., 10 69 - -
3 Durchfluf (1000 ml) " 2 - - - -
Yy Melken (200 ml) " 7 2,10 . 106 60 35 6 1014
5 " " 8 1,31 . 106 51 21 10[l
6 " m 9 1,30 . 10° 56 14 10"
7 Durchflu® (1000 ml) " 10 - - - -
8 Melken (200 ml) " 15 1,53 . 10° - 31 5 . 10"
9 " " 16 2,06 . 10° | 77 5l 10"
10 " " 17 0,91 . 106 60 23 b 10“
11 Durchfluf (1000 ml) " 18 - - - -
12 Melken (200 ml) " 23 0,61 . 106 57 0] p 1014
13 " " 24 0,79 . 108 61 15 5 10"
i4 " " 25 0,82 . 10° 66 85 1. 10"

oy




Tabelle 19: Ubersicht iiber die Melkoperationen am Generator Nr. 1

Alter Nr. der Melk- Elutions~- | Impulsrate Rest - Dekonta- Ausbeute
(Tage) operation mittel im Eluat (Ipm) | impuls~-| minations- y
rate faktor
(Ipm)
31~ 35 1- 8 10™2n HC1 7,7 . 107 180 y . 10° 51
60~ 66 10- 38 107%n HC1 7,5 . 107 1873 y . 10° 50
84 66- 81 10" 3n HC1 8,7 . 107 LY > . 10° 59
104-116 82- 394 107 n HC1 7,7 . 107 34 > . 10° 52
243-244 1743-1751 10"7n HC1 5,9 . 107 7 8 . 10° 40
253-257 2752-2760 107 n HCL 6,7 . 107 14 5 . 10° 45 @
288 3762-3767 10™°n HC1 6,8 . 107 13 5 . 10° 46
292 4768-4771 10™n HC1 6,8 . 107 8 9 . 10° 46
295 5769-5772 10™2n HC1 6,2 . 107 7 1. 107 42




Tabelle 20: Ubersicht {iber die Melkoperationen am Generator Nr. 2

Nach 469 Melkoperationen wurde die Beladung des Generators von
30 pCi auf 2 mCi 137Cs erhtht

Alter (Tage) Nr. der Impulsrate Restimpuls- Dekonaminations=- | Ausbeute
Melkoperation im Eluat (Ipm) rate (Ipm) faktor %
12 1 - 9,3 . 10° 3 3, 100 76
13 - 19 2 - 36 8,5 . 10° 11 8 . 10° 69
37 - 48 41 - 350 7,8 . 108 3 3 . 10° 65
86 351 - 353 8,0 . 10° 7 1. 10° 69
117 - 118 468 - 469 6,1 . 10° 7 9 . 10° 50 o
118 h72 2,2 . 108 0 > 108 43 *
180 1742 - 1749 2,2 . 108 240 106 L3
190 - 195 2751 - 2760 2,1 . 108 259 2 . 106 4o
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Tabelle 21: EinfluB lingerer Lagerung ohne Elution auf den Dekontaminationsfaktor
Generator Beladung Zeit der Dekontaminationsfaktor
Nr. . Lagerung bei der
( juCi) (Tage) 1. 2. 3. 4,
Melkoperation nach der Lagerung
30 38 1. 106 1. 1O6 1. 106
1 400 6 > . 107 2 . 107 - -
5 6 7
20 by ., 10 3 . 10 10 -
38 8§ . 10" 1. 10° 2 . 10° -
2 2000 1. 10° y . 10° - - 2
10° 6 . 10° > . 10° -
y 2 . 10° 5 . 10° 1. 10° -
5 6 6
10 2 . 10 1 . 10 1 10 -
43 1. 10° 1. 10° 6 . 10° > . 10°




Tabelle 22: Ubersicht iliber die Melkoperationen am Generator A - 1
(Fixierung des Pd-103 als Chlorokomplex an Dowex-2x8)
Nr. der Alter des gemessene insgesamt gemessene Dekontamina- Ausbeute
Melk- Generators Impulsrate eluierte Impulsrate tionsfaktor in %
operation in Tagen an Rh-103m Impulsrate an Pd-103
im Eluat an Rh-103m im Eluat
2 2,50 . 10° 1,88 . 107 13 1,9 . 10° 22,9
3 2,40 . 10 | 1,80 . 107 29 8,3 . 10" 20,5
6 2,05 . 10° 1,54 . 107 15 1,4 . 10° 19,7
14 7 2,06 . 10° 1,55 . 107 2 1,0 . 10° 20,7
15 8 2,09 . 10° | 1,57 . 107 8 2,6 . 10° 21,8
16 9 2,08 . 10° | 1,56 . 107 12 1,7 . 10° 22,6
84 14 1,78 . 10° | 1,34 . 107 o > 10° 23.9
85 20 1,80 . 10° 1,35 . 107 33 5,5 . 10" 30,7
86 21 1,40 . 10° 1,05 . 107 20 7,0 . 10" 24,7
154 27 9,60 . 10° | 7,20 . 10° 9 1,1 . 10° 21,6
156 3 8,80 . 10° | 6,60 . 10° 20 4,4 . 10" 26,4
223 43 5,20 . 10° 3,00 . 10° 1,3 . 10° 22,3
204 45 5,00 . 10° | 3,75 . 10° 5 1,0 . 10° 23,7
225 49 4,40 . 102 | 3,30 . 10° 2 2,2 . 10° 23,9
Mittelwert 2,6 . 10° 23,2
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Tabelle 23: Ubersicht iiber die Melkoperationen am Generator A - 2
(Fixierung des Pd-103 als Chlorokomplex am Amberlite-IRA-93)
Nr. der Alter des gemessene insgesamt gemessene Dekontamina- Ausbeute
Melk- Generators Impulsrate eluierte Impulsrate| tionsfaktor in %
operation an Tagen an Rh-103m | Impulsrate an Pd-103
im Eluat an Rh-103m im Eluat
1 3 5,10 . 10° | 3,80 . 107 19 2,7 . 10° 21,1
2 I 5,00 . 10° | 3,80 . 107 54 9,2 . 10" 21,7
3 7 5,10 . 10° | 3,10 . 107 52 7,9 . 10" 19,0
14 8 4,10 . 10° | 3,10 . 107 2 2,0 . 10° 21,0
15 9 y,70 . 10° | 3,50 . 107 16 2,9 . 10° 24,8
16 10 5,10 . 10° | 3,15 . 107 18 2,3 . 10° 23,3
84 15 3,40 . 10° | 2,55 . 107 22 1,5 . 10° 23,2
85 21 2,65 . 10° | 1,99 . 107 37 7,2 . 10" 22,9
86 22 2,14 . 10° | 1,60 . 107 43 5,0 . 10" 19,3
154 28 1,70 . 10° | 1,30 . 107 10 1,7 . 10° 20,0
155 31 2,00 . 10° | 1,50 . 107 27 7,4 . 10" 25,9
156 35 1,49 . 10° | 1,12 . 107 26 5,7 . 10" 22,9
203 4y 9,50 . 10° | 7,10 . 10° 9 1,1 . 10° 20,9
224 46 9,00 . 10° | 6,80 . 10° 2,3 . 10° 21,6
225 50 7,80 . 10° | 5,90 . 10° 3 2,6 . 10° 21,9
Mittelwert 2,8 . 10° 22,0

I6




Tabelle 24:

Ubersicht {ilber die Melkoperationen am Generator B

(Fixierung des P3d-103 als Diacetyldioxim-Komplex auf

Aluminiumoxid)

Nr. der Alter des gemessene insgesamt gemessene Dekonta- Ausbeute
Melkopera-| Generators| Impulsrate eluierte Impulsrate mina- in %
tion in Tagen an Rh-103m Impulsrate an Pd-103 tions-
im Eluat an Rh-103m im Eluat faktor
1 3 1,88 . 10°| 1,41 . 10° 4337 43 6,7
2 4 2,25 . 10| 1,69 . 10° 2789 80 8,5
3 7 1,78 . 10°] 1,33 . 10° 2218 79 7,6
14 8 1,70 . 10°| 1,28 . 10° 1768 95 7,5
15 9 1,90 . 109 1,43 . 10° 1646 110 8,7
16 10 1,80 . 10°] 1,35 . 10° 1376 130 8,5
8l 15 1,45 . 10°| 9,68 . 10° 2636 54 7,5
85 21 1,10 . 10°| 8,25 . 10° 412 270 8,2
86 22 9,50 . 10" 7,13 . 10° 456 210 7,9
154 28 5,70 . 10| 4,28 . 10° 5917 13 5,6
156 35 5,20 . 10" 3,90 . 10° 476 111 6,7
223 uy 2,90 . 10" 2,18 . 10° 357 80 5,5
224 46 3,09 . 10" 2,32 . 10° 281 110 6,3
225 50 2,35 . 10%| 1,76 . 10° 255 91 5,6
Mittelwert 105 7,1

O
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Tabelle 25: Ubersicht tliber die Melkoperationen am
Kr-83m-Generator (Siule 1)

Durchflul- | Ausbeute Dekontaminations-
Nr. ggschwin— (%) faktor
digkeit
(ml/min)
1 1,46 93,4 = 2,3 . 10
2 1,46 89,2 = 2,4 . 10"
3 1,46 86,7 > 2,2 . 10"
| " 2,86 96,4 >~ 2,3 . 10"
5 2,86 84,9 = 1,7 . 10"
6 2,86 90,6 = 1,9 , 10"
7 0,55 96,5 > 1,8 . 10"
8 0,55 88,5 ~1,6 . 10"
9 0,55 95,8 >1,7 . 10"
10 6,10 86,6 =1,6 . 10"
11 6,10 95,3 >1,7 . 10"
12 6,10 86,1 1,4 . 108
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Tabelle 26: Ubersicht liber die Melkoperationen am
Kr-83m-Generator (Siule 2)

Elution eluierte eluierte Rb-83- Dekontaminations-
Nr. Kr-@}m- Aktivitit faktor
??2%?%;3? (rel. Einheiten)
heiten)
1 62,32 <1,7 . 107 > 3,7 . 100
2- 66 - < 1,6 . 107° -
67 70, 14 £1,6 . 107° 4,3, 100
68-1%2 - £1,6 . 107° -
133 74,10 =1,7 . 107° Xou,3 o, 100
134-198 - —= 1,6 . 107° -
199 68,52 =1,7 . 107° = 4,0 . 10°
200-264 - =< 1,6 . 107° -
265 76,96 < 1,6 . 1072 ~ 1,8 . 10°
266-330 - == 1,6 . 107° -
331 62,96 £ 1,9 . 107° >~ 3,3 . 10°




Tabelle 27: Ubersicht tber die Melkoperationen am Fr-223%-
Generator
Nr. der Melk- eluierte Fr-223- eluierte Ra-223%-
operation Impulsrate Impulsrate
(Ipm) (Ipm)
1 93 058 27 940
2 92 680 28 810
3 92 750 32 790
8 103 600 47 520
9 106 560 51 860
10 103 870 53 070
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Abb. 3 :y- Spektrum der langlebigen Restaktivitat des Tc-39m-
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Abb, 6 : Skizze des La-140-Generators
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Abb. 13 : Melksystem fiir Fr-223 nach K.H.Lieser und E.Kluge
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