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Das Rossendorfer Zyklotron U-120 von 1958 bis heute

H. Guratzsch

Forschungszentrum Rossendorf €. V., Zentralabteilung Neue Beschleuniger

Mitte der fiinfziger Jahre gewann die Forschung zur friedlichen Anwendung der Kernkraft enorm
an Bedeutung. In Ost und West entstanden Kernforschungszentren. In Europa wurden CERN
und das VIK Dubna gegriindet. In Deutschland entstehen die Forschungszentren Karlsruhe und
Jilich. Am 1. Januar 1956 nimmt das Zentralinstitut fiir Kernphysik in Rossendorf die Arbeit auf.
Reaktor und Zyklotron (Abb. 1) werden seine ersten Grofigerite. Mit der Unterzeichnung des
Ubergabeprotokolls beginnt am 1. August 1958 der Routinebetrieb des Rossendorfer Zyklotrons
U-120. Das heutige Kolloquium ist seinem 40jahrigen Betriebsjubildum gewidmet.

Lassen Sie mich ein paar Worte zur Zyklotrongeschichte sagen. Das Zyklotronprinzip wurde
1932 von E.O. Lawrence zusammen mit S. Livingston in Berkeley (USA) nach einer von
Lawrence 1930 veroffentlichten Idee realisiert. Abb. 2 zeigt das erste funktionsfahige Muster.
Heute ist man in der Lage, supraleitende Zyklotrone zu bauen, die sich, wie z.B. fiir die Neutro-
nentherapie, um den Patienten drehen konnen (Abb. 3). Unser Zyklotron wurde in den Jahren
1956 - 1958 von NIIEFA Leningrad (heute St. Petersburg) gefertigt. Mit seinem rotations-
symmetrischen Magnetfeld ist es ein “klassisches” Zyklotron mit schwacher Bahn-Fokussierung.
Isochronzyklotrone, die ein azimutal variables Magnetfeld zur starken Fokussierung haben,
wurden erst spiter tiblich. Im U-120 werden die Teilchen zwischen zwei 180°-Duanten be-
schleunigt (Abb. 4). Die Extraktion erfolgt mit einem elektrostatischen Deflektor. Inzwischen
sind fast 70 Jahre Zyklotron-Geschichte vergangen, 40 Jahre davon haben wir selbst miterlebt -
und vielleicht auch etwas mitgestaltet.

Den noch heute guten Zustand der Zyklotronanlage verdanken wir in erster Linie der umsichti-
gen Arbeit der Zyklotron-Mitarbeiter, aber auch dem steten Interesse der Nutzer. Der enge
Kontakt zwischen Betreibern und Nutzern machte es moglich, daB Verbesserungen rechtzeitig
iiberlegt und in den Betrieb aufgenommen werden konnten. So hat sich die Attraktivitdt der
Maschine bis heute erhalten. RoutinemiBig werden mit dem Zyklotron Protonen, Deuteronen
und Alpha-Teilchen beschleunigt. Zeitweise haben wir auch *He*, °Li**, ’Li** sowie Neon-Ionen
angeboten. Die erfolgreiche Beschleunigung dieser mehrfachgeladenen Ionen machte die Ent-
wicklung eigener Ionenquellen und den Aufbau eines Quellenversuchsstandes erforderlich.
Allerdings war die Lithiumbeschleunigung mit einem schier unzumutbaren Wartungsaufwand
verbunden, da durch Lithiumniederschlige die Durchschlagsfestigkeit des Resonanzsystems
rasch absank. Aufwendige Reinigungsprozeduren und leider auch ethohter Verschleill an den
Duanten muBten in Kauf genommen werden.

Auf die vielen technischen Neuerungen, die im Laufe der Zeit entstanden sind, kann hier im
einzelnen nicht eingegangen werden. Diese finden Sie als Liste “Ausgewihite Arbeiten ...  im
Anhang. Ein paar “Meilensteine” aus unserer 40jahrigen Betriebszeit sind es aber wert, hier
vorgestellt zu werden.



Die ersten Rossendorfer Zyklotronfachleute wurden in Leningrad ausgebildet. Diese waren Herr
Dr. Hiekmann, Herr Dr. Hopf, Herr Odrich und Herr WeiBig. Alle weiteren Mitarbeiter wurden
dann bei laufender Maschine in ihre Aufgaben eingefiihrt. Genutzt wurde das Rossendorfer
Zyklotron zunichst fiir kernphysikalische Untersuchungen. Spiter, ab etwa 1972, trat ein
deutlicher Trend zur anwendungsorientierten Forschung ein. Zu dieser Zeit wurde der Tandem
in Betrieb genommen, und einige Kernphysiker wechselten zu dem neuen Beschleuniger. Die
freiwerdende Strahlzeit am Zyklotron ermoglichte nun im gréBeren MaBe die Herstellung von
radioaktiven Nukliden fiir Medizin und Industrie sowie die Durchfiihrung der Neutronentherapie
durch die Robert-Rossle-Klinik Berlin-Buch und die Diinnschichtaktivierung flir Verschleif3for-
schungseinrichtungen. Als die Positronen-Emission-Tomographie (PET) entstand, hatte man sich
auch in Rossendorf rasch dieser Entwicklung zugewandt. Fir das Zyklotron bedeutete das, die
anfangs auf 7 MeV beschrinkte Protonenenergie auf 13 MeV zu erhohen, um Zugang zur
Erzeugung von !C [B*, 20,4 min] iiber die favorisierte Reaktion “N(p,@)"'C zu erlangen. Dank
der aus ReZ erhaltenen Beschleunigungskammer gelang es, die erforderliche Umriistung der
Magnetfeldshimierung praktisch bei laufender Maschine vorzunehmen. Sorgfiltige Magnet-
feldberechnungen, die akkurate Fertigung der Strom- und Eisenshims sowie die Entwicklung der
erforderlichen Stromversorgungen im damaligen Bereich Wissenschaftlicher Geritebau (jetzt
Zentralabteilung Forschungs- und Informationstechnik) fithrten im Sommer 1989 zur fehlerfreien
Inbetriebnahme der neuen Zyklotronkonfiguration (Abb. 5). Ab dieser Zeit stehen neben den
traditionellen 7 MeV pro Nukleon fiir Protonen (H,"), Deuteronen und a-Teilchen auch die
erstrebten Protonen mit 13 MeV fiir die PET-Entwicklung zur Verfugung. Erst im Jahre 1997
wechselte die PET-Produktion an das neu installierte Zyklotron CYCLONE 18/9 im Institut fiir
Bioanorganische und Radiopharmazeutische Chemie des FZR.

Zum Lieferumfang des Zyklotrons gehorte damals eine Reaktionskammer von 2 m Durchmesser
fiir kernphysikalische Experimente. Fir praktische Arbeiten erwies sich diese Kammer aber als
viel zu unbequem. Daher wurde 1962 die selbst entwickelte Mehrkanalstrahlausfiihrung in
Betrieb genommen (Abb. 6), wie sie auch jetzt noch mit ihren vier Strahlrohren fiir Experimente
zur Verfiigung steht. Mafgeblich waren hier beteiligt die Herren Schuster, Senf, Tischer und
WeiBig.

Fiir die verschiedensten Zyklotronanwendungen waren zur Optimierung von Strahllage und
-querschnitt MeBsysteme erforderlich. Die Entwicklung von Strahldiagnosebaugruppen reicht
vom Beginn des Zyklotrons bis in die Gegenwart. Herausragend sind das Lamellentarget der
Herren Dr. Hopf und Senf, der Infrarot-Strahlquerschnitts-Monitor von Dr. Biittig und die
Vielkanal-Thermoelemente von Herm Briickner.

Mit der Rekonstruktion aller Stromversorgungseinheiten konnten die Betriebssicherheit des
Zyklotrons, der Bedienkomfort und vor allem die Stabilitdt der Strahlparameter bemerkenswert
erhoht werden. Die Motorgeneratoren wurden durch leistungsfihige Halbleiterschaltungen und
regelbare Transformatoren ersetzt, wodurch Stromverbrauch und Wartungsaufwand wesentlich
reduziert werden konnten. Die Entwicklung von Stromversorgungen ist in Rossendorf von jeher
mit dem Namen von Herrn Gliser verbunden.

Tonenquellenentwicklungen, insbesondere fiir Lithium und *He, wurden vorrangig durch die
Herren Odrich, Kerber, Dr. Dietrich und Naumann getragen.



Fir Verbesserungen am Deflektor und der Strahlfiihrung hat sich Herr Preusche verdient
gemacht.

Herrn Briickner ist die erfolgreiche Entwicklung spezieller Targets zur Herstellung radloaktlver
Nuklide zu danken.

Freilufibestrahlungen und der Neutronenkanal fiir die Neutronentherapie gehen auf das Wirken
von Dr. Regel und seiner Abteilung im Zentralinstitut fiir Molekularbiologie Berlin-Buch,
AufBenstelle Rossendorf, zuriick.

Diinnschichtaktivierungen und die erfolgreiche Kooperation mit Verschleiforschungsein-
richtungen ist die Doméne von Dr. Richter, Dr. Eichhorn, Frau Taubert und Herrn Hartmann.

Firr die Erhdhung der Protonenenergie im Jahr 1989 sind besonders die Namen Dr. Tyrroff,
WeiBig, Preusche, Odrich, Anders, RoB3, Naumann, Dr. Linnemann und Dr. Pausch zu nennen.

Ganz besonders danken mochte ich unseren Operatoren und den beiden Betriebsingenieuren,
Herrn Anders und Herrn Briickner, die zu jeder Zeit umsichtig den Betrieb des Zyklotrons
durchgefiihrt haben.

Forderlich fiir den Betrieb und vor allem auch fiir die Entwicklungsarbeiten haben sich die guten
Kontakte zum Rossendorfer Tandem und die internationale Kooperation mit Rez, Dubna,
Krakau, Moskau und Kiew ausgewirkt. Ganz wichtig waren auch die frither regelméBig von den
Rossendorfer Beschleunigerabteilungen durchgefithrten beschleunigungstechnischen Schulen.

Zur Zeit stehen im Vordergrund der Zyklotronanwendung die Herstellung des alphastrahlenden
Nuklids ?'At fiir Forschungsarbeiten zur Krebstherapie, die Diinnschichtaktivierung fiir Ver-
schleiBuntersuchungen und die Erzengung von Neutronen mit Hilfe des Beryllium-Targets aus
der fritheren Neutronentherapie. Uber reprasentative Arbeiten der Zyklotronanwendung werden
die Nutzer selbst berichten.

Fur die Zukuntft ist vorgesehen, daB die Zyklotronmannschaft den Betrieb des neuen Beschleuni-
gers ELBE iibernehmen wird, so daBl zum Jahrtausendwechsel der Zyklotron-Betrieb eingestellt
werden muf3. Mit ELBE (Elektronenquelle mit hoher Brillanz und niedriger Emittanz) ist in
Rossendorf ein supraleitender Elektronen-Linearbeschleuniger mit hoher Strahlleistung und sehr
guten Strahleigenschaften im Aufbau. Wichtigste Anwendungen werden Kern- und Strahlungs-
physik und der Betrieb von Freie-Elektronen-Laser zur Erzeugung von kohérenter Infrarot-
strahlung variabler Wellenlénge sein. Schon jetzt nutzen wir die strahlfreie Zeit am Zyklotron, um
uns an Entwicklung und Aufbau- dieses neuen Beschleunigers zu beteiligen.
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Foto: Lawrence Berkeley Natonal Laboratory, Neg.-Nr. XBD 9711-04383.TIF

Abb. 2: Das erste Zyklotron der Welt, E.O. Lawrence (1930).
Beschleunigungskammer, geoffnet, im Reisekoffer
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E(H,") = 80keV
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Abb. 3: Das drehbare supraleitende 50-MeV- Deuteronen-Zyklotron
fur Neutronentherapie
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Abb. 6: Die Rossendorfer Zyklotronanlage mit Mehrkanalstrahlaustuhrung



Anhang zu: H. Guratzsch, Das Rossendorfer Zyklotron U-120 ...

Ausgewiihlte Arbeiten zur Verbesserung des Betriebsregimes,
der Strahlqualitit oder der Anwendungen des Zyklotrons U-120

1959

1960

1961

1962

1963

1964

1965

1966

1967

1968

1969

1970

1971

Stromindikator (S. Hopf, H. Schuster, G. Senf)
Ionenbahnuntersuchungen (S. Hiekmann, H. Odrich, H. Trautmann)

Messung der Energie und Energieverteilung des Ionenstrahls (F. Baldeweg,
K. Schiott)

Kiihlaggregat fiir Oldampfsperren (S. Hopf, G. Senf )
Messungen am inneren Ionenstrahl (S. Hiekmann, H. Odrich, H. Trautmann)
Streustrahlungsuntersuchungen am Rossendorfer Zyklotron (H. Abel, W. Ro3bander)

Mehrkanalstrahlausfithrung (H. Schuster, G. Senf, O. Tischer, J. WeiBig)
QuerschnittsmeBeinrichtung fiir Elektronen- und Ionenstrahlen (S. Hopf, G. Senf)
MeBeinrichtung fiir Hochfrequenzleistung und Reflexionsfaktor (J. Munk)

Verfahren zur Justierung von Quadrupollinsen (B. Anders, S. Hiekmann, H. Odrich)
Targettechnik fiir inneren Strahl (B. Anders, S. Hiekmann, H. Odrich, H. Trautmann)
Schutz- und Trainiereinrichtung fiir den Deflektor (H. Schuster)

Frequenz- und Symmetrieregeleinrichtung (G. Kerber, H. Odrich)
Spezieller Wobbelsender (M. Seifert)

Rekonstruktion der Regelkreise, Stabilisierung der Kiihlwassertemperatur ,
des Katodenstromes und der Hochspannung (M. Borkenhagen, D. Ermnst, G. Kerber)

Samplingvorsatz (F. Gabriel)

DuantenlagemeBeinrichtung (M. Borkenhagen, G. Kerber)
Temperaturmessung am Deflektormesser (J. WeiBig)

Riickwirkungsfreie Messung der Form einer bewegten Ladungswolke (H. Odrich)
Messung der Ionenphase (G. Kerber, H. Odrich)

Stabilisierungseinrichtungen fiir Stromversorgungen (W. Gléser)

Aufbau der Bestrahlungsanlage fiir Neutronentherapie (H. Abel, K. Eichhorn,
K. Regel, R. Rofibander, R. Zimmermann)



1972

1973

1974
1975

1976

1977

1978

1979

1980

1981

1982

1983

1984

1985

o . cmainasir——

Antriebe fiir Trimmer (R. Briickner, H. Odrich)
Targethalter (B. Anders, W. Naumann)

Magnetfeldmessung (B. Hartmann, S. Hiekmann, G. Kerber, H. Odrich)

Einsatz eines ProzeBrechners am Zyklotron (B. Hartmann, S. Hiekmann,
M. Borkenhagen)

Shimierung des Magnetfeldes (G. Kerber, H. Odrich)
Beschleunigung von He**-Tonen (G. Kerber, H. Odrich, J. WeiBig)

MeBwerterfassung und Aufarbeitung fiir die rechnergestiitzte Prozeffithrung
des Zyklotronbetriebes (M. Borkenhegen, B. Hartmann, S. Hiekmann, G. Hofmann,
J. Linnemann, G. Pietzsch, K. Thierauf)

Impulsbogenspannungsquelle (H. Biittig, P. Hartmann, H. Merker)
Beschleunigung von SLi>*-Ionen (J. Dietrich, G. Kerber, W. Naumann, H. Odrich)

Fernbedienbare Bestrahlungsanlage zur Produktion von ¥Ga und *'At (G.-J. Beyer,
R. Briickner, F. Japel, H. Odrich, G. Schulze, G. Umlauf, J. Weilig)

Tonenquellenversuchsstand (H. Biittig, J. Dietrich, H. Merker, H. Odrich, S. Preusche,
H. RoB, H. Weillig)

Teilchenbahnberechnungen (J. Dietrich, H. Merker)

Universelle Ionenquelle (F. Japel, G. Kerber, W. Naumann, H. Odrich)
Digitaler Strahlstromintegrator (H. Biittig)

Infrarotthermografie am ausgefithrten Ionenstrahl (H. Biittig)
Berechnung der Tonenbahnen im Deflektor (S. Preusche, J. Slotta)

Targetentwicklung fiir die Isotopenproduktion (R. Briickner, G. Umlauf)
Magnetstromversorgungen mit Regeleinrichtung (W. Glaser)

Messung der Targettemperaturverteilung (R. Briickner)
Modulator fiir den Hochfrequenzgenerator (H. Biittig, M. Zschernig)

Neujustierung der Strahlfithrung (B. Anders, H. Guratzsch, H. Odrich)
Rekonstruktion Deflektor (S. Preusche, G. Umlauf)

Sputterionenquelle fur Li (J. Dietrich, G. Kerber, W. Naumann, H. Odrich)
Bestrahlunseinrichtung fur Gastargets (R. Briickner, G. Umlauf)

Beschleunigung von ’Ne* und 2°Ne*" - Tonen (H. Guratzsch, H. Odrich)
Tripletsystem zur Strahifokussierung (H. Guratzsch)



1986

1987 -

1990

1991

1993

1994

1995

1996

1997

Tonenquelle mit indirekter Heizung fiir Li (G. Kerber, H. Odrich)

1989 Vorbereitung und Umbau des U-120 fiir Protonenbeschieunigung

(B. Hartmann, P. Hartmann, W. Gléser, H. Guratzsch, J. Linnemann, H. Odrich,
G. Pausch, S. Preusche, H. Ross, H. Taubert, H. Tyrroff, J. WeiBig)

Einsatz eines neuen Warmetauschers (J. WeiBig)

Targetwechselanlage fiir PET-Target (R. Briickner, E. Losel, J. Steinbach, R. Wenzel,
U. Wiinsche)

Modernisierung des Bestrahlungsplatzes fiir Dunnschichtaktivierungen
(B. Eppendorfer, B. Hartmann, W. Neumann, H. Taubert)

Verbesserte Deflektorspannungsversorgung (H. Biittig, R. Wenzel)
Rekonstruktion der Bogenspannungsversorgung (H. Biittig, R. Wenzel)

Verbesserungen am Vakuumsystem (B. Eppendorfer, W. Naumann, R. Wenzel)

Aufbau eines modernen NuklidmeBplatzes mit Ge-Spektrometer (B. Hartmann,
H. Taubert)

Targettechnologie zur Aktivierung gepreBter Substanzen (R. Briickner, H. Guratzsch,
H.-W. Thiimmel)



Das Zyklotron U-120 — langjidhrige Basis der Rossendorfer
Kernstrukturforschung

H. PrADE, L. KAUBLER, R. SCHWENGNER

Institut fiir Kern- und Hadronenphysik, Forschungszentrum Rossendorf

1 Einleitung

Im August 1958 wurde das Zyklotron U-120 als Basisgerét fiir die kernphysikalische Grundlagen-
forschung in Betrieb genommen. Der engagierten und kompetenten Betriebsmannschaft
des Zyklotrons ist es zu danken, daBl es diesem Anspruch bis zum Ende der
achtziger Jahre gerecht werden konnte und noch heute seinen Dienst fiir anwen-
dungsorientierte Aufgaben verrichtet.

Die Ergebnisse von zwei Jahrzehnten kernphysikalischer Experimente wurden in ,,20 Jahre Ros-
sendorfer Zyklotron® [1] zusammenfassend dargestellt. In den sechziger Jahren konzentrierten
sich die kernphysikalischen Arbeiten auf Kernreaktions-Experimente an Wenig-Nukleonen-
Systemen [2, 3, 4] und auf Kernstrukturuntersuchungen auf der Basis von Zerfallsspektroskopie

[5).

Seit Anfang der siebziger Jahre bis 1990 wurde das Zyklotron durch die Kernphysik ausschliefilich
fiir Kernstrukturuntersuchungen genutzt. In dieser Periode erhielten die Kernspektroskopiegrup-
pen pro Jahr eine Strahlzeit von 1200 Stunden, d.h. etwa 30% der verfiigbaren Strahlzeit bzw.
etwa eine Woche pro Monat rund um die Uhr, und das meist bei stabilen Strahlbedingungen.

Kernstrukturuntersuchungen verfolgen das Ziel, die Anregungsschemata und Kernniveaueigen-
schaften von Atomkernen méglichst umfassend experimentell zu bestimmen und durch Vergleich
mit den Vorhersagen von Kernstrukturmodellen den Aufbau des Vielteilchensystems Atomkern
und die Wechselwirkung zwischen seinen Bestandteilen besser zu verstehen. Hauptziel der
Arbeiten am Zyklotron U-120 waren Beitrige zur Aufklirung kollektiver Bewegungsformen und
deren kompliziertem Wechselspiel mit der Einteilchenbewegung in mittelschweren Atomkernen.

Die enorme Verbesserung der Energieauflosung der Gamma-Dektektoren von einigen zehn keV
bei Szintillationsdetektoren auf einige keV bei Ge(Li)- oder Reinstgermanium-Detektoren in
den sechziger Jahren ermoglichte den Ubergang von der Zerfallsspektroskopie zur Spektroskopie
am Teilchenstrahl. Die Rossendorfer Kernspektroskopie erkannte diesen Trend frithzeitig und
gehorte 1967 mit zu den ersten Arbeitsgruppen, die die In-Beam-Spektroskopie zur Untersu-
chung der Struktur von Atomkernen nutzte, nun mit dem zusétzlichen Freiheitsgrad des hohen
Drehimpulses. Dabei konnte sich die Kernspektroskopie im ZfK auf folgende Grundlagen stiitzen:

@ Moderne zweidimensionale langsame und schnelle [6] Koinzidenz- und Vielkanalmefitechnik
auf der Basis der 2K-Amplituden-Digital-Konverter und der 2K-Ferritkernspeicher [7] aus
dem Bereich Technik des ZfK Rossendorf.

e Neue Gamma-MeBtechnik, d.h. Einsatz von Ge(Li)-Detektoren aus Rez (CSSR).

e Etablierte MeBmethoden zur Bestimmung von Energie, Drehimpuls, Paritit und Lebens-
dauer eines Kernniveaus. [8]

e Enge Zusammenarbeit mit den Kernstrukturtheoretikern in Rossendorf und Dubna.

e Relativ moderne Rechentechnik in Rossendorf und Dresden fiir Datenanalyse und theore-
tische Rechnungen.



e Stabiler Teilchenstrahl von Protonen, Deuteronen und besonders 27 MeV Al-
phateilchen mit variabler Zeitstruktur am Zyklotron U-120 und die Weiterent-
wicklungen zur Beschleunigung von *He- und %7Li-Ionen.

Im folgenden sollen Ergebnisse der Rossendorfer Kernspektroskopie, die bis zum Ende
der siebziger Jahre am Zyklotron U-120 erzielt wurden, kurz skizziert und Ergebnisse
von 1980 bis 1990 detaillierter dargestellt werden.

2 Ergebnisse der In-Beam-Spektroskopie bis 1978

Die Resultate der In-Beam-Experimente am Zyklotron U-120 bis 1978 sind in [8] ausfiihrlich
dargestellt und sollen hier nur kurz zusammengefait werden.

e In Rossendorf wurde die HF-y-Methode [9, 10, 11] entwickelt, ein Mefiverfahren zur
Bestimmung von Kernniveaulebensdauern im ns-Bereich auf der Grundlage des im MHz-
Bereich gepulsten Teilchenstrahls.

® Bei der Untersuchung von Rotationsbanden in ungeraden Kernen des Massenbereiches
A = 150 - 190 konnte der Einfluf der Coriolis-Wechselwirkung bei der Rotations-
Teilchen-Kopplung auf Anregungsenergien und ["Ibergangswahrscheinlichkeiten nachgewie-
sen werden [12, 13, 14]. Im ZfK Rossendorf wurden erstmalig Kopplungseffekte zwischen
Zustinden gefunden, bei denen der Unterschied der Drehimpulsprojektion K gréfler als 1
ist.

e In deformierten Kernen wurde der Einflul der Quadrupol- und Hexadekapoldeformation
[15] und der Quasiteilchen-Phononen-Wechselwirkung [16] auf Ubergangswahrscheinlich-
keiten untersucht.

e In Kernen im Ubergangsgebiet zwischen stabiler Deformation und sphérischer Kernform
wurde die Koexistenz verschiedener Kernformen [17] und eine Abhéngigkeit der Kernform
von der Protonen- und Neutronenzahl gefunden (z.B. [18, 19]).

e Auf der DBasis eines von Rossendorfer Kerntheoretikern ausgearbeiteten Rumpf-
Quasiteilchen-Kopplungs-Modells [20] wurden die in den Zyklotron-Experimenten be-
obachteten verschiedenen Bandenstrukturen in ungeraden Ubergangskernen als Folge der
Anderung des Teilchen-Loch-Charakters der Bandenkopfe erklirt [21].

¢ Hochspinzustéinde in Kernen nahe magischer Zahlen konnten durch Mehrteilchenanregun-
gen im Protonen- oder/und Neutronensystem [22] beschrieben werden.

3 Weiterentwicklungen am Zyklotron fiir die Kernspektroskopie

Die Rossendorfer Kernspektroskopie verfolgte immer das Ziel, Kerneigenschaften systematisch
iiber groflere Massengebiete zu studieren. Deshalb bestand der Wunsch der experimentellen
Kernstrukturphysiker, das Spektrum der beschleunigten Teilchen am Zyklotron U-120 zu
erweitern, um Atomkerne zu méglichst hohen Drehimpulsen anzuregen.

1974 konnten nach Umshimierung des Magnetfeldes, Erhéhung der Spannungsfestigkeit ein-
zelner Anlagenteile und dem Aufbau einer He-Riickgewinnungsanlage erstmals *He?t Ionen
auf 32 MeV beschleunigt werden [23]. Spiter gab es jahrlich wegen der umfangreichen
Umbauten eine mehrwochige ununterbrochene 3He-Strahlzeit.

Fiir die Beschleunigung von dreifach geladenen %7Li Ionen, einer wegen des hohen Auf-
wandes eher selten beschleunigten Teilchenart, mufite eine neue Ionenquelle entwickelt werden
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[23, 24]. 1977 konnten erstmals “Li-, spiter auch ®Li-Ionen beschleunigt werden, die in den
folgenden Jahren in mehrwochentlichen Strahlzeiten 6fter benutzt wurden. Diese MeSperioden
stellten an alle Beteiligten hohe Anforderungen, besonders aber an die Zyklotronmannschaft.
Wiéhrend der Bestrahlung mufite das Zyklotron mit besonderer Konzentration betrieben wer-
den. Auflerdem war ein anschlieflendes griindliches Auswaschen der Lithiumriickstinde in der
Beschleunigungskammer und auf den Duanten erforderlich.

4 Ergebnisse der Kernstrukturuntersuchungen 1978-1990

4.1 Methodische Entwicklungen

Fiir die kernspektroskopischen Experimente wurde ein schnelles Datenerfassungssystem auf
der Basis eines Rechners vom Typ Robotron KRS 4201 aufgebaut [25]. Damit war es mdoglich,
sowohl mehrparametrige Mefidaten als Einzelereignisse auf Magnetband oder Festplatte zu
speichern als auch Matrizen on-line in speziellen Speichermodulen aufzubauen.

In Ergénzung der bereits fiir die Kernspektroskopie verfiigbaren Mefimethoden wurden weitere
Mefanordnungen aufgebaut bzw. Verfahren entwickelt:

4.1.1 Bestimmung von Lebensdauern im ps-Bereich mit Hilfe des Doppler-Effekts

Zur Bestimmung von Lebensdauern auf der Grundlage des Doppler-Effekts werden zwei Me-
thoden angewendet: die ,, Doppler-Shift-Attenuation® (DSA) Methode, bei der die Kerne in ei-
nem dicken Target gestoppt werden, und die ,,Recoil-Distance-Doppler-Shift“ (RDDS) Metho-
de, bei der die Kerne ein diinnes Target verlassen und nach einer Strecke freien Fluges in einem
SAuffinger gestoppt werden. Mit beiden Methoden wird die Lebensdauer des emittierenden Ni-
veaus aus dem Vergleich von experimentellen mit simulierten Formen von Doppler-verschobenen
»Gammalinien“ bestimmt. Hierzu wurde innerhalb der Rossendorfer Spektroskopiegruppe von
G. Winter ein Computerprogramm entwickelt, das die Hiufigkeitsverteilung der Geschwindig-
keit der Endkerne als Funktion der Zeit mit Hilfe der Monte-Carlo-Methode aus einer grofien
Anzahl von Endkern-Trajektorien berechnet [26]. Die Anwendung dieser Methode stellte einen
grofien Fortschritt gegeniiber vorher verwendeten ungenauen analytischen Niherungen dar. Auf
der Grundlage dieser Hiufigkeitsverteilung werden Doppler-verschobene Linienformen von Gam-
maiibergiingen fiir verschiedene Lebensdauern berechnet und mit experimentellen Linienformen
verglichen. Ein Beispiel einer solchen Analyse ist in Abb. 1 gezeigt. Die Doppler-Shift Methoden
zur Bestimmung von Lebensdauern wurden in zahlreichen Experimenten am Zyklotron U-120
angewendet und sind eine wichtige Grundlage fiir neuartige Erkenntnisse tiber die Kernstruktur
(sieche Abschnitte 4.2.1 und 4.2.2).

4.1.2 Anordnung zur Messung magnetischer Momente

Fiir Kernniveaus, deren Lebensdauer im ns-Bereich und dariiber liegt, kann das magnetische
Kerndipolmoment durch zeitdifferentielle Messung der gestorten Winkelverteilung bestimmt
werden. Voraussetzung ist ein entsprechend gepulster Teilchenstrahl. Aus dem ma-
gnetischen Moment 158t sich direkt die Nukleonenkonfiguration des betreffenden Kernzustandes
ableiten, eine wichtige Grundlage fiir umfassendere Kernmodellbetrachtungen. Deshalb wurde
eine entsprechende Mefanordnung auf der Basis eines konventionellen Elektromagneten fiir ma-
ximal 2.5 T aufgebaut (Abb. 2), mit der fiir eine Vielzahl von Kernzustinden der Kern-g-Faktor
gemessen wurde [27].
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Abb. 1: Linienformanalyse mit Hilfe der ,Doppler-Shift- Attenuation“-Methode. Die angegebene
Lebensdauer wurde aus einer gemeinsamen Anpassung berechneter an experimentelle Linienfor-
men bei den Komplementirwinkeln 45° und 135° bestimmt.

Abb. 2: Anordnung zur Messung magnetischer Momente.



4.1.3 Teilchen-Gamma-Koinzidenzanordnung

In Compoundkernreaktionen wird eine Vielzahl von Endkernen erzeugt. Oftmals interessieren
die Kerne, die nur mit schwachen Ausbeuten erzeugt werden. Die Gammaiiberginge in diesen
Kernen sind héufig von denen aus stirkeren Reaktionskandlen iiberdeckt. Durch die Messung
der Gammastrahlung in Koinzidenz mit geladenen Teilchen kann eine Auswahl von Endkernen
getroffen werden. Fiir Teilchen-Gamma-Koinzidenzmessungen am Rossendorfer Zyklotron wurde
eine Detektoranordnung aufgebaut, die zwei Silizium-Detektoren zur Messung geladener Teilchen
enthielt [28]. Sie ist schematisch in Abb. 3 gezeigt.

Si detector

Abb. 3: Schematische Darstellung der Anordnung von zwei Siliziumdetektoren zum Nachweis
geladener Teilchen und einem Germanium-Detektor.
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Die Silizium-Detektoren mit Durchmessern von 42 mm und Dicken von 0.3 mm wurden im
ZIK Rossendorf hergestellt. Sie waren oberhalb und unterhalb des Targets im Abstand von 20
mm zum Target angeordnet. Dieser Detektoraufbau wurde in mehreren Untersuchungen von
Kernen im Massengebiet um A = 80 genutzt und war sehr wertvoll fiir die Identifizierung und
Auswertung von Gammaiibergingen z.B. in den Kernen "Br [29] und 3182Br [30]. Er war auch
Ausgangspunkt fiir verbesserte Anordnungen von Silizium-Detektoren, die in Messungen an
externen Beschleunigern benutzt wurden. Beispiele fiir Gammaspektren, die in Koinzidenz mit
den beschriebenen Silizium-Detektoren gemessen wurden, sind in Abb. 4 gezeigt.

4.1.4 GQGastargetsystem fiir Krypton und Xenon

Fiir die Untersuchung spezieller N = 82 [31] und N = 50 Kerne wurde ein Gastargetsystem fiir
Kr und Xe aufgebaut [32] (Abb. 5). Durch Gasriickgewinnung mit fliissigem Stickstoff konnten
dabei die Verluste an teuren angereicherten Gasen sehr gering gehalten werden.
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Abb. 5: Schnitt durch das Gastargetsystem.

4.2 Ergebnisse der Kernstrukturforschung
4.2.1 Schnelle magnetische Dipoliiberginge in Kernen um A4 = 80

Bei der Untersuchung des Kerns 81Ky wurde eine Strukturinderung beim 21/2%-Zustand
beobachtet. Bei diesem Zustand endet die Bande von elektrischen Quadrupoliibergingen
und wird durch eine Folge von magnetischen Dipolitbergingen abgeltst. Aus den DSA-



Lebensdauermessungen folgte, daB diese Ubergiinge Stirken bis zu etwa 2 p% haben. Solche
grofen Ubergangsstirken waren bis dahin unbekannt und wurden durch die Rossendorfer Grup-
pe erstmals beobachtet [33, 34]. In einer Zusammenarbeit zwischen der Spektroskopiegruppe
und Kernstrukturtheoretikern in Rossendorf wurde ein semiklassisches Modell entwickelt, das
diese grofien ﬁbergangsstéirken auf der Grundlage der Kopplung der Spins ungepaarter Protonen
und Neutronen in speziellen Bahnen beschreibt, bei der sich die magnetischen Dipolmomente
konstruktiv tiberiagern. Dies war ein neues Konzept, das auch Eingang in ein spiter entwickel-
tes Modell zur Beschreibung von Rotationsbanden mit starken magnetischen Dipoliibergingen,
dem ,, Tilted-Axis-Cranking-Modell“ [35], gefunden hat. Mehrteilchenanregungen, die zu starken
magnetischen Dipoliibergéingen fithren, wurden dann am Rossendorfer Zyklotron systematisch
untersucht. Sie konnten auch in den Kernen #3Kr [36] und ™Kr [37] gefunden werden. Im Kern
Br wurde erstmalig eine Folge starker magnetischer Dipoliiberginge zwischen Zustinden ne-
gativer Paritit beobachtet [29].

4.2.2 Mehrteilchenanregungen in Kernen nahe des Schalenabschlusses bei N = 50

Die Untersuchung von Mehrteilchenanregungen im Massengebiet um A = 80 wurde von defor-
mierten Kernen auf nahezu sphirische Kerne ausgedehnt, in denen diese Anregungen dominieren.
Auf der Basis von Experimenten am Rossendorfer Zyklotron wurde erstmals ein isomerer Vier-
teilchenzustand im 3*Kr gefunden, dessen Lebensdauer und g-Faktor ebenfalls bestimmt werden
konnten [38, 39]. Diese experimentellen Ergebnisse erméglichten einen detaillierten Vergleich mit
theoretischen Vorhersagen. Isomere Mehrteilchenzustinde in Kernen mit V = 48 - 50 wurden
in weiteren Experimenten, die vor allem den "Li-Strahl des Rossendorfer Zyklotrons nutzten,
systematisch untersucht [40]. Im magischen Kern 89Y (N = 50) wurden Zusténde bei Energien
um 8§ MeV gefunden, deren Eigenschaften auf einen Aufbruch des N = 50 ,,Cores“ hindeuten
[41]. Diese Interpretation konnte spiter in Schalenmodellrechnungen mit einem grofien Konfigu-
rationsraum bestitigt werden [42].

4.2.3 Vielteilchenanregungen in N=82 Kernen und ihre Schalenmodellbeschrei-
bung

Entsprechend den experimentellen Moglichkeiten unseres Zyklotrons wurden die 7 halbmagi-
schen Kerne mit 82 Neutronen 138Ba bis 144Sm systematisch untersucht (z.B. [43, 44, 45]). Auf
der Basis des Rossendorfer Schalenmodell-Programms RACK [46] konnten die beobachteten
Zustinde bis ca. 5 MeV Anregungsenergie als Vielteilchen-Protonenanregungen mikroskopisch
erklirt werden. Zur Beschreibung der experimentell beobachteten Zustinde mit negativer Pa-
ritit wurde auf der Basis des Schalenmodells ein Core-Teilchen Kopplungsmodell entwickelt
[47]. Mit diesern Modell konnte gezeigt werden, da8 sich die Zusténde positiver Paritdt nicht wie
vermutet durch Kopplung eines Protons an den Rumpfkern beschreiben lassen und dafB die in
Rechnungen schwierig zu beschreibenden E1 Uberginge durch Anregungen in die nichsthéhere
Hauptschale quantitativ verstanden werden konnen.

4.2.4 Niveauschemata ungerader Zinn-Kerne und ihre erstmalige Schalenmodell-
beschreibung

Anfang der achtziger Jahre wurden systematische experimentelle Untersuchungen der halb-
magischen (Z=50) Zinnkerne initiiert [48, 49]. Auf der Grundlage von Reaktionen mit
3He und ®Li konnten in 111Sn die theoretisch erwarteten Zustéinde positiver Paritit gefunden
werden. Um die experimentellen Daten zu beschreiben, wurden Parameter fiir Schalenmodell-
Rechnungen in Zinn-Kernen bestimmt und erstmalig Schalenmodellrechnungen mit Konfigurati-
onsmischung fiir Zinn-Kerne durchgefiihrt, in denen die experimentellen Zustinde als Neutronen-
Vielteilchenanregungen gut beschrieben werden. In !3Sn konnte erstmalig in einem leichten



Zinn-Kern ein Neutronen h%l /289, 12 Isomer gefunden werden. Heute sind die Zinn-Kerne wegen
der Vielfalt der in ihnen beobachteten Anregungsphinomene Gegenstand zahlreicher Experi-
mente mit modernen Spektrometern.

4.2.5 Weitere Ergebnisse der Kernspektroskopie am Rossendorfer Zyklotron

In den Abschnitten 4.2.1 bis 4.2.4 konnten nur einige Ergebnisse aufgefiihrt werden. Im folgenden
sollen weitere Resultate kurz genannt werden:

e Nachweis konfigurationsabhéingiger Dreiaxialitst in Kernen um 1% Ag [50].
e Kollektive Anregungen in den Ubergangskernen 117119121 e [51],
o Konzept der Z = 50 und N = 82 Quasispiegelkerne [48].

Deformationsabhingigkeit magnetischer Momente in Ubergangskernen [52].

Temperaturabhéingigkeit des Paramagnetismus von Ce-Ionen in BaO [53].

Zwei-Quasiteilchen-Anregungen und Kollektivitit in den Ubergangskernen 104:106:108Cq
[54] und 102:104106pq [55).

e Untersuchung von Bandenkreuzungsphinomenen und der Wechselwirkung zwischen der
Grundzustandsbande und der ,,S-Bande“ in Kernen um A4 = 80 [56, 57, 58, 59, 60, 61].

5 Unser Dank an die Zyklotronmannschaft

Im Namen der Experimentatoren aus der Kernphysik méchten die Autoren allen Kollegen, die
an der Weiterentwicklung, dem Betrieb und der Wartung des Zyklotrons U-120 beteiligt waren,
herzlichen Dank sagen fiir die langjdhrige gute Zusammenarbeit. Auf dieser Basis konnten in
Rossendorf wertvolle, international beachtete Beitrige zu aktuellen Fragen der kernphysikali-
schen Grundlagenforschung geleistet werden. Hervorzuheben ist die stindige Bereitschaft der
Zyklotronmannschaft, unsere Wiinsche zur Verbesserung der Experimentierbedingungen, zur
Optimierung von Strahleigenschaften, zur Verinderung der Zeitstruktur des Strahls und zur
Erweiterung des Spekirums der beschleunigten Teilchen aufzugreifen und in hoher Qualitéit um-
zusetzen. Durch die Kompetenz und das Engagement der Zyklotronmannschaft war nahezu stets
ein stabiler und zuverlissiger Betrieb des U-120 gewihrleistet, von dem wir Experimentatoren
dankbar profitiert haben.

6 Schluflbemerkungen

Im Ergebnis von zwei Jahrzehnten In-Beam-Kernstrukturforschung am Zyklotron U-120 ent-
standen ca. 200 Vertffentlichungen in referierten internationalen Fachzeitschriften. Die Gruppen
der Rossendorfer Kernspektroskopie arbeiteten dabei mit Kollegen aus Budapest, Debrecen,
Dubna, Kiev, Kéln, Leningrad, Rez, Riga, Sofia, Stockholm, Uppsala und Zagreb zusammen.
Die Forschungsergebnisse der Rossendorfer Kernspektroskopie trugen wesentlich dazu bei,
daff im Ergebnis der Evaluierung des ZfK Rossendorf durch den deutschen Wissenschafts-
rat 1991 die Griindung eines Institutes fiir Kern- und Hadronenphysik im FZR empfohlen wurde.

Im Streben nach der Untersuchung von extremen Kernzustinden, exotischen Kernen weitab von
der Stabilitétslinie oder sehr komplexen kollektiven Kernzustinden findet Kernstrukturphysik
heute vorwiegend an Schwerionenbeschleunigern, Beschleunigern mit radioaktiven Strahlen oder
Elektronenbeschleunigern statt. Mlit der Errichtung des Elektronenbeschleunigers ELBE
wird die Kernstrukturphysik wieder eine experimentelle Basis im FZ Rossendorf
finden.



Literatur

[1] R. Weibrecht (Herausgeber), 20 Jahre Rossendorfer Zyklotron, Report ZfK-363 (1978) 1

[2] B. Kiihn, Arbeiten am Rossendorfer Zyklotron iiber den Mechanismus von Kernreaktionen
(1963 - 1972), in [1], S. 38

[3] K. Méller, Messung der Reaktionen 2H(p,p)d und *H(d,2p)n am Zyklotron U-120, in [1], S.
43

[4] R. Grotzschel, Bestimmung der Neutron-Neutron-Streulinge aus der Reaktion
3H(d,n3He)n, in [1], S. 46

[5] F. Stary und L. Funke, Einsatz des Zyklotrons U-120 fiir zerfallsspektroskopische und
Isomerie-Untersuchungen, in [1], S. 48

[6] F. Gabriel, H. Koepernik and K. Schops, Nucl. Instr. Meth. 103 (1972) 501

[7] M. Kahlenbach, Ein universeller Datenspeicher fiir kernphysikalische Messungen, Disserta-
tion TU Dresden (1963)

[8] L. Funke und F. Stary, Kernspektroskopie am Strahl des Rossendorfer Zyklotrons, in [1],
S. 53

[9] W. Andrejtscheff, F. Dubbers, P. Manfra and K.-D. Schilling, Isomeric E1 Transitions with
AK=0 in "1 Ly, Nucl. Phys. A190 (1972) 489

[10) P. Manfra, W. Andrejtscheff, F. Dubbers, K.-D. Schilling und W. Seidel, Fortschritte bei
der Messung von Nanosekunden-TIsomeren am Teilchenstrahl, Report ZfK-255 (1973) 1

[11] K.-D. Schilling, L. Kaubler, F. Stary and W. Andrejtscheff, Electromagnetic Transitions in
Some Odd-Proton Deformed Nuclei, Nucl. Phys. A265 (1976) 58

[12] G. Winter, L. Funke, K.H Kaun, P. Kemnitz and H. Sodan, Rotational States and Rotation-
particle Coupling in 35Tb and 13"Tb, Nucl. Phys. A176 (1971) 609

[13] L. Funke, K.H. Kaun, P. Kemnitz, H. Sodan and G. Winter, Rotational Bands and Fast E1
Transitions in 93Ho, Nucl. Phys. A190 (1972) 576

[14] P. Kemnitz, L. Funke, K.H. Kaun, H. Sodan and G. Winter, Evidence for Mixing of Rota-
tional States Differing by AK=2,3 and 4, Phys. Lett. 39B (1972) 179

[15] K.D. Schilling, W. Andrejtscheff and G. Winter, Hexadecapole Deformations and E1 Tran-
sitions in Odd-A Ho and Tm Nuclei, J. Phys. G3 (1977) 1255

[16] W. Andrejtscheff and P. Manfra, Evidence for the Quasiparticle-Phonon-Interaction in
Odd-mass Deformed Nuclei, Phys. Lett. 55B (1975) 159

[17) P. Kemnitz, L.Funke, H. Sodan, E. Will and G. Winter, High-spin States in '8718%1r: Coexi-
stence of Strong-coupling, Rotation-alignment and Weak-coupling, Nucl. Phys. A245 (1975)
212

[18] U. Hagemann, H.-J. Keller and H.F. Brinckmann, Collective Excitations in the 1231251
Nuclei, Nucl. Phys. A289 (1977) 292

[19] W.D. Fromm, H.F. Brinckmann, F. Donau, C. Heiser, F.R. May, V.V. Pashkevich and
H. Rotter, Level Structure in '7Sb Investigated in the Decay of the Isomeric Three-
quasiparticle State, Nucl. Phys. A243 (1975) 9

9



[20] F. Dénau and S. Frauendorf, Description of Odd Transitional Nuclei in Terms of Core-
quasiparticle Models, Phys. Lett. 71B (1977) 263

[21] U. Hagemann and F. Dénau, Pairing Facor and Band Structures in Odd-A Pd Nuclei, Phys.
Lett. 59B (1975) 321

[22] G. Winter, F. Dénau, L. Funke, P. Kemnitz and E. Will, Proton-neutron Excitations in the
High-spin States of %Tc, Nucl. Phys. A291 (1977) 401

[23] G. Kerber und H. Odrich, Beschleunigung weiterer Ionensorten, in [1], S. 27

[24] J. Dietrich, G. Kerber, W. Naumann und H. Odrich, Die Beschleunigung von Li-Ionen mit
dem Zyklotron U-120, Jahresbericht 1977, ZfK-350 (1978) 185

[25] W.D. Fromm, On-line Registration of Multi-parameter Events, Annual Report 1988, ZfK-
667 (1989) 164

[26] G. Winter, The determination of nuclear picosecond lifetimes by means of the Doppler
effect, Nucl. Instrum. Methods Phys. Res. 214 (1983) 537

[27] L. Kaubler, H. Prade, L. Schneider, H.-F. Brinckmann und F. Stary, Kernstrukturuntersu-
chungen mit Hilfe magnetischer Momente angeregter Kernzustinde, Report ZfK-455 (1981)
1

[28) R. Schwengner, Mehrteilchenanregungen und kollektive Bewegung in den Ubergangskernen
78Se, PKr, Br und 8'Br, Dissertation, Akademie der Wissenschaften der DDR, 1990

[29] R. Schwengner, J. Déring, L. Funke, H. Rotter, G. Winter, A. Johnson, A. Nilsson, High-
spin states and band structures in "°Br, Nucl. Phys. A 486 (1988) 43

[30] L. Funke, J. Déring, P. Kemnitz, P. Ojeda, R. Schwengner, E. Will, G. Winter, A. Johnson,
L. Hildingsson, Th. Lindblad, Yrast States in 8! Br and #?Br, Zeitschr. Phys. A 324 (1986)
127

[31] H. Prade, W. Enghardt, I. Dioszegi, L. Kéubler, H.-J. Keller, F. Stary and G. Winter,
In-Beam Investigations and Structure Studies of Multiparticle Excitations in the N=82,83
Nuclei 13%139Ba, Nucl. Phys. A472 (1987) 381

[32] D. Walzog, H. Prade, J. Fiedler und F. Stary, Gastarget fiir die Kernspektroskopie am
Teilchenstrahl, Jahresbericht 1981, ZfK-488 (1982) 208

[33] L. Funke, F. Dénau, J. Doring, P. Kemnitz, E. Will, G. Winter, L. Hildingsson, A. Johnson
and Th. Lindblad, Shape change and fast M1 transitions in 8'Kr, Phys. Lett. 120B (1983)
301

[34] L.Funke, J. Doring, P. Kemnitz, E. Will, G. Winter, A. Johnson, L. Hildingsson and Th.
Lindblad, Three-quasiparticle excitations in 8 Kr, Nucl. Phys. A455 (1986) 206

[35] S. Frauendorf, Tilted cranking, Nucl. Phys. A 557 (1993) 259c

[36] P. Kemnitz, J. Déring, L. Funke, G. Winter, L.H. Hildingsson, D. Jerrestam, A. Johnson
and Th. Lindblad, Evidence for shape coexistence from few-quasiparticle excitations in
83Kr, Nucl. Phys. A456 (1986) 89

[37] R. Schwengner, J. Déring, L. Funke, G. Winter, A. Johnson and W. Nazarewicz, Three-
quasiparticle excitations in "Kr, Nucl. Phys. A509 (1990) 550

10



[38] H. Rotter, J. Doring, L. Funke, L. Kiubler, P. Kemnitz, P. Kleinwéchter, L.O. Norlin, H.
Prade, R. Schwengner, G. Winter, A.E. Sobov, A.P. Grinberg, I.Kh. Lemberg, A.S. Mishin,
L.A. Rassadin, I.N. Chugunov, Evidence for a Four-Quasiparticle Isomer in 3Kr, Phys.
Lett. 163B (1985) 323

[39] H. Rotter, J. Doring, L. Funke, L. Kdubler, H. Prade, R. Schwengner, G. Winter, A.E.
Zobov, A.P. Grinberg, .Kh. Lemberg, A.S. Mishin, L.A. Rassadin, I.N. Chugunov, A.D.
Efimov, K.I. Erokhina, V.I. Isakov, L.O. Norlin, U. Rosengard, Yrast Spectroscopy of the
N=48 Nucleus 3Kr, Nucl. Phys. A 514 (1990) 401

[40] G. Winter, J. Déring, L. Funke, L. Kiubler, R. Schwengner, H. Prade, New Isomers in 83Br,
85Rb, 8Kr and %Kr, Z. Phys. A 332 (1989) 33

[41] L. Funke, G. Winter, J. Déring, L. Kiubler, H. Prade, R. Schwengner, E. Will, Ch. Pro-
tochristov, W. Andrejtscheff, L.G. Kostova, P.O. Lipas, R. Wirowski, Neutron-core excita-
tions in the N=>50 nucleus 3°Y, Nucl. Phys. A 541 (1992) 241

[42] J. Reif, G. Winter, R. Schwengner, H. Prade, L. Kiubler, Break-up of the N=50 core in
89Ys0, Nucl. Phys. A 587 (1995) 449

[43] H. Prade, W. Enghardt, H.U. Jiger, L. Kaubler, H.-J. Keller and F. Stary, In-Beam Study
and Structure of the N=82 Nucleus 4'Pr, Nucl. Phys. A370 (1981) 47

[44] W. Enghardt, L. Kdubler, H. Prade, H.-J. Keller and F. Stary, In-Beam Study of Multi-
particle Excitations in the Semi-magic Nucleus 4°Ce, Nucl. Phys. A449 (1986) 417

[45] L. K#ubler, W. Enghardt, H. Prade, P. Carle, L.O. Norlin, K.-G. Rensfelt and U. Rosengard,
The Magnetic Moment of the 10* Isomer in “°Ce and E1 Transitions in N=82 Isotones
Caused by Outer Subshell Configurations, Z. Phys. A329 (1988) 143

[46] H.-U. Jiger, ALGOL-programm System RACK for Shell Model Calculations using the
Second Quantization Method, Report ZfK-145 (1968) 1

[47] W. Enghardt and H.U. Jéger, Proton 1h;;/, Excitations in Odd-mass N=382 Nuclei, Nucl.
Phys. A438 (1985) 141

[48] H. Prade, W. Enghardt, W.D. Fromm, H.U. Jiger, L. Kdubler, H.-J. Keller, L.K. Kostov.
F. Stary, G. Winkler and L. Westerberg, New Positive-parity States and the Shell-Model
Description of '1Sn, Nucl. Phys. A425 (1984) 317

[49] L. K&ubler, J. Déring, H. Prade, I.N.Vishnevski, M.J. Kirichenko, Yu.N. Lobach, I.P. Tka-
chuk, V.V. Trishin, M.F. Kudojarov, E.V. Kuzmin, A.A. Pasternak, J. Blomqvist and L.
Kostova, Evidence for a Neutron h%l /289, /12 Isomer in 113Sn, Annual Report 1989, ZfK-731
(1990) 22

[50] H.-J. Keller, S. Frauendorf, U. Hagemann, L. Kdubler, H. Prade and F. Stary, In-Beam
Study of %5 Ag and Configuration-dependent Triaxiality in Nuclei around A=105, Nucl.
Phys. A444 (1985) 261

[51] U. Hagemann, H.-J. Keller, Ch. Protochristow and F. Stary, Collective Excitations in the
17,119,121 e Nuclei, Nucl. Phys. A329 (1979) 157

[52] L. Kaubler, H. Prade, F. Donau, U. Hagemann, F. Stary and K.-G. Rensfelt. Deformation
Dependence of Magnetic Moments in the Odd Trasitional Nuclei 117~1%Te, Z. Phys. A299
(1981) 251

11



[53]

[54]

[55]

[56]

[57]

[58]

[59]

[60]

[61]

L. Kiubler, W. Enghardt, H. Prade, F. Stary, P. Carle, L.O. Norlin, K.-G. Rensfelt and U.
Rosengard, The Magnetic Moment of the 107 Isomer in 1“°Ce and Temperature Dependence
of the Paramagnetism for Ce ions in BaO, Hyperfine Interactions 34 (1987) 381

W. Andrejtscheff, L.K. Kostov, H. Rotter, H. Prade, F. Stary, M. Seuba, N. Tsoupas,
Z.7. Ding and P. Raghavan, Two-quasiparticle Excitations and Collectivity in the Weakly
Deformed Transitional Isotopes 194196:108Cq  Nucl. Phys. A437 (1985) 167

W. Andrejtscheff, L.K. Kostov, L.G. Kostova, P. Petkov, H. Rotter, W.D. Fromm, H. Prade
and F. Stary, Two-quasiproton and Two-quasineutron Excitations in the Transitional Nuclei
102,104,106 pqy  Nucl. Phys. A448 (1986) 301

L. Funke, J. Déring, F. Dubbers, P. Kemnitz, E. Will, G. Winter, V.G. Kiptilij, M.F.
Kudojarov, I.Kh. Lemberg, A.A. Pasternak, A.S. Mishin, L. Hildingsson, A. Johnson and
Th. Lindblad, In-beam study of 8Kr; Quasiparticle excitations in nuclei around mass 80,
Nucl. Phys. A355 (1981) 228

L. Funke, J. Déring, S. Frauendorf, P. Kemnitz, F.R. May, E. Will and G. Winter, On the
interaction of the s-band with the ground state and gamma band in nuclei around mass 80,
Phys. Lett. 108B (18982) 243

P. Kemnitz, J. Déring, L. Funke, E. Will and G. Winter, Fast AT = 0 M1 transitions in
the band crossing region, Phys. Lett. 125B (1983) 119

P. Kemnitz, P. Ojeda, J. Doring, L. Funke, L.K. Kostov, H. Rotter, E. Will and G. Winter,
Collectivity and the role of two-proton and two-neutron excitations in 82Kr, Nucl. Phys.
A425 (1984) 493

G. Winter, F. Dubbers, J. Déring, L. Funke, P. Kemnitz, E. Will, D.S. Andreev, K.I. Erochi-
na, I.Kh. Lemberg, A.A. Pasternak, L.A. Rassadin and I.N. Chugunov, On the irregularities
in the band structures of ®Kr, J. Phys. G: Nucl. Phys. 11 (1985) 277

R. Schwengner, G. Winter, J. Déring, L. Funke, P. Kemnitz, E. Will, A.E. Sobov, A.D.
Efimov, M.F. Kudojarov, I.LKh. Lemberg, A.S. Mishin, A.A. Pasternak, L.A. Rassadin and
I.N. Chugunov, Collective and two-particle excitations in "3Se, Z. Phys. A 326 (1987) 287

12




23 Jahre Erfahrungen beim Einsatz schneller Neutronen in der
klinischen Strahlentherapie

A. Lessel, M. Steingriber, U. Jahn
Humboldt-Universitéit Berlin, Charité, Campus Berlin-Buch

In der Hoffnung, Fortschritte im Kampf gegen den Krebs zu erzielen, beschiftigen sich seit mehr
als 20 Jahren viele Zentren in der Welt mit dem Einsatz schneller Neutronen in der klinischen
Strahlentherapie. Der erste Einsatz 1932 von Stone war bei noch fehlender Kenntnis der
biologischen Wirkung und noch mangelhafter Dosimetrie fehlgeschlagen.

1969 kam es nach biologischen Versuchen und Weiterentwicklung der Dosimetrie in London exneut
zur klinischen Anwendung der schnellen Neutronen. Bei iiber 15 000 Patienten, die bisher auf der
Welt mit schnellen Neutronen behandelt wurden, davon iiber 7000 Patienten in Europa, erfiillten
sich die hochgesteckten Erwartungen, die an die Neutronentherapie gekniipft waren, nicht génzlich.
Von insgesamt 25 Zentren auf der Welt haben 8 Einrichtungen wegen geritetechnischer Minge®
bzw. fehlender Ersatzrohren die Neutronentherapie eingestelll. Auch wir beendeten 1995 dic
Therapie, da wegen der riumlichen Entfernung der regelmiBige Einsatz nicht moglich war und
wegen der geringen Eindringtiefe der schnellen Neutronen mit einer mittleren Energie von ¢ 7
nur fiir sehr oberflichlich gelegene Tumoren ein wirklicher Vorteil bei wenig Nebenw

erzielt werden konnte.

Vor Beginn des Einsatzes der schnellen Neutronen in der klinischen Behandlung stellten wa .
Frage: Warum ist der Einsatz dieser Strahlenart bei der Behandlung bosartiger Tumoren
erfolgversprechend?

Bekannt waren:
» herabgesetzter Sauerstoffverstarkungsfaktor
> herabgesetztes Reparaturvermogen
» Unabhiéngigkeit vom Zellteilungszyklus
>

Héhere Relative Biologische Wirksamkeit
RBW im klinischen Dosisbereich

3,0 fiir Friithreaktionen

4,0 fiir Spétreaktionen

Zur Klidrung stellten wir uns folgende Aufgaben zur klinischen Einfiihrung der schnellen Neutronen
in die Tumortherapie:

» Untersuchung der Reaktion (Tumorvernichtung) im Autopsie- oder
Operationspriparat (makroskopisch und histologisch) und Vergleich mit eigenen
Kontrollserien, die mit Normalstrahlung behandelt wurden

> Untersuchung der Riickbildung besonders strahlenresistenter Tumortypen klinisch
und, wenn moglich, histologisch

» Untersuchung der Rezidivquoten nach postoperativer prophylaktischer
Neutronenbestrahlung bei Tumoren, die zur Rezidivierung neigen und Vergleich mit
Literaturangaben iiber Rezidivprophylaxe mit Normalstrahlung

» Priifung bestimmter mitbestrahlter Normalgewebe auf verstéirkte Frith- und
Spitverinderungen (klinisch, funktionell)



Wir begannen 1972 im April zun#chst mit der Bestrahlung
von Bronchial- und Oesophaguskarzinomen. Zur
Vermeidung von gréBeren Nebenwirkungen an der Lunge
erfolgte die Bestrahlung im Sitzen auf einem eingebauten
Dentalstuhl (Abb. 1).

Als die Ergebnisse des ersten Pilotversuchs vorlagen und
wir die schnellen Neutronen nur noch fiir oberflichlich
gelegene Tumore einsetzten, fiilhrten wir die Bestrahlung
liegend durch, wo fiir die relativ  langen
Bestrahlungszeiten auch eine bessere und reproduzierbare
Lagerung moglich wurde. Dank der  guten
Zusammenarbeit mit dem Rossendorfer Zyklotronteam
wurden auch die Bedingungen fiir die Patienten erheblich
verbessert. (Abb. 2)

In unserer Einrichtung wurden vom April 1972 bis zum
Mai 1995  insgesamt 1035 Patienten  der
Neutronentherapie zugefiihrt. Tabelle 1 zeigt die
Tumorentititen und Patientenzahlen fiir die gesamten
Bestrahlungsserien. Bei den Patienten, die wihrend der
Pilotphase bestrahlt wurden, wie wir schon zum
Festkolloquium 20 Jahre Zyklotron berichten konnten,

Abbildung 1: fanden wir beim Bronchialkarzinom, Oesophagus- und
Bestrahlungsanordnung im Sitzen Magen?umor anhand der Autopsie- und
auf einem umgebauten Dentalstuhl Operationspréparate im Vergleich zu historischen

Kontrollserien und beim Bronchialkarzinom auch in einer

randomisierten Studie eine signifikant hohere Tumor-
vernichtungsrate gegeniiber der Photonentherapie, aber fiir die Uberlebenszeit zeigte sich kein
Benefit [2]. Die Ergebnisse stimmen mit den
Resultaten der anderen Zentren gut iiberein,
obgleich eine exakte Vergleichbarkeit nicht
gegeben ist. Die Neutronenquellen haben keine
iibereinstimmende Energie, somit ist der RBW-
Faktor nicht identisch und ein Dosisvergleich
nicht gestattet. Ubereinstimmend kann dennoch
postuliert werden, daB die Neutronentherapie
nur einen Vorteil bringen kann, wenn der
RBW-Faktor des Tumors hoher ist als der des
umgebenden Normalgewebes. Dies ist fiir
langsam wachsende, gut differenzierte Tumore
und Tumore mit groBem hypoxischen Anteil
anzunehmen und konnte auch klinisch bestitigt
werden. Retrospektiv zeigen die klinischen
Serien Ergebnisse, wie sie nach den ersten

klinischen radiobiologischen Studien von DR R
Battermann [1] erwartet wurden. 4 g £
Er fand bei der Bestrahlung pulmonaler T

Metastasen  verschiedener Tumore den Abbildung 2: Anordnung von

héchsten RBW-Faktor fiir die Parotistumore Bestrahlungstisch und Abstandshalter

und Sarkome. Im gleichen Jahr 1981  einschlieBlich MeBvorrichtung

veréffentlichte unsere Arbeitsgruppe unter

Eichhorn [3] ihre Hypothese iiber die fiir die Strahlentherapie relevante Wirkung der schnellen

Neutronen.




Tabelle 1: Neutronentherapie in Berlin-Buch / Rossendorf
April 1972 - Mai 1995
1274 Serien, 1035 Patienten

Lokalisation Patienten
Weichteil - Sa. 422
Bronchial - Ca. 272
Chondro - Sa. 70
Oesophagus - Ca. 52
Magen — Ca. 50
Parotis — Tu. 45
HNO - Tu. 37
Melanome 18
Nieren — Tu. 15
Pleuramesotheliome 14
Blasen - Ca.

Osteo - Sa. 6
Andere 26
Total 1035

Nicht nur die stirkere Wirkung auf hypoxische Tumoranteile, sondern die gleich starke Wirkung
auf sich teilende und nicht proliferierende Zellen definiert den Unterschied zur Photonenstrahlung,
die iiberwiegend auf Zellen in zwei definierten Zellteilungsphasen einwirkt, wihrend in der
Ruhephase Reparaturvorgiinge ablaufen konnen. Ausschlaggebend fiir die Wirkungsunterschiede
der Photonen- und schnellen Neutronenstrahlen und fiir die Hohe der RBW-Faktoren sind
Unterschiede in der Proliferationskinetik der Gewebe und in der Repair-Fahigkeit der Zellen. Somit
postulierten wir, daB der RBW-Faktor um so hoher sein muB, je kleiner der proliferierende Anteil
eines Tumors, bzw. eines Gewebes ist, das heiBt die schnellen Neutronen sind um so wirksamer, je
groBer die GO-Population ist.

Diese Hypothese wurde inzwischen durch die klinischen Ergebnisse bestitigt und von allen Arbeits-
gruppen, insbesondere in den USA anerkannt [3]. Dementsprechend wurden die klinischen Untersu-
chungen in allen Zentren umgestellt. Zur intensiven Therapic wurden Patienten mit Parotisturnoren,
Prostatakarzinomen, Weichteil- und Chondro-Sarkomen, Adenokarzinomen der Lunge und Pan-
coastumoren in die Studien einbezogen. Die Indikation zur palliativen Bestrahlung umfafit
zusitzlich Rezidive von Weichteilsarkomen oder inoperable Sarkome, osteogene Sarkome,
Rektumkarzinomrezidive und ausgedehnte, lokal metastasierte Mammakarzinome sowic Melanome

[4].

Wir haben seit 1984 ausschlieBlich oberflichlich gelegene Weichteilsarkome und Parotistumore
bestrahlt. Von den insgesamt 422 Weichteilsarkomen konnten wir 232 Fille, die wir mindestens ein
Jahr iiberblicken, auswerten. Tabelle 2 zeigt die lokale Kontrolle aufgeschliisselt nach den einzelnen
Tumorentititen. Diese Ergebnisse stimmen mit den Resultaten der anderen Zentren und mit Litera-
turangaben auch nach Photonentherapie mit iiber 60 Gy sehr gut iiberein. Es muB dabei besonders
hervorgehoben werden, daB unsere Ergebnisse mit sehr niedrigen Dosen (6-10 Gy schnelle Neutro-



nen am Tumor, bzw. im ehemaligen Tumorbereich) erzielt wurden. Fiir das Gesamtkollektiv ergab
sich ein rezidivfreies Uberleben nach 10 Jahren von 62% bei einer 5-Jahres-rezidivfreien

Uberlebenssrate von 66%.

Tabelle 2: Neutronentherapie
Lokale Kontrolle - Weichteilsarkome

Histologischer Subtyp Lokale Kontrolle
Liposarkom 45/65 = 69%
Fibrosarkom 31/45 = 69%
MFH 18/30 = 60%
Rhabdomyosarkom 10/15 =67%
Leiomyosarkom 6/12 = 50%
synoviales Sarkom 5/12 =42%
Dermatofibrosarcoma protuberans 8/9 = 89%
Neurosarkom 4/10 =40 %
Aggressive Fibromatose 12/15 = 80%
Andere 13/19 = 80%
Gesamt 152/232 = 66%

Von den insgesamt 47 bestrahlten Parotistumoren konnten ein Jahr nach Bestrahlung, alle
ausgewertet werden. die Verteilung der histologischen Typen und die Stadieneinteilung zeigt die
Tabelle 3. Bei 20 Patienten handelte es sich um die Therapie von Rezidiven, 8 x war es das erste
Rezidiv, 12 x handelte es sich um Mehrfachrezidive, 2-11. Alle Patienten waren primir operativ
behandelt, bei 20 Patienten erfolgte die Operation nicht im Gesunden, mit mikroskopischen Resten.
Bei 10 Patienten war ein makroskopisch verbliebener Resttumor nachweisbar. Nur 8 Patienten
kamen zur postoperativen Bestrahlung ohne Resttumor. Bei den Patienten mit Mehrfachrezidiven
und Resttumor traten 8 Lokalrezidive auf. Insgesamt fanden sich 3 Rezidive am Feldrand. Bei 16
Patienten kam es zur Metastasierung: 2mal im Cerebrum, 6x im Skelett, 2x in der Hepar, 1x in der
Haut, 1x im Mediastinum und 1x disseminiert. Das rezidivfreie Uberleben nach 5 Jahren war mit
66% bei einem insgesamt schlechten Ausgangsmaterial akzeptabel, die 10 Jahre rezidivfreie
Uberlebenssrate betrug 62%. Die Ergebnisse stimmen mit den Literaturangaben gut iiberein.



Tabelle 3: Lokale Tumorfreiheit
in Abhingigkeit vom R-Status 1 Jahr nach Bestrahlung

Histologie Pat. Residualtumorstatus Lokale Lokale
RO | RI1 R2 | RX | Kontrolle | Kontrolle %
Adenoidzystisches 15 (373 4/4 | 717 | 0/1 14/15 93
Carzinom
Mucoepidermoidcarzinom 7 1221 1/1 23 | 1/1 6/7 86
Azinuszellcarzinom 4 {1 172 |1 01 0 2/4 50
Plattenepithelcarzinom 3 0| 11 | 02 0 1/3 33
Adenocarzinom 4 y1| 171} 02 0 2/4 50
Carzinom im pleomorphen | 5 0| 33 | 22 0 5/5 100
Adenom
Andere Malignome 5 0 0 3/5 0 3/5 60
Parotismischtumoren 4 1 0 ]33] 1/1 0 4/4 100
Gesamt 47 | 717 [ 14/15]15/23| 1/2 37/47 79

Die Untersuchungen iiber die Rezidivhiufigkeit bei Weichteilsarkomen ergaben erwartungsgemiB
die deutliche Abhingigkeit vom Ausgangsstatus, Tumorgrofie, Resektionsstatus und regionaler
Lymphknotenmetastasicrung (Tabelle 4).

Tabelle 4: Neutronentherapie
Lokale Kontrolle (LK) in Abhingigkeit von TumorgroBe,
Grading und Resektionsstatus

Tl T2 G1/2 | G3/4 RO R1 R2
LK gesamt 62 62 71 40 68 68 51
LK im Bestrahlungsfeld 67 72 81 60 72 68 67

Zur Frage der Nebenwirkungen untersuchten wir das Auftreten von Fibrosen und moglichen
schweren Nekrosen bzw. Hautulcera bei den Patienten mit bestrahlten Weichteilsarkomen. Tabelle
5 zeigt das Auftreten bzw. den Verlauf der Fibrosebildung, d.h. der Spitreaktionen am
Unterhantfettgewebe. Die Reaktion war abhiingig von der FeldgroBe und erwartungsgemi8 von der
Dosis. Ein weiterer ausschlaggebender Faktor fiir die Spitreaktion war die vorausgegangene
Therapie, d.h. die Anzahl der Operationen und eine mogliche Vorbestrahlung.



Tabelle 5: Neutronentherapie
Nebenwirkungen - Ulkus

Pat. Nr. Zeitraum Dauer | Lokalisationdes | Anzahlder | Oberflichen- | Feldgréfe Bemerkung
nach (Monate) | Bestrahlungs- Op. vor dosis OD [cm?]
Bestrahlung feldes Bestrahlung [Gy]
(Monate)
41 6 6 Oberschenkel 1246 12x15 hohe OD
65 12 12 Unterschenkel 30(6°Co)+10 8x15 Phlegmone,
+7x9 Amputation
174 6 2 Retroperitoneal 1 12+12 11x20 hohe OD
+30%%Co) | +13x18
+11x11
194 1 3 Oberschenkel 6 12 6x20 nach
Fadenentleerung
281 36 20 Hiifte 0 1246 12x15 Fistel nach Op
329 36 12 Oberschenkel 3 12 15x23
552 1 6 Unterschenkel 0 12412 7x9 hohe OD
340 12 Gluteal-region 4 12+6 20x11 hohe OD
280 6 4 Knickehle - 12 15x12
176 0,5 0,5 Hals - 12 Ox11 Alkoholismus
250 0,5 Oberschenkel 35+¢ 7x9 hohe OD
159 6 48 Unterschenkel 12 7x9 Insulinpflichtiger
Diabetis mellitus
308 0 12 FuB - 12 Tx9 Postoper. Wund-

heilungsstGrung




Zu

Ge
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sammenfassend kinnen wir nach 23 Jahren klinischer Anwendung schneller Neutronen
feststellen:

die therapeutische Breite der schnellen Neutronen ist sehr schmal
eine subtile Selektion der Patienten und Tumorentititen ist erforderlich

bei Tumoren mit groBen GO-Fraktonen, d.h. bei sehr langsam proliferierenden Tumoren sind die
schnellen Neutronen den Photonen iiberlegen

Voraussetzung fiir den Einsatz sind hochenergetische Anlagen mit Multileafkollimator

Die bessere Wirksamkeit konnten wir nachweisen bei der histologischen Tumorvernichtungsrate der
Bronchial-, Oesophagus- und Magen-Ca, bei bestimmten Weichteilsarkomen und beim
Parotistumor. In Literaturangaben wurde die bessere Wirksamkeit insbesondere bei Parotis-,
Prostatakarzinom, bestimmten Weichteilsarkomen, Melanomen, Pancoast- und Adenokarzinomen
der Lunge und bei Chondrosarkomen bestiitigt.

Fiir einen endgiiltigen Nachweis der Effektivitit sind an guten Geriten unbedingt weitere Klinische
randomisierte Studien erforderlich.

statten Sie uns zum SchluB nochmals auf die gute Zusammenarbeit unserer Mitarbeiter mit dem
ssendorfer Zyklotronteam hinzuweisen und allen Mitarbeitern dafiir recht herzlich zu danken.
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Isotopenproduktion mit dem Rossendorfer Zyklotron
Dr. G. Wagner, VKTA Rossendorf e.V.

Mit der Inbetriebnahme des Forschungsreaktors WWRS und des Zyklotrons U-120 im
ehemaligen Institut fur Kernforschung Rossendorf waren glinstige Voraussetzungen
geschaffen worden, eine eigenstandige Einrichtung zur kommerziellen Herstellung von
radioaktiven Nukliden (im weiteren Isotopenproduktion) aufzubauen. Im Herbst 1958
begann die Produktion von radioaktiven Nukliden mit der Neutronenaktivierung von
Brombenzol im Reaktor. Auf Grund des Bedarfes in der Forschung, der Industrie und
zunehmend in der Medizin erhéhte sich betrachtlich der Umfang der Isotopenproduk-
tion sowohl beztiglich der ausgelieferten Radioaktivitdtsmengen wie auch der Vielzahl
unterschiediicher Nuklide und markierter Verbindungen.

In den ersten Jahren wurden zun&chst nur Reaktorisotope auf der Basis von (n,y)-
Aktivierungen hergestellt. Mit fortschreitender Zeit wurden von den Forschungsein-
richtungen und insbesondere von der medizinischen Anwendung sogenannte tréger-
freie Nuklide bzw. Nukiide mit hoher spezifischer Radioaktivitét gefordert. Bei Reaktor-
bestrahlungen wird man dieser Forderung gerecht, wenn man zur Erzeugung von
Radionukliden (n,p)- oder (n,f)-Reaktionen nutzt oder bei der (n,y)-Aktivierung hoch-
angereicherte Materialien als Target einsetzt. Tragerfreie Nuklide kénnen aber auch
durch die Bestrahlung mit geladenen Teilchen im Zyklotron erzeugt werden. Fir einige
biologisch wichtigen Elemente gab es keine Méglichkeit, geeignete gammastrahlende
Isotope im Kernreaktor herzustellen. Diese Licke konnte im wesentlichen durch die
Erzeugung gammastrahlender Isotope im Zyklotron geschlossen werden. Die Zyklotro-
nisotope trugen somit zu einer wesentlichen Erweiterung der Anzahl an Isotopen bei,
die in Forschung und Medizin angewandt wurden.

In Tabelle 1 sind die Vor- und Nachteile einer Isotopenherstellung im Kernreaktor und
Zyklotron dargelegt.

Tab. 1:
Zusammenfassung der Kernreaktor- und Zyklotronprozesse
Eigenschaften Kernreaktor Zyklotron
Produktionsweise Neutronenbestrahlung Bestrahlung mit gelade-
nen Teilchen
Hauptreaktionen (ny), (n,p), (n,f) (d,n), (a,n), (p.n)
Neutronen-Protonen-Ver- | Neutroneniberschuf® Protonentberschuf
haltnis
Zerfalisart des erzeugten | B g* EC
Nuklides
Spezifische Aktivitat (n,y) gering hoch
{n,p) hoch
(n,f) hoch
Produktionskosten gering hoch




Die kommerzielle Produktion von Zyklotronisotopen begann mit der Herstellung von
[¥Sr]SrCl, und [®*Zn]ZnCl,. In der Folgezeit wurden am Rossendorfer Zyklotron noch
folgende Nuklide fur die Isotopenproduktion erzeugt: *Y, ¥Ga und *'Rb.

In Tabelle 2 sind die wesentlichen Parameter fur die in Rossendorf kommerziell
hergestellten Zyklotronnuklide dargestellt:

Tab. 2:
Herstellungsparameter der Zyklotronisotope fur die Isotopenproduktion
Nuklid Halbwertszeit Targetmaterial Kernreaktion
8Zn 244 Tage Kupfer ®Cu (d,2n) ®Zn
57Ga 78,3 Stunden metallische Zink- | 7Zn (d,2n) ¥Ga
schicht auf Silber-
block
8Sr 64,9 Tage RbCl auf Kupfer- | ®Rb (d,2n) %8r
oder Silberblock
87y 80,3 Stunden angereichertes 88r (d,2n) &Y
878r als SrCl, auf
Platinunterlage
¥Rb 4,5 Stunden NaBr auf Silber- Br (a,2n) *'Rb
block

Alle in Tabelle 2 aufgefihrten Nuklide wurden in der medizinischen Forschung bzw.
medizinischen Diagnostik benutzt.

Die Nuklide ®Rb und ¥Sr verwendet man als Mutternuklide zur Herstellung von
Nuklidgeneratoren. Dabei wird das Mutternuklid an einer geeigneten Matrix fixiert. Die
Tochternuklide, die durch radioaktiven Zerfall des Mutternuklids nach

+

81 Rb

> 81mKr (13,3 Sekunden)

und

+

87y ——> ¥mgr (2 8 Stunden)

entstehen, werden periodisch mit einem geeignetem Elutionsmittel in der nuklearmedi-
zinischen Einrichtung abgetrennt.

Das Hauptprodukt der Produktion von Zyklotronisotopen in Rossendorf war das Nuklid
§7Ga. Es wurde als Galliumzitrat in einer isotonischen Lésung in verschiedene nuklear-
medizinische Einrichtungen der ehemaligen DDR und CSSR zur Tumordiagnostik
geliefert. Die Herstellung erfolgte wochentlich in einem Radioaktivitatsbereich von
4 - 6 GBq zum Referenzdatum.

Die kommerzielle Produktion von Zyklotronisotopen wurde durch folgende Faktoren
wesentlich beeinfluf3t:



-

1. Bestrahlungsparameter fir Protonen, Deuteronen und a-Teilchen;
Die verfugbaren Teilchenenergien gestatteten nur (d,2n)- und (a,2n)-Reaktionen
mit akzeptablen Reaktionsausbeuten fur Zyklotronnuklide mit Halbwertszeiten
zwischen 2 und 70 Tagen.

2. Targetmaterialien:

Bei der Bestrahlung von metallischen Targets war eine gute Kiihiung erforderlich,
um das Abdampfen von radioaktiven Stoffen wahrend der Bestrahlung zu verhin-
dern (z.B. ¥Ga).

Die Bestrahlung von Salzschmelzen auf metallischen Unterlagen war mit Ein-
schrénkungen verbunden. Einerseits war die Abfuhrung der Reaktionswérme beim
Ubergang von der Salzschmelze zum Metall ein begrenzender Faktor und ander-
seits war die Haftung der Salzschmelze auf der Unterlage bei erhéhter thermischer
Belastung nicht ausreichend. Aus diesem Grunde muBte die Bestrahlung der
Salzschmelzen mit niederen Strahlistromstarken und maximaler VergréRerung des
Brennfleckes durchgefuhrt werden. Die Ausbeute an Radioaktivitét war relativ
gering, und es konnte immer nur eine einzelne nuklearmedizinische Einrichtung
mit dem Finalprodukt beliefert werden. Damit erlangten die Nuklide, hergestelit aus
Targets mit Salzschmelzen, nicht annahernd die Bedeutung wie ¥Ga.

3. Produktionsparameter:

Einen wesentlichen EinfluR auf die Produktion von Zyklotronisotopen hatten die
Nebenreaktionen. Die kurzlebigen Nuklide aus Nebenreaktionen verursachten
oftmals eine sehr hohe Strahlendosis der Targets zum Bestrahlungsende. Die
Verarbeitung der Targets konnte erst 24 - 48 Stunden nach Bestrahlungsende
erfolgen. Entstandene Nuklidverunreinigungen des gleichen Elements stellten eine
weitere Begrenzung der Anwendung des gewtinschten Nuklides dar. Zum Beispiel
muR der Gehalt an ®Ga (9,3 Stunden) im ¥’Ga (78,1 Stunden) zum Zeitpunkt der
Anwendung unter 1% liegen. Unter den Bedingungen der Bestrahlung im Zykliotron
U-120 war dies ca. 140 Stunden nach Bestrahlungsende erreicht. Diese lange
Wartezeit bedeutet, daf ca. 70 % des erzeugten ¥Ga zum mdglichen medizi-
nischen Einsatz schon wieder abgeklungen waren.

In hervorragender Zusammenarbeit zwischen den Mitarbeitern des Zyklotrons und der
Isotopenproduktion wurde unter Nutzung der optimal méglichen Parameter fir die
Bestrahlung am Rossendorfer Zyklotron eine kontinuierliche ®Ga-Produktion im
nahezu wéchentlichen Rhythmus Uber 10 Jahre realisiert. Das Produktionsvolumen
von 4 - 6 GBq zum Anwendungstag (Referenzdatum) war ausreichend zur Versorgung
der nuklearmedizinischen Einrichtungen in der ehemaligen DDR wie auch Lieferungen
in die angrenzende Tschechoslowakei.



Das Zyklotron U-120 - Bedeutung fiir die Entwicklung
des PET-Zentrums Rossendorf

J. Steinbach

Vorbemerkung

Vierzig Jahre Zyklotron U-120, das sind auch 15 Jahre Arbeit fiir die Entwicklung und Anwendung der
Positronen-Emissions-Tomographie (PET) an dieser Maschine. Ohne das Zyklotron U-120 hitte es am
darﬁaligen Zentralinstitut fiir Kernforschung keine radiochemischen Arbeiten zu PET gegeben und
damit wiren wesentlich schlechtere Ausgangsbedingungen fiir den Aufbau des heutigen modernen

PET-Zentrums Rossendorf gegeben gewesen.

Einleitung

Die Positronen-Emissions-Tomographie wurde fiir experimentelle Zwecke Ende der 70er Jahre nutzbar
und erdffnete damals erstmals den Zugang fiir die direkte in vivo Darstellung von Funktionen des
lebenden menschlichen Organismus und leitete damit eine neue Qualitit der biomedizinischen
Forschung ein. Ein Meilenstein war die erstmalige Darstellung von dopaminergen Rezeptoren im
menschlichen Hirn im Jahre 1983 am National Institute of Health (USA).

Abgeleitet aus dieser internationalen Entwicklung der Nuklearmedizin wurde am damaligen Bereich
Radioaktive Isotope beschlossen, auch fiir dieses Territorium die wissenschaftlichen und technischen
Grundlagen fiir die damals weltweit in wenigen Zentren in Entwicklung begriffene PET-Technik zu
erarbeiten. Diese Aktivititen begannen unter der Leitung von Herrn Prof. G.-J. Beyer im Jahr 1982.

Fiir die Herstellung von Radiotracern bedeutete dies, zunichst die Targettechnik zur Herstellung von
Positronen emittierenden Radionukliden zu entwickeln und selbst zu bauen, um die erforderlichen
Radionuklide herstellen zu kénnen. Vorerst waren '*F und mit etwas Abstand ''C von Interesse. Neben
den Radionuklideigenschaften war fiir die weitere Nutzung die chemische Form des Radionuklides von
groBter Bedeutung, da sich daraus auch die in Frage kommende Kernreaktion ableitete.

Die Erzeugung und Nutzung kurzlebiger, neutronendefizitirer Radionuklide ist an die Verfiigbarkeit
von Teilchenbeschleunigern mit geeigneten Energien und Teilchen gebunden. Fiir die Herstellung der

typischen Radionuklide fiir die PET, das sind '*F (Halbwertszeit: 110 min), ''C (Halbwertszeit: 20 min),



50 (Halbwertszeit: 2 min) und "N (Halbwertszeit: 10 min), werden idealerweise Protonen mit
Energien um 18 MeV und Deuteronen mit ca. 15 MeV benottigt, wobei die untersten noch sinnvollen
Teilchenenergien bei 10 MeV (Protonen) und 5 MeV (Deuteronen) liegen. Die Teilchenintensititen
sollten bei optimalen Bedingungen wenigstens 10 pA betragen; fiir die heutigen Bediirfnisse werden

Strahlstrome bis 40 pA genutzt.

Das Zyklotron U-120 als eine Voraussetzung fiir PET in Rossendorf

Als Grundlage fiir die Radionuklidgewinnung stand als Teilchenbeschleuniger das Zyklotron U-120 zur
Verfiigung. Der daneben in Frage kommende Tandemgenerator erwies sich wegen zu geringer
Strahlintensitit als wenig geeignet. Der fiir die '?I - Herstellung genutzte Kanal 4 bot sich als
Bestrahlungsplaiz an. Damit waren die Strahlparameter fixiert: Deuteronen mit ca. 14 MeV (max.

10 uA), H," mit ca. 7 MeV (max. 10 uA).

Seitens des Beschleunigers waren damit recht giinstige Bedingungen fiir die Erzeugung von ["*F]F,
nach der *Ne(d,)*F gegeben. Das ['*FIF, war damals eine unentbehrliche Ausgangssubstanz fiir das

wichtigste PET-Radiopharmakon, der 2-["*F]Fluor-2-desoxy-D-glucose.

Die PET-Technik brachte v&llig neue Anforderungen: Bisher waren im ZfK nur Feststoff-Produktions-
Targets bestrahlt worden; jetzt muBten Gastargets bei Fiilldriicken um 20 bar bestrahlt werden. Diese
Targets konnten jedoch nur durch diinne Metallfolien (um 20 pm) von der Umgebung abgeschlossen
werden, um keine Energie-Verluste der beschleunigten Ionen hinnehmen za miissen. Das war der
damaligen Leitung der Beschleuniger zu riskant und es wurde gefordert, nur bei geringsten
Strahlstromen zu arbeiten. AuBerdem durfte nur mit zusitzlich gestitzten Target-Fensterfolien

gearbeitet werden (Abb. 1).

Abb. 1:
Stiitzgitter vor der Fenster-Folie

lassen nur ca. 30 % des Strahles in

das Targetgas




Nach einer Reihe von Experimenten, zunichst mit und spiter ohne Folien-Stiitzgitter, wurde der Beweis
fiir die Praktikabilitdt der Vorgehensweise erbracht. Das 1983 eingefiihrte ["*F]F,-Targetsystem (Abb. 2
und 3) wurde in modifizierter Form bis Anfang 1997 genutzt. Im Jahre 1995 wurden auf dieser Basis

die Patientenuntersuchungen im PET-Zentrum Rossendorf aufgenommen.

Abb. 2: Gastargetsystem zur Erzeugung von [®F]F, (Stand 1983)

- o

o ®

Abb. 3: Zerlegtes Gastarget zur Erzeugung von [**FJF, (Stand 1983)

Mit der Notwendigkeit der Erzeugung von 'C zeigte sich ein gravierender Nachteil der Parameter des

Zyklotrons: Der giinstigste Zugang zum "'C ist die “N(p,«)"'C-Reaktion. Die Schwellenergie dieser



Reaktion, oberhalb derer eine nutzbare Ausbeute zu erwarten ist, liegt bei ca. 5 MeV. Bedingt durch
zwei vom Strahl zu durchdringende Stahlfolien (am Strahlrohrende und als Targeteingang) von
insgesamt ca. 50 pm Dicke wird die Energie der H,"-Ionen von urspriinglich 7 MeV so weit abgesenkt,
daB die Radionuklidausbeute zu gering wird. Deshalb wurde nach Alternativen gesucht und ein
Targetsystem entwickelt, mit dem 'C in der gewiinschten chemisch einheitlichen Form als [''C]CO,
gewonnen werden konnte. Dieses neuartige Hochtemperatur-Feststofftarget nutzte die '*!'B(d,xn)"'C-

Reaktionen [1]; die Handhabungseigenschaften entsprechen dem eines Gastargets.

Abb. 4: Rotierendes Hochtemperatur-Feststofftarget zur ''C-Herstellung mit Eigenschaften eines

Gastargets

1 23 % 6 6§71 1 59N
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Abb. 5: Schnittdarstellung des rotierenden ''C-Hochtemperatur-Feststofftargets

1 Fenster-Folie 20 pm 2, 3, 4 Frontflansch mit Rotationslager 5 B,O;-Targetmaterial

6 Getrieberad 7 Targetwasser 8 Targethalter
9 Thermoelement 10 Trigergas 11 Kiihlwasser
12 Gasein- und Gasauslafl 13 Manometer 14 Dichtringe

15 Verbindungsbohrung 16 Motor / Getriebe



Dieses interessante Prinzip einer rotierenden Targetkonstruktion wurde in Zusammenarbeit mit dem
damaligen Bereich fiir Reaktorphysik (Dr. Grunwald ) entwickelt (Abb. 4 und 5).

Auf dieser Basis wurde der Beginn der radiochemischen Arbeiten mit 'C ermdglicht. Die Limitierung
der mdglichen Gesamtausbeute auf ca. 5 GBq und der hohe technische und Wartungsaufwand zeigten
jedoch, daB ein Gastarget unter Nutzung der N(p,0)!'C-Reaktion wesentlich giinstigere

Vorraussetzungen bote.

Parallel zu den Arbeiten zum ''C wurde ein alternativer Zugang zum '®F dringlich. Wihrend nach der
Ne(d,0)"*F - Reaktion - bei vertretbarem Aufwand - nur stark getriigertes '*F ( hoher Anteil an nicht
radioaktivem Fluor ) in relativ geringer Radionuklidausbeute ( heutiger Stand: max. ca. 12 GBq)
gewonnen werden kann, erdffnet die 'O(p,n)®F-Reaktion neue Alternativen. Damit konnen bei
heutigem Stand bis 200 GBq [**F]Fluorid mit sehr hoher spezifischer Aktivitit erzeugt werden, einer
Voraussetzung fiir die Erzeugung moderner PET-Radiopharmaka in hohen Mengen. Ausgehend von
diesen Erkenntnissen zur '"C- und '*F-Erzeugung wire eine entscheidende Erhhung der

Protonenenergie am U-120 erforderlich gewesen, erschien aber nicht realisierbar.

Seitens der neuen Leitung des Zyklotrons (Dr. Guratzsch) wurde diese Notwendigkeit erkannt und trotz
aller Probleme einer derartigen tiefgreifenden Veréinderung der Maschine das Vorhaben geplant und
realisiert. Diese Aufgabe wurde von allen beteiligten Mitarbeitern (Dr. Tyrroff, Dr. Pausch,
Dr. Alenitckij, St. Preusche, H. Odrich, W. Gliser, B. Hartmann, Dr. Linnemann, H. RoB, J. WeiBig,
H. Taubert) mit Vehemenz vorangetrieben. Im Sommer 1989 wurde das erste [''CJCO, nach der
YN(p,0)"'C-Reaktion am U-120 erzeugt.

Damit wurde sowohl seitens des Zyklotrons als auch der Targettechnik eine neue Entwicklungsphase

eingeleitet; zur Targettechnik soll hier berichtet werden:

In Vorbereitung auf die Nutzung der Protonenreaktionenen wurde iiber eine Kooperation mit dem
~ATOMKI“-Institut Debrecen (Dr. P. Mikecz) die Entwicklung der neuen 'C- und '*F-Targets
eingeleitet.

Die in Rossendorf angestrebte Protonenenergie wurde auf ca. 12 MeV veranschlagt. Dementsprechend
wurde der Protonenstrahl des Debrecener Zyklotrons von ca. 20 MeV auf ca. 12 MeV gebremst und

unsere Targets dort getestet.

Das ''C-Gastarget wurde entsprechend der mit dem [**F]F,-Gastarget gewonnen Erfahrungen ausgelegt
bzw. berechnet; der Prototyp hat auch sofort die gewiinschten Parameter erbracht.

Im Falle des '®F-Targets waren die Verhiltnisse komplizierter, hier war die Entwicklung kleinvolumiger
Systeme (erforderlich wegen der Verwendung von ['*O]Wasser) auch international sehr stark in Flufl
gekommen. Deshalb wurden zunsichst - wiederum in Zusammenarbeit mit Dr. Grunwald - theoretische

und experimentelle Untersuchungen zur thermischen Belastbarkeit vorgenommen. Dies machte sich



erforderlich, da bei einem Targetvolumen von nur 200 pl die Grenze fiir die maximal nutzbare
Stromstiirke sicher ermittelt werden muBte, da es sich hier um Energiedichten von 600 W/cm® handelt.

Diese Untersuchungen [2] waren in der Folgezeit Ansitze fiir Betrachtungen auch anderer

Arbeitsgruppen.
Ein Meilenstein fiir die Entwicklung der PET in Rossendorf war dann im Sommer 1989 der Abschluf3

der Arbeiten zur Erhdhung der Protonenenergie. Anstelle der mit Vorsicht vorausgesagten 12 MeV
standen 13 MeV zur Verfiigung, was die Radionuklid-Gesamtausbeuten deutlich erhohte.
Es konnten sofort die nenen Targetsysteme eingesetzt werden (Abb. 6). Im Falle des !!C-Gastargets hat

das entsprechende Produktionstarget am U-120 dann bis zu Beginn des Jahres 1997 gearbeitet (Abb. 7).

Abb. 7: Schnittdarstellung des Gastargets zur Erzeugung von [''C]CO,

I Targetbehilter 2 Front-Flansch 3 AnpreBplatte fiir 4
4 Riick-Flansch 5 Wassermantel-Hiille 6 Kithlwasser-Zufuhr
7 Fenster-Folie 20 pm 8 Manometer 9 Targetgas Zu- und Abfithrung

Als ["*F]Fluorid-Produktionstarget wurde - dann schon im Rahmen des neugegriindeten Institutes - ein
Hochdrucktarget (Abb. 8) eingesetzt, mit dem am U-120 bei einem Strahlstrom von 10 pA bis 25 GBg

[**F]Fluorid erzeugt wurden.



Das war gleichzeitig die Voraussetzung fiir die regelmiiBige Erzeugung von Radiopharmaka in hohen
Aktivitdtsmengen ab 1995. Bis Anfang 1997 wurde es als Grundlage fiir die Patientenversorgung

genutzt,

HPLC-
Ventil

Abb. 8: Schnittdarstellung des Hochdruck-Wassertargets zur Erzeugung von [®FJF (Stand 1994)

1 Front Flansch 2 Fenster-Folie 3 Targetwasserkammer
4 Silber-TargetkOrper 5 He-Zufithrung 6 Kiihlwasserzufuhr
7 Kiihlwasserabfuhr 8 Uberwurfmutter 9 Wasserflansch

10 Targetwasser Zu- und Abfiihrung

Wegen der verschiedenartigen Anforderungen (1 Fliissig-Target, 3 Gastargets, 1 Feststofftarget,
1 MeBtarget) war im Jahr 1990 in Zusammenarbeit zwischen der PET-Gruppe (E. Losel) und der
Zyklotron-Mannschaft unter wesentlicher Beteiligung von R. Briickner eine Targetwechselanlage
fertiggestellt worden, die zu einer wesentlichen Erhohung der Flexibilitdt fiihrte (Abb. 9) und bis
Anfang 1997 im Einsatz war. Die integrierte Helium-Kiihlung erhohte maBgeblich die Zuverlédssigkeit

des Gesamtsystems. Das Feststofftarget diente zur Erzeugung von %1 nach der '*Te(d.n)'*'I - Reaktion.

Abb. 9:
Targetwechselanlage zur fernbedienten

Ankopplung verschiedener Produktionstargets

an das Strahlrohr




Das gesamte Targetsystem wurde von einem kleinem Nebenraum des Experimentiersaales aus mit
Targetgasen befiillt, die erzeugten Radionuklide in die radiochemischen Labors befordert und die

Targetwechselanlage bedient. Uber verschiedene MeBgerite konnte der Verlauf der Bestrahlungen

verfolgt werden.

Parallel zur Erzeugung der PET-Radionuklide wurden ab 1982 zunichst die Anfinge fiir eine
Radiochemie / Radiopharmazie unter Nutzung der Radionuklide "*F und !'C bearbeitet und damit eine

Reihe von '*F- und ''C-markierten  Verbindungen synthetisiert, die in Tierexperimenten eingesetzt

wurden.

Zeitgleich mit den politischen Umbriichen 1989 waren auch die technischen Moglichkeiten zur
Entwicklung der PET in der DDR ausgeschopft, da alle Ausriistungen inclusive der Einzelkomponenten
in Einzelfertigung gefertigt werden muBten. Nach Auflésung der Akademie der Wissenschaften wurde
das Forschungszentrum Rossendorf gegriindet, in dessen Rahmen das Institut fiir Bioanorganische und
Radiopharmazeutische Chemie entstand. Damit war das Arbeitsgebiet im Rahmen der Abteilung
“PET-Tracer” auf eine stabile Grundlage gesteilt. Auf Empfehlung des Wissenschaftsrates entstand als
gemeinsame Einrichtung mit dem Universititsklinikum der TU Dresden das erste PET-Zentrum

Ostdeutschlands. Es konnte 1997 eingeweiht werden.

Die beschriebene Target-Technik war in Zusammenwirken mit dem modifizierten Zyklotron U-120 eine
gute Basis fiir den Start sowohl fiir radiochemische und radiopharmazeutische Forschungsarbeiten sowie
fiir den Beginn der Patientenuntersuchungen. Diese Technik wurde dann mit Inbetriecbnahme des
modernen PET-Zyklotrons “Cyclone 18/9" (Abb. 10) Anfang 1997 iiberfliissig. Die gewonnenen
Erfahrungen waren sehr hilfreich gerade bei der Inbetriebnahme und der Modifizierung der

Targettechnik des modernen PET-Zyklotrons.

Insgesamt mochte ich auf eine hervorragende Zusammenarbeit mit der gesamten Zyklotronmannschaft
unter Leitung von Herrn Dr. Hartmut Guratzsch verweisen.

MafBgeblichen Anteil am Erfolg der hier vorgestelliten Arbeiten hatte als Mitglied der initialen
PET-Arbeitsgruppe ab 1982 Herr Eberhard Losel, der zahlreiche technischen Losungen, darunter die
gesamte Targettechnik, entwickelte, die Anlagen konstruierte und fertigte. Ein zuverldssiger
Ansprechpartner seitens des Zyklotrons war stets Herr Rudolf Briickner. Er unterstiitzte nachhaltig die
erfolgreiche Arbeit und beteiligte sich weit iiber das gewdhnliche MaB hinaus an der Realisierung des
Vorhabens, beispielsweise durch Entwicklung und Bau zahlreicher elektronischer Steuerungen. Auch

Herrn Dr. Klaus Giinther (Leipzig) soll hier fiir seine tatkriiftige Mitarbeit gedankt werden.



Abb. 10: PET Zyklotron “Cyclone 18/9" der Fa. IBA Belgien des PET-Zentrums Rossendorf,
18 MeV Protonen (30 pA auf Target), 9 MeV Deuteronen (20 pA auf Target)

Der Autor ist seit 1982 fiir die PET-Entwicklung zustindig.

1] A rotating B,0, target for 'C production with the attributes of a gas target
J.Steinbach, E.Lbsel, K.Glinther, R.Brlickner, G.J.Beyer
Appl.Radiat.Isot.40,1989,625-627

[21 Temperature Course in Small Volume ['*0O]Water Targets for ['*F]F Production
J. Steinbach, K. Glinther, E. Lbsel, G. Grunwald, P. Mikecz, L. Andb, F. Szelecsenyi, G.J. Beyer
Appl. Radiat. Isot. 41(1990)753-56



21" At-markierte Verbindungen als potentielle Radiopharmaka

G.Wunderlich, W.-G.Franke, Universitatsklinikum Dresden, Kiinik fur Nuklearmedizin

Vor einem halben Jahrhundert teilten Corson, McKenzie und Segre” die Entdeckung
eines neuen Radioisotops am Zyklotron in Berkeley, Californien, mit, das sie zu-
nachst als Eka-lod in das Periodensystem der Elemente einordneten. Das Halogen
erhielt bald danach die noch heute gliltige Bezeichnung Astatine bzw. Astat (At).
Wenige Jahre spéter erfolgten durch Hamilton und Soley die ersten Mitteilungen zum
Verhalten des neuentdeckten Halogens im Organismus.

Sowohl die strahlenphysikalischen Eigenschaften, speziell des Radionuklids %At
(T12= 7,2 h, mittlere Energie der a-Teilchen 6,8 MeV) als auch die chemischen Ei-
genschaften bieten sich fir Zwecke der Endoradionuklidtherapie an. 2''At ist das ein-
zige Astatisotop dessen Eignung fur nuklearmedizinische Zwecke in der Literatur dis-
kutiert wird. So erfolgte bereits 1954 durch Hamilton, Durbin und Parrott die erste
Injektion von ?''At -Astatid am Menschen.

Systematische Studien nach dieser spektakuléren Erstanwendung am Menschen
zeigten, daR die Anreicherung von Astatid in der Schilddriise und in anderen Orga-
nen im Vergleich zum lodid deutlich niedriger liegt und eine Metabolisierung analog
zum lod nicht nachweisbar ist. Die Versuche wurden Ende der 50-er Jahre einge-
stellt, da im Tierexperiment benigne und maligne Geschwillste nach subletaler Astat-
gabe beobachtet wurden. Aus heutiger Sicht ist die Ursache dafur in der ungeniigen-
den Radionuklidreinheit des damals verfugbaren ?''At zu sehen.

Mit der Verbesserung der Bestrahlungstechnik am Zyklotron kam es in den 70-er
Jahren beginnend mit Arbeiten von Appelman international zu einem Aufschwung in
der Astatforschung. Noch 40 Jahre nach der Erstanwendung von Astat am Men-
schen ist aus der internationalen Literatur gleichbleibendes Interesse am Astat als
Radiotherapeutikum abzulesen. Derzeit arbeiten etwa 4-5 Gruppen in Europa und
2-3 Gruppen in Ubersee mit an der Entwickiung von ?''At Radiopharmaka. In Dres-
den wird ?"'At seit etwa 1980, beginnend mit Arbeiten der Gruppe um Dreyer (AG
Radiochemie der TU Dresden), sowohl fiir die chemische Grundiagenforschung als
auch seit 1984 fur die radiopharmazeutische Forschung und die experimentelle Nu-
klearmedizin eingesetzt. Eine weiterfihrende Zusammenarbeit hat mit der strahlen-
physikalischen Abteilung der Sahigrenska Universitétsklinik in Géteborg (Schweden)
zur Thematik Astatradiopharmaka und Targetentwicklung begonnen.

Folgende Kriterien sprechen fiir die Verwendung von Z''At in einem Radio-
pharmakon:

1. Im Gegensatz zu den meisten anderen Alphastrahlem in den Zerfallsreihen
schwerer radioktiver Elemente treten in Kombination mit dem Alphazerfall beim 2"'At
keine Betastrahlung und nur geringe Gammastrahlung auf. Das Zerfallsschema ist
tbersichtlich. Die Folgeprodukte sind nur gering radiotoxisch.

2. Die Alphastrahlung ist durch eine hohe lineare Energieliberiragung um
100 keV/um mit einer Reichweite der Alphapartikel von 60-80pm im Gewebe ge-
kennzeichnet. Daraus resultiert eine streng lokalisierte Strahlenwirkung bei weitge-
hender Schonung des umgebenden Gewebes.



3. Die den Alphazerfall begleitende Quantenstrahlung (80keV) 1&aRt die Beobachtung
des Bioverhaltens astatierter Verbindungen mit konventioneller nuklearmedizinischer
Technik (Gammakamera) zu.

4. 2"t ist praktisch tragerfrei erhaltlich, daher kénnen astatierte Produkte eine hohe
spezifische Radioaktivitat besitzen.

5. 2"t ist am Zyklotron in der notwendigen hohen Radionuklidreinheit durch Be-
strahlung von Wismuttargets nach der Kernreaktion 2*Bi(a,2n)?''At in ékonomisch
vertretbarer Ausbeute herstellbar.

6. Die chemische Verwandtschaft zum lod gestattet es bedingt, iodierte Verbindun-
gen als Modelle fur die in der Herstellung aufwendigeren Astatprodukte zu benutzen.

7. Aufgrund der Halbwertszeit von 7,2h bestehen keine besonderen Anforderungen
an die Entsorgung der radioaktiven Abfélle. Patienten kénnten nach kurzer Aufent-
haltsdauer aus dem Kontrollbereich entlassen werden.

8. In der Arbeitsgruppe Radiochemie der TU Dresden bestehen aufgrund langjahri-
ger grundlegender Forschungsarbeiten zur Chemie von Astat weitreichende Erfah-
rungen z.B. in der thermochromatografischen Aufarbeitung der Targets und in der
Herstellung von Ausgangsverbindungen (At°.H20, AtCly etc.) fur weitere Umsetzun-
gen.

Die effektive Tumortherapie mit a-Strahlem ist wegen der geringen Reichweite der
a-Teilchen nur méglich, wenn das Radionuklid in die Tumorzelle, an deren Oberfla-
che oder in die unmittelbare Nachbarschaft der Tumorzelle gebracht wird.

Entsprechende Versuche nach systemischer Gabe von Astatradiopharmaka fuhrten
international noch nicht zu einer befriedigenden Radionuklidanreicherung. Die bisher
ausschlieBlich auf Tierexperimente und Untersuchungen an Zellkuituren beschrank-
ten Tests konnten trotz unbestreitbarer Teilerfolge keine fir human-medizinische
Zwecke ausreichende intratumorale Radioaktivitdtskonzentration erreichen. Dies ist
einerseits bedingt durch die mangelnde Spezifitdt der zugrunde liegenden biologi-
schen Prozesse und andererseits durch die unzureichende in vivo Stabilitat der ra-
dioaktiven Markierung der potentiellen Radiopharmaka.

Trotz theoretischer Vorbehalte und zahlreicher praktischer Probleme wird in der in-
ternationalen Literatur und auf einschlégigen Kongressen immer wieder das Interes-
se der Fachwelt an der Therapie mit a-Strahlern, speziell dem?''At, deutlich und die
Diskussionen fur und wider eine derartige Therapieform nehmen vor dem Hinter-
grund der allgemein unbefriedigenden Situation bei der Tumortherapie beachtlichen
Raum ein. Die eigenen Erfahrungen unserer Arbeitsgruppe lassen die Anwendung
von 2"'At Radiopharmaka durchaus erfolgversprechend erscheinen.



Markierung von potentiellen Radiopharmaka

Grundsétzlich stehen zwei Mdéglichkeiten zur Verfigung, um eine ausreichende
Astatakkumulation im Zielgewebe zu erreichen:

Die metabolische Tumortherapie bietet sich an erster Stelle an, da die Applikation
wenig aufwendig ist und die Anreicherung nach iv. Injektion Uber Stoffwechsel-
vorgange im Tumor bzw. direkt in den Tumorzellen méglich ist. Nachteilig ist die eini-
ge Zeit dauernde Anreicherung im Zielgewebe, wahrend der es in der Regel zur Frei-
setzung von Astat aus seinen Verbindungen und damit zu unerwlnschter Strahlen-
belastung auRerhalb des Tumors kommt. AuBerdem verringert sich das ?''At durch
den physikalischen Zerfall in der Anreicherungsphase.

Dem steht die lokale Therapie nach intraarterieller oder intratumoraler Applikation
von z.B. astatmarkierten Partikeln gegentber, deren Abstrom aus dem Zielgebiet
nach der Injektion behindert ist. Die geringe Reichweite der Alphateilchen spricht
nach unseren Erfahrungen nicht gegen diese Therapieform in gut vaskularisierten
Tumoren z.B. im Kopf-Hals-Bereich.

Prinzipiell bieten sich zur Herstellung der Astatradiopharmaka zwei verschiedene
Verfahrenswege an:

1. Die direkte Markierung an geeigneten tumoraffinen Verbindungen, wie Antikor-
pern, Antikérperbruchstiicken, Peptiden, niedermolekularen Verbindungen oder
Partikeln geschieht in der Regel durch Halogenaustausch an aromatischen Ver-
bindungen oder Austauschreaktion an zinnorganischen Prakursoren.

In den letzten Jahren wird Uber die Herstellung derartiger Verbindungen und ihre
Testung an Zellkulturen und in Tierexperimenten ausfuhrlich berichtet. Neben An-
tikérpern betrifft dies vor allem :

- At-a-methyltyrosin

- At-MNDP (Naphthoquinoldiphosphonat)

- At-methylenblau

- At-vinylestradiol

- At-benzylguanidin

2. Die indirekte Markierung unter Verwendung von bifunktionellen Verbindungen,
die einerseits zur Reaktion mit Astat enthaltenden Verbindungen oder Komplexen
befahigt sind und andererseits mit tumoraffinen Antikérpern oder deren Bruch-
stlicken Uber funktionelle Gruppen (z.B. -SH, -NH, -COOH) reagieren kdnnen.

Herstellung von 2"'At am Zyklotron

Am Zyklotron U-120 im Kernforschungszentrum Rossendorf wird 2''At durch Be-
strahlung von metallischem Bismut mit o-Teilchen einer Energie von 28 MeV tréger-
frei in hohen Ausbeuten und héchster Radionuklidreinheit erhalten (Abb.1).

Der Anteil an hochradiotoxischem At-210 konnte durch geeignete Wahl der Bestrah-
lungsbedingungen auf < 10°% der Gesamtradioaktivitat begrenzt werden.



Die Targetaufarbeitung findet in den Raumen der AG Radiochemie der Abteilung
Chemie an der TU Dresden statt. Das ?''At enthaltende Tragermaterial wird mecha-
nisch vom Aluminiumtarget abgetrennt und thermochromatografisch aufgearbeitet
(Abb.1). Etwa drei Stunden nach Bestrahlungsende steht eine wéssrige Lésung von
At® H,0 fur weitere Markierungsreaktionen zur Verfugung.

Beispiele zu Forschungsarbeiten in der Klinik und Poliklinik fiir Nuklearmedizin
in Dresden

Seit 1985 hat es umfangreiche eigene Arbeiten zur Markierung von diversen Verbin-
dungen mit Astat mit der Orientierung auf eine Anwendung in der klinischen Praxis
gegeben.

So wurden durch Austauschmarkierung At-Amphetamin, At-Methylguanidin sowie
diverse aromatische Verbindungen synthetisiert. Die in Ortho- oder Parastellung
markierten Aromaten wurden weiter mit Antikérpern bzw. Proteinen umgesetzt.

Ein spezielles von der DFG gefordertes Projekt befalt sich derzeit mit der Markie-
rung von Proteinen Uber die enzymatische Umsetzung astatierter Sialinsduren
(Abb. 2).

Am erfolgreichsten waren in der Vergangenheit Astatierungen von Partikein, speziell
aus Humanserumalbumin (HSA), hergestellt im ehemaligen ZfK Rossendor.

In beispielhafter Zusammenarbeit zwischen der Arbeitsgruppe am Zyklotron im For-
schungszentrum Rossendorf, der AG Radiochemie der TU Dresden und verschiede-
nen Kliniken und Instituten des Universitatsklinikums gelang es, diese Mikrosphéaren
(ROTOP B20) mit einem Durchmesser um 20um in hoher Ausbeute und in vivo Sta-
bilitat mit 2''At zu beladen.

Das Praparat wurde in umfangreichen tierexperimentellen Tests auf seine Eignung
fur die intraarterielle Tumortherapie geprift und schliefllich im HNO-Bereich im Sinne
eines Heilversuchs erfolgreich appliziert. Dabei wurden Uber die zufihrende Arterie
211at markierte HSA-Mikrospharen in das Rezidiv eines Zungenkarzinoms infundiert.
Unter Berlcksichtigung einer relativen biologischen Wirksamkeit von 7 wurde eine
Aquivalentdosis von 2100 Sv im Zielgebiet abgeschatzt. Im Versorgungsgebiet der
zur Injektion verwendeten Arterie war 6 Wochen nach der Therapie kein vitales
Tumorgewebe nachweisbar.

Damit wurde ein fundierter Beitrag zur internationalen Diskussion Gber die Chancen
einer effekiiven nukiearmedizinischen Therapie mit o-Strahlern geleistet. Die Ent-
wicklung geeigneter Radiopharmaka auf der Basis der vorhandenen Erfahrungen
sollte in Zusammenarbeit zwischen den Zyklotronbetreibern, der AG Radiochemie
am Institut far Analytische Chemie und dem Universitétsklinikum unbedingt weiterbe-
trieben werden.
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Abb. 2: Regiospezifische Markierung von Antikdrpern (Glykoproteinen) durch
Modifizierung der Saccharidbestandteile

1) -‘@-CHZ-NH2+ At &> At —Q—CHZ-NHZ +1

NaO,§ ~° 0
2)
ToeeOon
o 4

Sulfosuccinimidyl-4-(N-maleimidomethyl)cyclohexan-1-carboxylat (Sulfo.SMCC)

NH,

5-N-Acetyl-9-deoxy-9-thio-neuraminsaure (S8-Thio-Neu5Ac)

Reaktionsschritte:

1. Isotopenaustauschreaktion am 3-lodbenzylamin zum 3-Astatobenzylamin (1)

2. Umsetzung des Produkts mit einer heterobifunktionellen Zwischenverbindung
(Sulfo-SMCC) (2)

3. Reaktion der Zwischenverbindung mit SH-Gruppen direkt am Protein oder einem
-SH substituierten Sialinsaurederivat (3)

4. Enzymatische Umsetzung des astatierten, modifizierten Sialinsdureprodukts mit
Sialinsgureakzeptorstellen am Antikérper (Glykoprotein)



211 At-markierte monoklonale Antikdrper zur Therapie
von kleinen Tumoren und *"'At” zur Therapie von
Schilddrisentumoren

Ulrika Berndtsson, Tom Béack, Eva Forssell Aronsson, Lars Jacobsson, Sture
Lindegren und Stig Paim
Department of Radiation Physics, Sahlgrenska University Hospital,
S-413 45 Géteborg, Schweden

Gunnar Skarnemark
Department of Nuclear Chemistry, Chalmers University of Technology,
S-412 96 Goteborg, Schweden

Das Nuklid #''At ist ein a-Strahler mit 7.2 Stunden Halbwerizeit. Die a-Energie
betragt 5.8 MeV. Die Radioimmuntherapie mit 2''At-markierten monoklonalen
Antikérpern sollte zu einer wirksamen Methode bei der Therapie von kleinen
Tumoren fihren. Diese Art der Therapie soll konventionelle Therapiemethoden
erweitern und die Mdglichkeit bieten, die Verbreitung von Mikrometastasen zu
verhindern. Speziell fur die Therapie von kolorektalen und Ovarial-Karzinomen
werden die Antikérper C215, C241 und €242 bzw. Ov185 und Ov197 untersucht.
Die Untersuchungen umfassen auch Studien von 211t als Astatid-lon zur Therapie
von Schilddrisentumoren.

Das 2''At wird im Rossendorfer Zyklotron durch Bestrahlung von Wismut-Targets
mit a-Teilchen hergestelit. Die bestrahiten Wismut-Targets gelangen per Luftfracht
nach Géteborg. Hier wird durch Destillation das Astat abgetrennt. Untersuchungen
zur Destillation und Markierungsreaktionen werden mit dem Ziel von In-vitro- und
In-vivo-Experimenten durchgefiihrt. Die Arbeiten stehen in engem Kontakt mit dem
FZR Rossendorf und der Technischen Universitat Dresden.



Physikochemische Charakterisierung des Seaborgiums: Experimentelle

Vorbereitung am U-120

S. Hibener

Forschungszentrum Rossendorf e.V., Institut fir Radiochemie

Die Herstellung und Charakterisierung neuer Elemente ist auch tiber 60 Jahre nach
den Pionierarbeiten von Perrier und Segre, die zur Entdeckung des Technetiums
fuhrten, eine aktuelle wissenschaftliche Herausforderung. Das Spektrum der kiinst-
lichen Elemente wurde in den letzten Jahren an der Gesellschaft ftir Schwerionenfor-
schung (GSl) in Darmstadt bis zum Element 112 erweitert, das schwerste Element,
dessen chemische Eigenschaften experimentell untersucht wurden, ist das Element
106, Seaborgium. Einer internationalen Kollaboration gelang es 1996, anhand weni-
ger Atome in Experimenten am UNILAC der GSI| zu zeigen, da3 Seaborgium unter
gleichen Bedingungen wie Molybdan und Wolfram zu einem fliichtigen Oxychlorid
reagiert, dessen Fluchtigkeit geringer oder gleich derjenigen des Wolframdi-
oxydichlorides ist [1]. Zur Vorbereitung dieser Experimente wurde auch das U-120
des FZR genutzt [2]. Komplexchemische Untersuchungen in walriger Lésung de-
monstrierten ebenfalls die Ahnlichkeit zwischen Seaborgium und Wolfram [1, 3] und
erst kirzlich wurde am UNILAC der GSI in einem weiteren, vom Institut fur Radio-
chemie des FZR am U-120 vorbereiteten gaschemischen Experiment die Bildung
und Hochtemperaturfliichtigkeit von Seaborgiumoxidhydroxid nachgewiesen [4].

Aufgrund der bisher vorliegenden experimentellen Befunde [1, 3, 4] ist Seaborgium
der 6. Gruppe des Periodensystems der Elemente zuzuordnen. Diese Aussage ist
nicht trivial, da sich die chemischen Eigenschaften der schwersten Elemente auf-
grund der relativistischen Geschwindigkeitszunahme der Elektronen deutlich von den
bei einfacher Extrapolation im Periodensystem zu erwartenden Eigenschaften unter-
scheiden kénnen. Eine korrekte Einordnung der schwersten Elemente in das Peri-
odensystem setzt das chemische Experiment voraus.

In den folgenden Abschnitten soll erlautert werden, wie die physikochemische Cha-
rakterisierung des Seaborgiums als Oxidhydroxid mittels isothermer on-line Hoch-
temperaturgaschromatographie am U-120 vorbereitet wurde.




Seaborgium ist wie die anderen Transactiniden nur in Kernreaktionen mit schweren
lonen an Beschleunigern wie dem UNILAC der GSI oder dem U-400 in Dubna zu-

génglich, wobei die Produktionsraten der kurzlebigen Isotope 2*Sg (t,, = 0,9 s), **Sg
(t,» = 7,4 s) und #*8g (t,,, = 21 s) bei wenigen Atomen pro Tag liegen.

Daraus ergibt sich die Aufgabe, die chemischen Eigenschaften des Seaborgiums an
einzelnen Atomen zu untersuchen. Eine umfassende Darstellung der Problematik
chemischer Untersuchungen mit einzelnen Atomen wiirde den Rahmen dieses Bei-

trages sprengen, auf einige methodische Aspekte soll aber eingegangen werden.

Zur Untersuchung einzelner Atome sind besonders solche chemischen Reaktionssy-
steme geeignet, die zu einer Verteilung der untersuchten Spezies zwischen zwei
Phasen fuhren. Das kénnen zwei nicht miteinander mischbare fllissige Phasen oder
auch eine gasidormige und die Oberflache einer festen Phase sein. Dabei ist es in
Konzentrationsbereichen, die eine Wechselwirkung gleichartiger Spezies unterein-
ander ausschlieBen, fir die statistische Signifikanz eines Experiments prinzipiell
gleich, ob man eine statistisch signifikante Anzahl einmal prift, oder eine einzelne
Spezies viele Male. Zur Untersuchung einzelner Atome sind chromatographische
Methoden besonders pradestiniert, da sie eine Vielzahl aufeinanderfolgender ein-
stufiger Verteilungsprozesse realisieren. Die chromatographische MeBgréBe Reten-
tionszeit steht im direkten Zusammenhang mit der Thermodynamik und Kinetik der
Grundreaktionen des Verteilungsprozesses. Chromatographische Methoden kénnen
damit gleichzeitig zur Trennung und zur physikochemischen Charakterisierung ange-
wandt werden.

Dem bereits von Hahn, Meitner und StraBmann angewandten Prinzip der Zwei-
Schritt-Identifikation folgend, muB der chromatographischen Trennung des unter-
suchten Radionuklids von den in der Kernreaktion im erdriickenden Uberschu3 ge-
bildeten Nebenprodukien dessen eindeutiger Nachweis anhand seiner Zerfallseigen-
schaften folgen. Die chromatographische Trennung muf3 dazu nicht nur selektiv und
mit hoher Ausbeute, sondem auch schnell genug erfolgen, damit die Trennung been-
det ist, bevor das untersuchte Radionuklid zerfallt. In dieser Hinsicht sind gaschro-
matographische Methoden den fliissigchromatographischen Methoden aufgrund der
wesentlich héheren Diffusionsgeschwindigkeiten in Gasen deutlich Gberlegen. Die
Anwendung gaschromatographischer Methoden zur Untersuchung der.chemischen
Eigenschaften der schwersten Elemente hat in Rossendorf Tradition, die vor Giber 20



Jahren vor allem durch Arbeiten von Bernd Eichler in Dubna begriindet [5] und fir

die Untersuchung des Seaborgiums von uns fortgesetzt wurde.

Nach der Entscheidung fiir gaschromatographische Methoden galt es, ein geeigne-
tes chemisches System auszuwéhlen. Unsere Kollegen aus der Schweiz entschie-
den sich fur die gaschromatographische Untersuchung der Oxyhalogenide. Innerhalb
der Element-106-Kollaboration abgestimmt, wahlten wir die Adsorption von Oxidhy-
droxiden an Quarzglasoberflachen als chemisches Reaktionssystem. Die Oxidhydro-
xide der Elemente der 6. Gruppe, von der Zugehdrigkeit des Seaborgiums zu dieser
Gruppe wurde bei der Konzipierung der Experimente ausgegangen, haben zwar eine
deutlich geringere Flichtigkeit als die Halogenide und Oxyhalogenide, sind aber
durch eine héhere Selektivitat gegeniiber den Actiniden und Elementen der 5. und 4.
Gruppe gekennzeichnet, deren Abtrennung eine Voraussetzung fiir die eindeutige
Detektion des Seaborgiums ist. Die deutlichen Eigenschaftsabstufungen der Oxid-
hydroxide innerhalb der 6. Gruppe soliten zudem die Beantwortung des Fragenkom-
plexes erleichtern, ob Seaborgium mehr dem Molybdén oder dem Wolfram &hnelt,

inwieweit seine Eigenschaften durch relativistische Effekte determiniert werden.

Die physikochemische Charakierisierung eines neuen Elementes erfolgt generell
durch den Vergleich mit bekannten, hinreichend charakierisierten Elementen. Dazu
missen die zu vergleichenden Elemente simultan untersucht werden bzw. deren
Eigenschaften unter den Bedingungen des Transactinidenexperimentes bekannt
sein.

Als chemisch ahnliche Vergleichselemente fiir die Charakterisierung des Seaborgi-
ums kommen vor allem Molybdén und Wolfram in Betracht. Sowohl Extrapolationen
innerhalb der 6. Gruppe des Periodensystems [6] als auch quantenchemische Rech-
nungen unter Berlcksichtigung relativistischer Effekte [7] sagten eine Ahnlichkeit
zwischen Seaborgium und Wolfram voraus. Die chemischen Eigenschaiten beider
Vergleichselemente sind ausfiihrlich untersucht worden, allerdings nicht in dem von
uns gewahlten System. Dazu lagen nur wenige experimentelle Daten vor [8-10].
Informationen tiber den Mechanismus der an der Quarzglasoberflache ablaufenden
Grundreaktionen fehlten vollig.

Die experimentelle Vorbereitung verfolgte deshalb einerseits die Untersuchung von
Molybdén und Wolfram unter gleichen Bedingungen wie Seaborgium. Andererseits



wurde zur methodischen Vorbereitung der aufwendigen Transactinidenexperimente

das Seaborgium durch diese Elemente modelliert.

Die Vorbereitung von Transactinidenexperimenten erfolgt generell nicht an Grof3be-
schleunigern wie dem UNILAC. Wir sind in der gliicklichen Lage, fiir derartige Mo-
dellexperimente das Zyklotron U-120 nitzen zu kénnen.

Am Zyklotron U-120 stellten wir dazu die tragerfreien Molybdanisotope *™Mo (t,, =
6,9 h) und ®*Mo (t,, = 65,9 h) in "Zr (a,xn) Reaktionen durch Bestrahlung von Zirko-
niumfolien mit 27 MeV a-Teilchen her, "W (t,, =2,5 h) und "W (t,, = 2,25 h) in der
(x,2n)- bzw. (a,n)-Reaktion aus "*Hf. "®'W (t,,, =121,2 d) wurde durch Bestrahlung
von Tantal mit 14 MeV-Protonen hergestelit.

Mittels Thermochromatographie, einer Variante der Gaschromatographie in offenen
Trennsaulen mit einem negativen Temperaturgradienten in FlieBrichtung des Trager-
gases, wurden Reaktionsmechanismus, Thermodynamik und Kinetik der an Quarz-
glasoberflachen ablaufenden Adsorptions- und Desorptionsreaktionen von Oxid- und
Hydroxidspezies des Molybdéns und Wolframs untersucht. In Abb.1 ist eine Thermo-

chromatographieanordnung schematisch dargestelit.
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Abb. 1: Thermochromatographie, experimentelle Anordnung mit Temperaturgradient

und Thermochromatogramm



Ein wesentliches Ergebnis dieser umfangreichen, vor allem von Annett Vahle ausge-
fihrten und mehrfach ausgezeichneten Arbeiten ist die experimentell belegte Aus-
sage, daB die Gaschromatographie von Oxidhydroxiden des Molybdéns und Woli-
rams in Quarzglassaulen bei Verwendung von feuchtem Sauerstoff als Reaktivgas-
komponente des Tragergases durch dissoziative Adsorptions- und assoziative
Desorptionsreaktionen determiniert wird [11- 13]:

MO,(OH),(g) = MO 4pq + H;0( M = Mo oder W

Damit wird die Verweilzeit im adsorbierten Zustand bzw. die Schnelligkeit dieser
Reaktionsgaschromatographie nicht nur durch die Temperatur sondem vor allem
durch die Konzentration des Reaktionspartners Wasser bestimmt. Aufgrund dieser
Charakteristika und unter Beriicksichtigung der relativ hohen thermochromatographi-
schen Abscheidungstemperaturen bzw. geringen Fliichtigkeit der untersuchten Spe-
zies stellt das von uns untersuchte System wesentlich hdhere Anforderungen an ein
Seaborgiumexperiment als das Oxychloridsystem, das durch hohere Fliichtigkeiten
der Oxychloride und prinzipiell schneller ablaufende Adsorptions- und Desorptions-
vorgange ohne Anderung des chemischen Zustands gekennzeichnet ist.

Modellexperimente muften zeigen, ob und unter welchen Bedingungen das Oxidhy-
droxidsystem den Anforderungen an ein Seaborgiumexperiment gentigt, wie ein sol-

ches Experiment methodisch und apparativ zu gestalten ist.

Wahrend die durch lvo Zvara gepragten Dubnaer gaschemischen Transactiniden-
experimente auf einer direkt an das Targetsystem zur Erzeugung der untersuchten
Radionuklide angekoppelien Thermochromatographie und Detektion von nuklidun-
spezifischen Spontanspaliungen beruhen [14], orientierten wir uns an der fort-
geschrittenen OLGA-Technik, die von Heinz Gaggeler und Mitarbeitem an der GSI
entwickelt und in den letzten Jahren am PSI wesentlich vervollkommnet wurde [15].
Die On-Line Gaschemie_Apparat-Technik beruht auf der Ankopplung der isothermen
on-line Gaschromatographie an das Targetsystem mittels Gas-Jet und der
spektroskopischen on-line Detektion korrellierter Zerfallsereignisse der aus der Chro-
matographiesdule austretenden Spezies.

In einem Gas-Jet System werden die aus dem diinnen Target herausgeschleuderten



Kernreaktionsprodukte in Helium abgebremst, dem vor der Targetkammer Aerosol-
partikel beigemischt werden, an die sich die thermalisierten Kernreaktionsprodukte
anlagern. Das mit den Kernreaktionsprodukten beladene Aerosol wird durch dinne
Kapillaren kontinuierlich dem chemischen Experiment zugefiihrt, wobei die Trans-

portzeiten nur wenige Sekunden betragen.

Zur Installation eines Gas-Jets am Zyklotron U-120 nutzten wir die bereits vorhande-
nen Einrichtungen fir die Neutronentherapie zur Produktion von Neutronen Uber die
°Be (d,n)"B -Reaktion zur Spaltung eines diinnen **U-Targets. Die Verwendung der
Uraniumkernspaltung hat den Vorteil, dal3 einerseits die RuckstoBenergien der
Spaltproduktnuklide und der zu modellierenden Kernreaktionsprodukte vergleichbar
sind und andererseits gleichzeitig mit den zur Modellierung des Seaborgiums geeig-
neten kurzlebigen Molybdénisotopen '®-'®Mo Spaltproduktnuklide wie das '*‘La ent-
stehen, die als Aerosolindikatoren bzw. zur Modellierung der Actinidenabtrennung
gut geeignet sind. Bei der Entwicklung eines Gas-Jets, der fir das an Schwerionen-
beschleunigern generell als Jetgas verwendete Helium ausgelegt ist, konnten wir auf
eigene Erfahrungen mit der Gas-Jet-Technik zuriickgreifen [16].

Zur Erzielung kurzer Nuklidverweilzeiten und hoher Ausbeuten wurde die in Abb. 2
schematisch dargestellte Targetkammer so ausgelegt, daB3 die Thermalisierung der
Spaltprodukie erst kurz vor Austritt des Jetgases aus der relativ groBvolumigen Kam-
mer erreicht ist. Das groBe Kammervolumen ist dem geringen Bremsvermégen des
Heliums und dem maximalen Kammerdruck von 3 bar geschuldet. Die durch eine
Abdeckung des Uraniumtargets mit 5 pm Aluminium bewirkte Verringerung der kine-
tischen Energie der Spaltproduktnuklide duB3ert sich in einer Ausbeutesteigerung des
leichteren Spaltzweiges auf das Vier- bis Achtfache und an Nukliden des schwereren
Spaltzweiges auf das Doppelte der ohne Einsatz der Al-Folie erhaltenen Ausbeute.
Das gesamte Targetsystem ist in einem an die Strahlfilhrung der Neutronentherapie
angepaBten Polyathylentubus eingehaust, der auch 30 mm Polyéathylen zur Modera-
tion der Neutronen aufnimmt. Durch die Moderation wird eine Verdopplung der Spalt-
ausbeute erzielt. Die in der Targetkammer thermalisierten Spaltprodukinuklide lagern
sich an MoQ, -Aerosolpartikel an, mit denen das Jetgas vor Eintritt in die Targetkam-
mer beladen wurde und werden durch eine 20 m lange Kapillare in ca. 5 s zu den im
MeBraum des Zyklotrons aufgebauten experimentellen Anordnungen transportiert.
Bei einer Deuteronenstromstarke von 20 pA auf dem Berylliumtarget betrégt die



summarische Aktivitdtsausbeute an Spaltprodukinukliden bis zu 500 kBg/h.
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Abb. 2: Targetkammer des am U-120 installierten Radiochemie-Gas-Jets, schema-
tisch, Material: Titanium, 1,4: Gaseinleitung, 2: Gasaustrittskapillare, 3: Druckmef3-
stutzen, 5: Dichtring, 6: Klemmring, 7: 2°U-Target, Anreicherung 89,8 %, 275 pg/cnf

auf Titanium und 8: Bodenplatte

Dieser Gas-Jet wurde inzwischen auch von Kem- und Radiochemikern der TU Dres-
den [17] und des PSI Villigen [2] zur Vorbereitung von Transactinidenexperimenten
genutzt. Wir nutzten den Gas-Jet vor allem zur Entwicklung, Erprobung und Optimie-
rung experimenteller Anordnungen fiir die isotherme on-line Hochtemperaturgas-
chromatographie zur Untersuchung kurzlebiger Mo-, W- und Sg-isotope im O,-
H,0,,/SiO,, -System.

Nachdem sich die am PSI vorhandene OLGA-Technik fir die on-line Gaschromato-
graphie der Oxide und Hydroxide kurzlebiger Mo-, W- und Sg-lsotope als ungeeignet




erwiesen hatte [11], entwickelten wir einen Mehrzonenchromatographieofen flr
Reaktions- und Chromatographietemperaturen bis 1400 K, den wir in Analogie zur
OLGA lI-Technik erprobten. Die experimentelle Anordnung ist in Abb. 3 schematisch
dargestellt. Die Ankopplung der Chromatographie an die Detektion erfolgt dabei tiber
eine sogenannte Reclusterkammer, in der die aus der Chromatographiesaule aus-
tretenden, bei hohen Temperaturen fliichtigen Spezies emeut an Aerosolpartikel an-
gelagert und damit zur Detektionseinrichtung transportiert werden. Fir Radionuklide
mit einer Halbwerizeit von 1 min erreichten wir Maximalausbeuten von 10 % und mi-
nimale Verweilzeiten von 2 min, Charakteristika, die fir Seaborgiumexperimente in-
diskutabel sind. In Optimierungsversuchen konnte festgestellt werden, daB

Verweilzeit- und Ausbeuteverluste vor allem in der Reclusterkammer auftraten.

Gas-jet Quarzwatte Quarzrohr Reclusterkammer
(He/MoOs) _ _ |
. . —— o _’:J =i Detektion
0, [ [ I I il v v jfl_
' Ar/KCl
]
|
H0
(20°C)

Abb. 3: Isotherme On-line Hochtemperaturgaschromatographie, experimentelle An-

ordnung mit Reclusterkammerankopplung an die Detektionseinheit, schematisch

Zur Ausbeuteerhéhung und Verkirzung der Verweilzeit wurde daraufhin die Detek-
tion direkt an die Chromatographie gekoppelt, wozu der Chromatographieofen an die
in der GSI entwickelte Detektionseinheit ROMA (rotating wheel multi detector analy-
zer) angeflanscht wurde.

in der ROMA werden mit Gasen antransportierte Radionuklide auf Folien gesammelt,
von denen bis zu 64 kreisformig auf einem Rad angeordnet sind. Programmgesteu-
ert werden die beaufschlagten Folien nach definierten Sammel- bzw. Detektionszei-
ten sukzessive vor mehrere, ebenfalls kreisformig angeordnete Detektoren gedreht,
wobei simultan jeweils eine neue Folie die Sammelposition erreicht. Energie- und
Zeitinformationen zu den detektierten Zerfallsereignissen ermdglichen eine eindeuti-

o ——



ge Nuklidbestimmung. Auf Einzelheiten der Programmsteuerung, Detektionsmetho-
den und Informationsverarbeitung kann hier nicht eingegangen werden.

Zur Direktankopplung an die ROMA sind die mit Uber 900 K aus der Chromatogra-
phiesaule austretenden Spezies auf Metallfolien zu kondensieren. In Testexperimen-
ten erwies sich Aluminium hinsichtlich Ausbeute, Oxidations- und Temperaturbestéan-
digkeit den ebenfalls getesteten Materialien Kupfer und Nickel Giberlegen. Das Aus-
beutemaximum wurde bei einem Druck von ca. 80 mbar in der Abscheideposition
erzielt. Um in den Detektionspositionen als Voraussetzung fiir eine hochaufgeldste
Alphaspektroskopie gleichzeitig einen geringeren Druck einstellen zu kdnnen, wurde
zwischen Chromatographieofen und Folienrad eine Abscheidungskammer einge-
baut, die neben der getrennten Druckregulierung auch die Kihlung des Folienrades

gewahrleistet und damit eine unzuldssige Erwarmung der Detektoren verhindert.

Abb. 4 zeigt das Schema der experimentellen Anordnung unter Verwendung eines
HPGe-Detektors. Nach einer Ausbeuteoptimierung unter Aufrechterhaltung einer
mindestens 99 %igen Aerosolriickhaltung wurden fir '®Mo (t,, =35,6 s) bei einer
Chromatographiesaulentemperatur von 1300 K bis zu 70 % der in die Chromatogra-

phiesaule eingespeisten Aktivitat auf den Aluminiumfolien abgeschieden.

Gas-jet Quarzwatte Quarzrohr ROMA-Rad
(He/MoOs) ‘.i fl

I J——J T T - | HPGe-Detektor
o
i H— Metallfolien
H.O 1]
(20— 50 °C)

Abb. 4: Isotherme On-line Hochtemperaturgaschromatographie, experimentelle An-
ordnung mit Direktankopplung der Chromatographie an die Detektionseinheit ROMA

Aus Ausbeutekurven, wie der in Abb. 5 fiir "®Mo dargesteliten, wurden Verweilzeiten
von ca. 10 s ermittelt. Analoge Ergebnisse konnten wir am PHILIPS-Zyklotron des



PSI unter realen Bedingungen fiir ein Seaborgiumexperiment auch mit kurzlebigen

Wolframnukliden erzielen [18].
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Abb. 5: Isotherme On-line Hochtemperaturgaschromatographie, Temperaturfunktion

der '®Mo-Ausbeute, experimentelle Daten und Monte Carlo Simulation

Nach Optimierung der Aerosolriickhaltung und Fermiumabtrennung wurden die fir
ein Seaborgiumexperiment erforderlichen Hauptkriterien erreicht, wenngleich die im
Vergleich zum Oxychloridsystem zwei- bis dreifach langere Verweilzeit Experimente
mit dem 21 s Nuklid **Sg nahelegten, dessen Produktionsquerschnitt noch geringer
als der des #°Sg ist. Damit entschieden wir uns fir ein Experiment an der Grenze
des gegenwdrtig Machbaren!

Zum Zeitpunkt der Niederschrift dieses Berichtes hat die umfangreiche Auswertung
des Seaborgiumexperimentes gerade erst begonnen, bereits jetzt kann aber resu-
miert werden, daB es mit Hilfe des U-120 gelang, die Lésung einer duBerst an-
spruchsvollen Aufgabenstellung der modernen Kern- und Radiochemie grindlich
vorzubereiten.

Der baldige Verzicht auf dieses solide und zuverlassige Instrument wird weitere Bei-
trage des Instituts fur Radiochemie zur Chemie der Transactinidenelemente Seabor-
gium und Bohrium komplizieren, wenngleich neben der Nutzung externer Beschleu-
niger auch die am Elektronenbeschleuniger ELBE generierten Neutronen zur Erzeu-

gung kurzlebiger Radionuklide genutzt werden kénnten. Ein Gas-Jet an der ELBE



kénnte die kontinuierliche Verfugbarkeit eines breiten Spektrums kurzlebiger Radio-
nuklide und damit die Kontinuitdt der Forschungen zur Chemie der schwersten Ele-
mente in Sachsen gewahrleisten!
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Herstellung kurzlebiger Radionuklide fiir Radiotraceruntersuchungen

H. Kupsch

Universitét Leipzig, Fakultét fiir Physik und Geowissenschaften
Institut fiir Geophysik und Geologie, Permoserstr. 15, 04318 Leipzig, Tel./Fax: 235 2287

Fur Radiotraceranwendungen in der Industrie, Medizin und Umweltgeologie wurden am
Rossendorfer Zyklotron U-120 solche kurzlebigen Radionuklide, wie beispielsweise F-18, Sc-
43 und Y-87/S1-87m, hergestellt und in der Universitit Leipzig bzw. in verschiedenen Anlagen
der Industrie des Ballungsgebietes Halle - Leipzig gehandhabt.

Nr. Kernreaktion Hiufigkeit TTY
des Targetnuklids (%)in ( MBg/uAh)

1 N (a,n) *F 96,4 670

2 "0 (p.n) ®F 63,5 870

3 *Ne (d,o ) ¥F 90,9 640

4 *Ca (o,n) ¥Ti > “Sc 96,9 110 (Trkt4+5)
5 “Ca (a,p)*Sc 96,9 110 SRkt 4~ 5)
6 ®Rb (a,2n) ¥Y > ¥"sr 722 2,4

Tab. 1: Kernreaktionen fur die Radionuklidproduktion am U-120

Bei der F-18-Herstellung kamen zwei verschiedene Techniken fiir Gastargets (Ampullen und
Stromungstargets) unter Nutzung von (p,n)-, (d,a)- und (o, n)-Reaktionen (Nr. 1 -3 in Tab. 1)
zum Einsatz. Quarz-Ampullen, die einen Innendurchmesser von > 25 mm hatten, wurden mit
einem Eintrittsfenster (10 pm Ni-Folie) versehen und mit dem jeweiligen Targetgas (N-15:
96,4%, O-18: 63,5 %, Ne-20: 90,9 %) mit einem Druck von 93,5 kPa gefiillt. Bei der
Ermittlung der Sittigungsausbeuten von diinnen und dicken Targets wurden deren innere
Oberflache mit einer diinnen NaCl-Phase beschichtet, um Ausbeuteverluste zu unterbinden. Die
experimentell bestimmten Ausbeuten dicker Targets (TTY) sind in der Tabelle 1 dargestellt.
Fur die Erzeugung von elektrolytfreiem '*F wurden andererseits die Ampullen nach
Bestrahlungsende nur mit destilliertem Wasser eluiert. Das war fiir Radiotracerexperimente zur
anodischen Oxydation von Siliciumgrenzflichen die einzig anwendbare Methode zur schnellen
Herstellung des elektrolytfreien radionuklidisch reinen Radiotracers (Mende 1988).

Der Gebrauch von Stromungstargets ermoglichte bei laufender Kernreaktion das anteilige
Heraustransportieren des F-18. Die F-18-Abscheidung erfolgte auf Kernspurfilter via KCl-
Cluste-Jet, dem 2 ug/dm’ NH; zudosiert wurden (Kupsch 1989).

Zur Sc-43 - Produktion wurde eine Targettechik fiir amorphe und kristalline Pulver unter
Nutzung von (o,n)- und (a,p)-Reaktionen (Nr. 4 und 5 in Tab. 1) verwendet. In dieser
Vorrichtung konnen ringformige, rotierende Targetbehilter, deren 20 pum Al-Fensterfolie
gekiihlt wird, am aus dem U-120 ausgefithrten Teilchenstrahl bestrahlt werden. Verschiedene



Calciumverbindungen wurden auf ihre Brauchbarkeit zur Herstellung pulverformiger
kurzlebiger Radiotracer fiir Untersuchungen in der baustoffproduzierenden Industrie getestet
und die Ausbeuten der dicken Targets bestimmt (Tab. 2).

Verbindung Calciumanteil TTY
(%) (MBg/uAh)

Calciumsulfat

CaSO4 * 2 H,O 23,3 51,0+£5,4
CaS04 * 2 H,O 27,6 54,0 £3,2
Calciumoxalat 27,4 51,723
Calciumformiat 30,8 56,5+6,3
Calciumcarbonat 40,0 64,8 £ 4,5
Calciumoxid 71,5 91,0+5,9

Tab. 2: Sc-43-Ausbeuten dicker Targets verschiedener Calciumverbindungen bei der
Aktivierung von pulverformiger Substanzen am ausgefiihrten a-Teilchenstrahl
(Eo.= 22,7 MeV) am U-120

Fir eine schnelle radiochemische Abtrennung von tragerfreiem *“Sc™ aus den

Targetsubstanzen ist das Calciumcarbonat am geeignetsten. Folgende Trennmethode wurde

entwickelt:

Nach Bestrahlungsende wird das Calciumcarbonat in Salzsiure gelost. Das triagerfreie Sc-43

befindet sich in dieser Losung in Anwesenheit eines Uberschusses von Calciumionen. Bei allen

Radiotracerexperimenten, bei denen dieser hohe Calciumelektrolytanteil stort, wird eine

extraktive Abtrennung des Sc-43 mit Tributylphosphat (TBP), das fiir die Ca/Sc-Trennung aus

einer konzentrierten Salzséure einen Trennfaktor von o = 2 x 107 aufweist, sinnvoll. Es wurde

folgende extraktionschromatographische Sc-43-Abtrennung entwickelt und genutzt:

e Priparation von Tributylphosphat (100 %) auf Kieselgel oder Teflonpulver mit einer
jeweiligen KorngroBe von 0,2 bis 0,6 mm

e Fiillen einer Siule mit dem TBP-beladenen Kieselgel

e Losen des aktivierten Calciumcarbonats in 30 ml 12N HCl

e Aufgeben dieser Sc-43-Losung auf die Trennséule, die sich in einem Pb-Abschirmbehalter
befindet, mit einer Tropfgeschwindigkeit von 1 ml min™'. Das Sc-43 verbleibt volistindig in
der stationiren TBP-Phase

e Spiilen mit 2 ml 12N HCI

e FElution des Sc-43 mit 20 ml 0,1N HCI mit einer Tropfgeschwindigkeit von 1 ml min™.

Die gleiche Targettechnik zur Bestrahlung von amorphen und kristallinen Substanzen wurde
zur Herstellung des Y-87/Sr-87m-Radionuklidgenerators unter Nutzung der (o.,2n)- Reaktion
(Nr. 6 in Tab. 1) eingesetzt. Es wurden die Ausbeuten von dicken Targets bestimmt und



Methoden zur radiochemischen Isolierung der Radionulide entwickelt und angewendet. Die
Experimente mit RbCl-Targets innerhalb des vakuumsystems des Zyklotron U-120 belegten,
daB3 die aufiretenden Ausbeuteverluste im Zusammenhang mit den verwendeten Schichtdicken
der RbCl-Glasuren stehen (Tab. 3). Kleine Schichtdicken der Targetsubstanz erfiillen nicht die
Bedingungen eines dicken Targets. Zu grofie Schichtdicken des Rubidiumchlorids fithren auf

Grund des schlechten Warmeleitvermogens der Substanz zu Ausbeuteverlusten durch
Verdampfungen der Targetsubstanz.

E, RbCl-Target Y-87m-Elution Y-87m-Ausbeute(EOB)
(MeV) (g cm?) von Targetplatte (MBg/u Ah)
27  28x107 - 1,49 x 10°
0,1N HCI 1,25 % 10°
6,0N HCl 0,24 x 10°
27 1,5x 107 - 1,95 x 107
H,0 7,00 x 107
0,1N HCl 1,88 x 10"

Tab. 3: Abhiéngigkeit der Y-87m-Ausbeute von der Schichtdicke des Rubidiumchlorids

Zur Vermeidung von Ausbeuteverlusten durch Verdampfen oder Schmelzen der
Targetsubstanz wurden Targettechniken auBerhalb des Vakuumsystems des Zyklotrons
getestet. Der a-Teilchenstrahl wurde tiber ein metallisches Austrittsfenster (V2A, 20 pm) am

RbCl}-Target Y-87m-Ausbeute  Y-87g-Ausbeute Y-88-Ausbeute
bei EOB bei 40,6 h
nach EOB
(MBq/ p Ah) (MBg/ p Ah) (MBq/ 1 Ah)
Tablette X 10,51 X 1,20 X 1,99x10*
Cu1 1,96 Cn1 0,23 Gwr  3,75x107
n 4 n 4 n 4
Pulver- _ _ _
target X 21,08 X 2,38 X 3,95){10’2
Op1 3,29 Gn1 037 Ga1  6.17x107
n 4 n 4 n 4

Tab 4. Abhingigkeit der Y-87-Ausbeuten von der verwendeten Targettechnik
bei E,=22,7 MeV



Zyklotron durch einen 30 mm Luftspalt Giber ein metallisches Eintrittsfenster (Al, 20 um) in das
zu testende RbCl-Target gefithrt. Die Berechnung der Energiedegradation der o-Teilchen,die
bei ihren Wechselwirkungen mit den Nukliden der Austrittsfenster-, der Luftspalt- und der
Eintrittsfenstermolekiile erfolgt, wurde nach der Bethe-Williamson-Gleichung durchgefiibrt. In
der Tabelle 4 sind die TTY-Ausbeuten von Aktivierungen mit a-Teilchen zusammengestellt.
Es kamen geméf3 Abbildung 1 luft- und wassergekiihlte RbCl-Tabletten mit Flachendichten von
1,5 g cm” und luftgekiihlte Pulvertargets zur Anwendung. Der in den Tabletten (Abb. 1/A)
auftretende Wairmestau flihrte zum Schmelzen der Targetsubstanz und somit zu
Ausbeuteverlusten. In den Puvertargets (Abb. 1/B) erfolgte dagegen die Warmeabfuhr optimal,
so daf3 es weder zu Dichteverinderungen der Substanz in der Bestrahlungszone noch zu
Veranderungen der Loslichkeiten der Verbindungen kam. Durch Auflésen des RbCl in 50 ml
0,1 N HCl konnten die gebildeten yttriumfreien Trigerisotope direkt auf die stationére
HDEHP-Phase einer extraktionschromatographischen Generator-Kolonne aufgetragen werden.
Das inaktive RbCl wurde nach Eindampfen der Losung fiir die erneute Bestrahlung
zuriickgewonnen.

Abb. 1: Schema zweier Targetanordnungen zur Bestrahlung amorpher und kristalliner
Substanzen am Zyklotron U-120
A: Tablettentarget; B: Routierendes Pulvertarget; C: Strahlaustritt U-120

Derartig hergestellte Radiotracer wurden zur ProzeBoptimierung des Calsilox-Verfahrens in
der Porenbetonherstellung und der Spannbetonrohrproduktion von Trinkwasserleitungen
eingesetzt (Komnecke 1989, Kupsch 1990). Zur Herstellung kurzlebiger pulverformiger
Radiotracer von einzelnen Substanzen der Baustoftherstellung mit einer Aktivitit von 1,5 GBq
Sc-43 wurden Probemengen von 50 bis 100 g in einem rotierenden Pulvertarget am
ausgefiihrten o-Strahl (Abb. 1/B) fuir die Dauer von 16 bis 24 Stunden am Zyklotron U-120
bestrahlt. Diese Radiotracer wurden zur tracertechnischen Optimierung einzelner Prozefstufen
der Misch-, Treib- oder Verdichtungsvorginge eingesetzt. Eine Verfahrensentwicklung zur
hydrothermalen Kalkinjektion in den NaBmischprozeB konnte getitigt werden, nachdem tiber
Verweilzeitmessungen und tber autoradiographische Verteilungsmessungen von Kalk im
Porenbeton gezeigt werden konnte, daBl nach der herkommlichen Technologie
Kalkagglomerate gebildet werde. Einige Rohstoffe in der Baustoffproduktion, wie z.B.
Aluminiumpulver, das als Treibmittel in der Porenbetonherstellung verwendet wird, kénnen
nicht durch Aktivierungstechniken in einen kurzlebigen Radiotracer umgewandelt werden.
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Abb. 2: Schema der Mef3sondenpositionierung an einem NaBmischer (links)

Abhéngigkeit der Impulsraten von der Mischdauer zweier Einzelkomponenten
(rechts)

Abb. 3: MeBanordnung bei der Scanmessung von Aktivititsprofilen an
Gasbetonblocken (links)

Aktivitétsprofil eines markierten Gasbetonblockes; Markierte Komponente
Kalk (rechts)

Abb. 4: Autoradiogramm eines markierten Gasbetonziegels, der Kalkagglomerate
enthilt; Markierte Komponente Kalk



Mittels komplexchemischer Markierung mit F-18 gelangen Oberflichenmarkierungen der Al-
Partickeloberflaichen. Die Markierung von Partickeloberfichen zur korngréBenabhéngigen
Verweilzeitmessung verschiedener Feststoffe wurde mit dem trigerfreien Sc-43 realisiert.

Zur Vermessung der Einbaurate von Knochentransplantaten und zur Priifung von ,.trockenen‘
Clusterjetaerosolen bei Lungenventilationsmessungen kam das F-18 in Tierversuchen zum
nuklearmedizinischen Gebrauch. Das metabolische Verhalten von trigerfreiem F in
verschiedenen Organen von Schweinen wurde gemdB Abb. 5 mit der on-line MeBtechnik
verfolgt; wihrend die Aktivitdit der Knochentransplantate tomographisch oder
autoradiographisch vermessen wurde.

Aktivirdt
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Abb. 5: Darstellung des metabolischen Verhaltens von trigerfreiem *F in

verschiedenen Organen eines Schweines
B Knochen O Kieferknochen ®Muskulatur

In georadiochemischen Experimenten wurden die trigerfreien kurzlebigen Radionuklide zur
Markierung von Inhaltsstoffen des Dissolved Organic Carbon (DOC) zur Klirung
geochemischer Problemstellungen genutzt (Kupsch 1997). Zur Schwermetallspeciation von
DOC-Species werden trigerfreie Radionuklide fir Untersuchungen von zwei-, drei- und
vierwertigen Metallionen in geochemischen Systemen, die hier im Picomol-Bereich
wechselwirken, benotigt. Das Sr-87m und das Sc-43 sind dabei wichtige Radiotracer. Neben
dem Br-77 wird das F-18 zur Markierung der reaktiven Kohlenstoffverbindungen des DOC
genuizt.
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Diinnschichtaktivierung -
eine effiziente Methode fiir neuartige VerschleiBanalysen

Autoren: Prof. Dr.-Ing. habil. Siegfried Bludszuweit, MET GmbH Rostock
Dipl.-Ing. Jorg Schwarte, MET GmbH Rostock
Dr.-Ing. Klaus Eichhorn, VKTA Rossendorfe.V.

1. Einleitung

Die zunehmende Verkiirzung von Produktentwicklungszeiten, die stindig steigenden Anfor-
derungen an immer hohere Qualititsstandards sowie der harte Kostendruck zwingen Ent-
wickler von technischen Produkten, schnell und zuverlissig Informationen iiber ihr eigenes
Produkt zu gewinnen. Der VerschleiB ist dabei eine der zentralen KenngroBen fiir die Qualitét
von Produkten bei denen Materialabtrag aufireten kann. Je kiirzer nun die Priifzeiten fiir eine
exakte Bestimmung solcher Materialabtriige durch VerschleiB sind, desto effizienter Kisst sich
die Produktentwicklung gestalten.

Eine VerschleiBmessung mittels Radionuklid-Verfahren, also beispielsweise durch Diinn-
schichtaktivierung, kann hier eingreifen, um innerhalb kiirzester Priifzeiten zuverldssig In-
formationen zum Verschleiverhalten von tribologischen Systemen zu liefern, ohne das be-
treffende System durch die Messung zu st6ren.

Die Diinnschichtaktivierung ist ein am Zyklotron in Rossendorf seit den 60er-Jahren erprobtes
Verfahten. Spezielle Methoden dieser Radionuklid-VerschleiBmessung sind die Durchfluss-
methode und das Diinnschicht-Differenz-Verfahren, wobei sehr gute Erfahrungen mit dem
Diinnschicht-Differenz-Verfahren gemacht wurden.

In den 80er-Jahren wurde seitens des Zyklotrons mit einer systematischen Beratung der An-
wender begonnen und 1983 wurde am Zyklotron die erste Zusammenkunft der Anwender der
Diinnschichtaktivierung ins Leben gerufen. Eine Art des Erfahrungsaustausches, die sich bis
heute (13. Kolloquium im Jahre1996) erhalten hat.

2. Standig wachsende Anforderungen an die Aktivierungen am Zyklotron

So wie das Wechselspiel zwischen Wunsch und Méglichkeit bei der Aufgabenbewiltigung im
Bereich der Kernstrukturforschung, in den Anfangsjahren auf dem Sektor der Strahlenbiolo-
gie, der Biophysik und Chemie, so hat auch die Diinnschichtaktivierung mit ihren Besonder-
heiten ihren férdernden Einfluss auf die Entwicklung des Zyklotrons und dessen peripherer
Technik geltend gemacht. Dass beispielsweise heute ein Vielkanalanalysator mit modernster
Hard- und Software am Zyklotron zur Verfiigung steht, diirfte nach unserem Ermessen auf die
Forderungen der Diinnschichtaktivierung zuriickzufiihren sein.

Die Bemiihungen der Mannschaft des Zyklotrons, den stéindig wachsenden Anforderungen an
Aktivierungen mit immer geringerer Aktivierungstiefe oder homogener Aktivititsverteilung
zu gentigen, sind vielschichtig. Sie sind insbesondere durch den Einsatz von modernen Halte-
und Antriebssystemen fiir die zu aktivierenden Teile, wie Schrittmotorsteuerungen und Préizi-
sionsjustiervortichtungen, sowie genauer Strahlstrom- und Strahlverteilungsmesstechnik ge~
kennzeichnet.

Die 40-jihrige Erfahrung beim Betrieb der Maschine und bei der Durchfithrung von Aktivie-
rungen ist ein Garant fiir eine qualitiitsgerechte Aktivierung aller Verschleifteile am Zyklo~
tron und schlieBlich auch Grundlage zur priizisen Bestimmung von VerschleiBparametern bei
den Anwendern.
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3. Beispiel einer VerschieiBanalyse mittels Diinnschichtaktivierung

Mittels Diinnschichtaktivierung sind in der Vergangenheit eine ganze Reihe von Material-
tranportuntersuchungen am Zyklotron durchgefithrt worden; hier seien beispielsweise auch
Kavitations- und Korrosionsuntersuchungen genannt. Eine besonders interessante Anwen-
dung der Diinnschichtaktivierung ist die Bestimmung des Materialabtrages durch Verschleif.
Das Prinzip des Verfahrens besteht in der Aktivierung von Oberflichen (Erzeugung von ra-
dioaktiven Nukliden in diinnen Oberfliichenschichten), die dem Verschleil ausgesetzt sind.
Wird die Oberfliiche mechanisch abgetragen und damit auch das abgearbeitete radioaktive
Material entfernt, sinkt die Strahlungsintensitiit des Bauteiles am betrachteten Ort. Bei Kennt-
nis der Intensitdtsverteilung innerhalb des Bauteiles kann aus der gemessenen Strahlungsin-
tensitit und einer zu bestimmenden Kalibrierfunktion auf die Groe des Abtrages geschlossen
werden.

Bild 1 zeigt schematisch eine Messanordnung zur VerschleiBanalyse am Beispiel der Reib-
partner Zylinderlaufbuchse < Kolbenring.

"""""." % hlitze Szintiilationsmefsonde
—_—

b

i

PC Vergleichsprobe

%\

Zylinderblock

i
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Bild 1: Messanordnung fiir Verschleifanalyse mit Diinnschichtaktivierung am Beispiel Zylin-
derlaufbuchse < Kolbenring.

Als Vorteile dieses Messverfahrens sind anzusehen:

= hochempfindlich bei hoher Messgenauigkeit

= charakteristische VerschleiBbewertung bei kurzer Betriebszeit moglich

= beriihrungslos und demontagelos

= keine Beeinflussung des tribologischen Systems

= Parallelmessung an verschiedenen Bauteilen in einem Motor- bzw. Anlagenlauf

» VerschleiBbestimmung an Bauteilen, die einem direkten Zugang verschlossen sind

= unabhiingig von der Oberflichengeometrie und der Verschleifiform
Typische VerschleiBteile, die mit dieser Messmethode untersucht werden, stellen Kolbenrin-
ge, Laufbuchsen, Kolbenringnuten, Ein- und Auslassventile und Lager dar.
Die Messungen finden, insbesondere fiir die Anwendung der VerschleiBbestimmung an
Grofidieselmotoren, im abgeschalteten Zustand des Motors statt. Eine Neuentwicklung stellt
die Online-Messung dar.
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Fiir sehr schnelle VerschleiBvorginge sind vor allem die ersten Betriebsstunden eines Motors
von Interesse, in denen bekanntlich das Einlaufen der tribologischen Paarungen stattfindet.
Aus hauptsiichlich diesem Grunde wurde eine entsprechende Weiterentwicklung des beste-
henden Systems vorgenommen, um Online-Messwerte zu erhalien und auszuwerten. Hierfiir
waren Anpassungen und Anderungen notwendig an

= den Sondenhalterungen mit integrierter Kithlung,

= der Messwerterfassung und

n der Messwettauswertung.
Die Online-Messung wurde erfolgreich auf Priifstinden und auf Schiffen an Zweitakt-~
GroBdieselmotoren eingesetzt. Vor dem Hintergrund der sehr hohen Priifstandskosten ist die
extrem schnelle Erfassung des VerschleiBes in Abhéngigkeit von Betriebsparametern, Aus-
fiihrung und Schmier$l bzw. Schmierdlzusatz von besonderem Interesse.
Das folgende Beispiel stellt die online und stationiire VerschleiBmessung an Kolbenringen
eines Zweitakt-GroBdieselmotors vom Typ 7RTA62U dar. Ziel der Untersuchungen war es,
den Einfluss von Zylinderéladditiven auf den Einlaufverschlei zu ermitteln. Die Untersu-
- chungen wurden parallel zum iiblichen Werk- und Priiflauf des Serienmotors durchgefiihrt,
d.h. es musste innerhalb einer Betriebszeit von ca. 30h eine signifikante Aussage zu zwei Ad-
ditiven in unterschiedlichen Konzentrationen getroffen werden.
Die Messwerterfassung erfolgte in einem Intervall von drei Minuten wihrend des Betriebes
und zusitzlich stationér im abgestellten Zustand des Motors.
In Bild 2 sind die aufbereiteten Messergebnisse dargestellt. Es ist klar erkennbar, dass die
Zylinderdladditive einen signifikanten Einfluss auf den VerschleiB der Paarung Laufbuchse -
Kolbenring haben. Bei jeder Anderung der Konzentration bzw. des Typs des Additivs ist die
Auswirkung auf den VerschleiBverlauf deutlich zu erkennen.
Die Messergebnisse konnten durch visuelle Untersuchungen an der Laufbuchsen- und der
Ringlauffliche bestétigt werden.
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Bild 2: Verschlei am Kolbenring von zwei Zylinderstationen in Abhéingigkeit von Zylinderdlzusitzen

und der Betriebszeit



4. Zusammenfassung

Die Diinnschichtaktivierung an Motorenbauteilen ist die Voraussetzung zur Anwendung von
entwickelten Verfahren zur hochempfindlichen und prézisen Erfassung von Verschleiivor-
gingen in Verbrennungsmotoren. Die Anwendung dieser Methode ist jedoch bei weitem nicht
auf Verbrennungsmotoren beschrénkt.

Zur Absicherung einer zuverlissigen und genauen Messung werden hohe Anforderungen an
die Aktivierung des betroffenen Bauteils gestellt. Neben der homogenen Aktivitétsverteilung
sind weitere Informationen zur Tiefenverteilung der Aktivitit mit hoher Priizision notwendig.
Die VerschleiBmessung an Bauteilen moderner Grodieselmotoren zeigt das Potential dieses
Verfahrens auf. Das Verfahren ist beziiglich Empfindlichkeit und Genauigkeit konkurrenzios.
So ist es innerhalb extrem kurzer Betriebszeit moglich, Aussagen zum Einfluss von Betriebs-
parametern, Schmierungsbedingungen und konstruktiven Ausfilhrungen der betrachteten
Bauteile zu erhalten. Das bedeutet eine signifikante Reduzierung der Aufwendungen und da-
mit Kosten. Eine gleichzeitige Messung an verschiedenen Ausfiihrungsformen erlaubt einen
exakten Vergleich bei identischen Belastungsbedingungen wobei auch die Aufwendungen
noch weiter reduziert werden konnen.

Die herausragenden Eigenschafien haben die industrielle Anwendung des Diinnschicht-
Differenz-Verfahrens beschleunigt. Dank der Aktivierungen am Zyklotron hat sich das
Messverfahren zu einem Standardwerkzeug fiir die effiziente Bewertung von innovativen
Produkt- und Technologieentwicklungen hervorgetan.



Erzeugung und Beschleunigung von Li**-Ionen am Rossendorfer
Zyklotron U-120

Jurgen Dietrich
Forschungszentrum Jiilich GmbH, Institut fiir Kernphysik, D-52425 Jiilich

Das 1958 in Betrieb genommene Zyklotron U-120 ist ein Festfrequenzzyklotron zur Be-
schieunigung von leichten Ionen mit einem Masse-zu-Ladungs-Verhiltnis A/Z=2. Mitte der
70er Jahre bestand der Wunsch von Seiten der Kemspektroskopie, Lithiumionen mit einer
Energie grofler 5 MeV/Nukleon zu beschleunigen. Entsprechende Erfahrungen mit geeigneten
Ionenquellen gab es damals nur in Karlsruhe und Moskau. Die Ionen wurden dabei mit Pen-
ning-Ionenquellen, die intern oder extern angeordnet waren, erzeugt. Der Variationsbereich
des magnetischen Feldes und der Frequenz der Beschleumgungsspannung am Rossendorfer
Zyklotron ermoglichte es, die Resonanzbedingung fir Li**- und Li**-Ionen zu erfilllen. Um
die fiir kernphysikalische Experimente erforderliche Energie zu erreichen, muBiten Li**-Ionen
erzeugt und beschleunigt werden. Voraussetzung fiir eine Ionenquellenentwicklung am
Rossendorfer Zyklotron war der Aufbau einer Ionenquellenschleuse am Zyklotron selbst und
der Aufbau eines separaten Ionenquellenteststandes Ende der 70er Jahre.

Am Rossendorfer Zyklotron wird eine interne Penning-Tonenquelle verwendet. Mit diesem
Ionenquellentyp konnen Lithiumionen erzeugt werden, wobei die Methode der Metallver-
dampfung [1] und die Sputterung aus festen Lithiumverbindungen [2] zur Anwendung kom-
men. Die Ionenausbeute der Penning-Ionenquelle ist von der Bogenspannung, dem Bogen-
strom, der Temperatur der Glithkathode und dem Gasdruck im Entladungsraum abhéngig. Die
zur Erzeugung eines bestimmten Ladungszustandes notwendige Bogenspannung erechnet sich
aus der Abhangigkeit des Ionisationswirkungsquerschnitts von der Energie der StoBelektro-
nen. Die optimale Bogenspannung ergibt sich aus der kinetischen Energxe der StoBelektronen,
bei der der Ionisationswirkungsquerschnitt ein Maximum aufweist; fiir Li**-Ionen betragt die
optimale Bogenspannung 330 V. Der Betrieb der vorhandenen Penning-Ionenquelle wird bei
ungepulster Bogenspannung groBer 250 V instabil. Durch Einsatz einer Impulsbogenspan-
nungsquelle konnte eine stabile Arbeitsweise der Penning-Ionenquelle bis zu 400 V gewihr-
leistet werden.

Penning-Tonenquelle mit Verdampfer

Zur Erzeugung der Lithiumionen durch Jonisierung von Lithiumdampf wurde an der Entla-
dungskammer (Anode) der Ionenquelle ein Behilter (Verdampfer) zur Aufnahme des metalli-
schen Lithiums angebracht. Auf Grund des Ionenbahnverlaufes im Zyklotronzentrum war die
Anordnung des Verdampfers nur in horizontaler Lage unterhalb der Mittelebene oder in verti-
kaler Lage sehr dicht an der Entladungskammer moglich. Letztere Anordnung wurde gewiahlt,
weil dabei ein besserer Wirmekontakt zum Entladungskanal erreicht worden ist und auf eine
zusitzliche duBere Heizung verzichtet werden konnte. Der Verdampfer ist durch einen Kanal
mit dem Entladungskanal verbunden. Entladungskanal und Verdampfer werden bei der Ver-
dampfungstemperatur von Lithium betrieben (800 K bei I ,3 Pa). In Abb.1 ist die Ionenquelle
mit Verdampfer dargestellt. Der Verdampfer faBt 2 cm® metallisches Lithium (1 g); diese
Menge ist ausrelchend fuir eine Betriebsdauer der Tonenquelle von 8 - 10 Stunden. Der fiir die
Erzeugung von Li**-Tonen erforderliche Arbeitspunkt (Bogenspannung und Bogenstrom) der
Tonenquelle wird durch Drosselung der zugefithrten Gasmenge (Wasserstoff), mit der die Io-
nenquelle betrieben wird, erreicht. Die Einstellung der Verdampfer- und Entladungsraumtem-
peratur, wesentlich fiir einen konstanten Lithiumdampfstrom, erfolgen durch Regelung der
Leistung der Bogenentladung, indem die Impulsbreite der Bogenspannung verandert wird.



Mit dieser Ionenquelle wurden °Li**-Ionenstrome von 50-100 nA aus dem Zyklotron extra-

hiert.
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Abb.1 Penning-Ionenquelle mit Verdampfer

1-Anode, 2-Kathode, 3-Induktion des magnetischen Feldes, 4-Entladungsraum, 5-Antikathode, 6-Kanal,
7,8-Gasznfilhnung, 9-Verdampfer, 10-Lithinm, 11-Thermoclement, 12-verschraubbare Offnung, 13,14-
Materialschwiichungen, 15,16-Befestigung der Anode, 17-Emissionsschlitz, 18-Extraktionselektrode

Penning-Ionenquelle mit Sputterelektrode

Bei einer im Zentrum des Zyklotrons angeordneten Ionenquelle wird durch die hochfrequente
Beschleunigungsspannung stets ein Teil der extrahierten Ionen wieder in Richtung der Ionen-
quelle zuriickbeschleunigt. Ein Teil dieser Ionen gelangt dann durch den Emissionsschlitz
zurick in den Entladungsraum. Bringt man gegeniiber dem Emissionsschlitz im Entladungs-
raum eine Sputterelektrode an und legt diese auf definiertes Potential, so zerstauben die zu-
rickbeschleunigten Ionen das Material der Sputterelektrode. Abb.2 zeigt die Penning-
Ionenquelle mit Sputterelektrode des Rossendorfer Zyklotrons. Durch Wasserkiiblung der
Sputterelektrode wird das Verdampfen des gesamten Sputtermaterials weitestgehend verhin-
dert. Die Sputterrate ist u.a. um so groBer, je schwerer die auf die Sputterelektrode aufireffen-
den Ionen sind. Daher wird die Ionenquelle mit Argon betrieben. Als Material fiir die Sput-
terelektrode wurden polykristallines LiF und LiF-Einkristalle verwendet. Die besten Ergeb-
nisse beziiglich Lebensdauer und Stabilitét der Ionenquelle sind mit LiF-Einkristallen erreicht
worden. Mit polykristallinem angereichertem °LiF wurden iiber 5 Stunden mittlere °Li**-
Ionenstréme bis zu 15 nA extrahiert. Bei einkristallinem LiF waren der Ionenstrom bis zu
einem Faktor 2 geringer und die Lebensdauer der Sputterelektrode dagegen dreimal groBer.
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Abb. 2 Penning-Ionenquelle mit Sputterelektrode

1-Anode, 2-Kathode, 3-Induktion des magnetischen Feldes, 4-Entladungsraum, 5-Antikathode, 6-
Sputtermaterial (Li-Verbindung), 7,8-Gaszufiihrung, 9-Wasserkiihlung, 10-Emissionsschlitzblech, 11-
Sputterelektrode, 12-Emissionsschlitz

Vergleicht man beide Methoden zur Erzeugung von Lithiumionen, so zeigen die Ergebnisse,
daB mit der Ionenquelle mit Verdampfer hohere Lithiumionenstréme erzielt werden als mit
der Sputterionenquelle. Von Nachteil ist, daB die Verdampfung metallischen Lithiums zu ei-
ner Kontamination der Anlagenteile in der Beschleunigungskammer des Zyklotrons fiihrt.
Insbesondere sind davon die Duanten betroffen, deren Spannungsfestigkeit mit zunehmender
Betriebsdauer abnimmt. Zeitaufwendige Sauberung der Anlagenteile ist die Folge. Beim Ein-
satz der Sputterionenquelle mit einkristallinem LiF wurden dagegen keine derartigen storen-
den Kontaminationen beobachtet. Der Betrieb der Sputterionenquelle mit Argon fiihrte dage-
gen zu einem schnelleren VerschleiB der direktgeheizten Kathode im Vergleich zum Betrieb
mit Wasserstoff. Durch die Entwicklung einer Penning-Ionenquelle mit indirektgeheizter
Kathode vom Dubna-Typ konnte die Lebensdauer der Kathode wesentlich erhoht werden [3].
Folglich wurde die Ionenquelle mit Verdampfer besonders fiir kurzzeitige Experimente mit
hoheren Li**-Ionenstromen und die Sputterionenquelle fiir langzeitigere Experimente mit
niedrigeren Li**-Ionenstromen eingesetzt.

An den genannten Arbeiten waren auBer dem Verfasser wesentlich die Herren G.Kerber,
W.Naumann und H.Odrich beteiligt.
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