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1. E i n l e i t u n g  

Die Anz~hl yon radioaktiven Kernen N1, die durch Bestrahlung 
einer Menge No Atome n~ch einer Zeit t vorhanden ist, kann durch die 
in den Lehrbiichern 1 oft zitierte Formel (1) 

iV~ (t) - -  N ~ 1 7 6  (D (1--e-~,lt) (1) 

berechnet werden, wobei *0 den Einfangquerschnitt,  (]) den thermischen 
NeutronenfluB und X1 die Zerfallskonstante der radioaktiven Kernar t  
bezeichnet. 

Die Gleichung (1) gilt jedoch streng genommen nur dann, wenn die 
Zahl der gebildeten Kerne klein gegen die Anzahl der urspriinglich vor- 
handenen, reagierenden ist, so d~13 No wiihrend der Versuchsdauer 
praktisch ~ls Konstante  angesehen werden kann. 

* 0sterreichische Studiengesellschaft fiir Atomenergie Ges. m. b. H., 
Wien VIII ,  Lenaugasse 10. 

1 St .  M e y e r  u n d  E.  von Schweid[er: ,,Radioaktivit~t", Leipzig, Berlin; 
1. Auflage 1916, 2. Auflage 1927. - -  G. t t evesy  and t ' .  A .  Paneth:  ,,A Manual 
of IZadioactivity", Oxford University Press 1938. E.  Ruther/ord,  T.  Chadwick 
and C . D .  E l l i s :  ,,lgadiation from-l%adioactive Substances", Cambridge 
University Press 1930. F.  A .  Pane th:  ,,Radioactive Standards gnd Units", 
Nature [London] 166, 931 (1950). G. B.  Cools and J .  F .  Duncan :  ,,Modern 
Radiochemical Practice", Oxford Univ. Press 1952. G. Friedlander  and 
T . W .  K e n n e d y :  ,,Nuclear and lZadiochemistry", 4th edif~ion, New York 
1960. W. Schulze (und W. Bock -Wer thmann) :  ,,lXTeutronenaktivierung als 
~nglytisches ttilfsmittel; Stuttgart (1962). 
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Abweichungen zwisohen bereehneten nnd experimente]l gefnndenen 
Werten kSnnten jedoeh beim Vorliegen einer geringen Menge Ausgangs- 
~tome beobachtet  werden, wenn diese einen grol~en Einfangsquerschnitt 
aufwiesen oder die Bestrahlungszeiten hinreichend l~ng w~ren. 

I z b i c k i  2 gelang es, ffir diesen Fall durch Anwendung der Gr~phen- 
theorie auf Probleme der Isotopenerzeugung eine neue Formel (2) auf- 
zustellen, durch die eine Ubereinstimmnng zwischen n~merischer KMkula- 
tion und ~e~ergebnissen erreicht werden konnte:  

No ~o �9 
N 1 (t) --  X1-- ~00 (e-~~ ~ t __ e-~, t) (2) 

Vergleieht man die Formeln (1) und (2), so sind sic f[ir kleines t und a 
wenig verschieden; die Mlgemeine Gleichung (1) kann dabei Ms N/~herung 
der graphentheoretisehen (2) aufgefaSt werden. Ms bemerkenswerter 
Uuterschied ergibt sich aber, dal3 ffir t--> cx~ die konventionelle Glei- 
chung (1) einem S~ttigungswert zustrebt, w/s die I z b i c k i s e h e  Formel 
gegen Null geht. 

I z b i c k i  ~ konnte seine Theorie bei der Aktivierung yon 16syb, das 
neben einer kleinen H/~ufigkeit noeh einen grolten Einfangquerschnitt 
(11 000 barn) besitzt, best/~tigen. 

Neben diesen Einzelaktivierungen treten bei der Herstellung yon 
l~adionukliden im Reaktor  noch na.ehfolgende Betazerf/ille oder weitere 
Neutroneneinfangprozesse 3 auf. Zur Bereehnung der Kernzahlen des 
entstehenden Endnuklides werden h/~ufig Ableitungen der Formeln yon 
B a t e m a n n  4 herangezogen, die ursprfinglich fiir die Folgeprodukte yon 
natiirlichen Radionukliden entwickelt wurden. 

Betrachtet  man aber beim Vorliegen eines konstanten ~Teutronen- 
flusses das Ausgangsnuklid Ms langlebig und ordnet ibm eine konstante 
,,Zerfallsrate" vo~ No r a0 zu, so kSnnen die erw/~hnten Gleiehungen yon 
B a t e m a n n  angewendet warden*. 

Beim Auftreten unterschiedlieher Einfangqnerschnitte ergaben sich 
aber Abweiehungen, und die Formela konnten yon R u b i n s o n  5 und yon 
S e e l m a n n  und Flegenhe imer  6 dutch die Einfiihrung einer zusammen- 
gesetzten ZerfMlskonstante 

�9 YVird in der Formel ffir zwei Glieder (Mutter--Tochter-System) nach 
Bcttemann konsequent die ZerfMlskonstante der :Vfutter dureh No (I)0 z0 ersetzt, 
so kommt m~n direkt zu der vor~ I zb iek i  ~ fiber den Umweg der Graphentheorie 
erhMtenen Formel (2). 

H.  I zb ick i :  Nukleo~ik 3, 309 (1963[). 
E.  Ricci  and F.  F .  Dyer,  Nucleonics 22, Nr. 6, 45 (1924). 

a H.  Ba temann:  Proceed. Cambridge Phil. See. 15, 423 (1910). 
W. ~ub inson ,  J.  Chem. Phys. 17, 542 (1949). 
W. Seelmann-Eggebert  u n d  ~ .  Flegenheimer,  Comision NacionM de la 

Energia Atomica Argentina 1957 ; K_FK Report Nr. i 11 (1962). 
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An = Xn + ~n (I) 

modifiziert werden. 
Dabei wird nieht nur die Abnahme der Atome dureh den radioaktiven 

Zerfal], sondern aueh noeh dureh den Neutroneneinfang beri~eksiehtigt. 

2. P r o b l e m s t e l l u n g  

Bei den Bestrahlungsbereehnungen flit Herstellung yon Radionukliden 
tauchte die Frage auf: k6nnen die einfachen yon dem Batemann-Ansatz  

abgeleiteten Formeln verwendet werden oder mtissen kompliziertere 
herangezogen werden ? 

Eine Uberprtifung ergab, dal~ bei der Bestrahlung w/~gbarer Mengen 
yon Targetmaterial  und endliehen Bestrahlungszeiten, aueh wenn die 
Ausgangskernart einen hohen Einlangsquerschnitt  aufweist, im M1- 
gemeinen keine Abweichungen eintreten. Nur in einigen F/~llen, wie 
beim bereits zitierten Beispiel yon 169Yb, das eine geringe H~ufigkeit 
und gro~en Einfangsquerschnitt besitzt, sind solehe zu bemerken. 

Es se~/ien uns ~ber aueh notwendig, die Auswirkungen zu unter- 
suehen, die sich fiir die Folgeprodukte ergeben, wenn ein Glied innerhalb 
einer Bestrahlungskette einen besonders hohen Einfangsquerschnitt 
gegeniiber den anderen aufweist. 

Als Demonstrationsbeispiel hielten wir die Aktivierung yon Gold 
fiir sehr geeignet, da das entstehende Nuklid 19SAu vorzugsweise 
aktiviert  wird. Der Fall besitzt auch noch praktische Bedeutung, da 
Goldnadein oder Seeds dauernd im t~eaktor bestrahlt  werden 7, mn fiir 
medizinisehen Gebrauch sofort zur Verftigung zu stehen. AuBerdem wird 
Gold noeh h/~ufig als Bestrahlungsmonitor verwendet. 

Wir wollten die dabei auftretende Konvertierung yon 19SAu zu 
199Au bzw. e00Au in Abhgngigkei~ yon verschiedenen Neutronen- 
fltissen und Bestrahlungszeiten mit  Hilfe der zitierten Formeln iiber- 
prtifen. 

3. A u s f i i h r u n g  

Bei der Bestrahlung yon Gold treten folgende Kernreaktionen auf: 

19SA u (n, y) 96 barn 19SA u (n, v) e6oo barn 199A u (n, v) so barn ~00A u 
stabil [~-; 2,7 Tage [3 ; 3,1 Tage ~- ;  48 ~in. 

3.1 Berechnung der entstehenden Anzahl (N1) yon Tochter~tomen 
198Au. 

F. W. •elix, D. Pirrwitz und E. Szabd de Bucs, Production and use of 
shortlived radioisotopes from reactors, Vol. 1, S. 105; International Atomic 
:Energy Agency, Wien 1963. 
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Fiir  die Bildung yon 19SAu grit die bek~nnte  bereits zitierte Be- 
s t rahlungsformel  (1) odor fiir die A k t i v i t ~ :  

A~ (t) = No ao (I) (i - -  e-z~ % (1 ~) 

wobei in beiden F/iUen die Anzahl der stabilen Ausg~ngsatome yon 
lOTAu (No) als kons tan t  angesehen wird. 

Rubinson ~, Fleyenheimer und Seelmann ~ verwendeten  folgenden 
Differentialarisatz : 

d N 1 
- -  N O % qb - -  )h  N t  - -  N i  ~1 (I) (3)  

d t  

wobei der erste Term die in der Zeiteinheit  gebildeten A~ome yon 19sAu 
angibt  und  der zwei~e die Abnahme  dutch  den rad ioakt iven  Zerf~ll 
berfieksiehtigt. I )a  abe t  198Au einen sehr groBen Einfangsquersehni t t  
gegoniiber den anderen Nukl iden aufweist,  wurde die Konver~ierung 
in i99Au dutch  den Ausdruck  N1 al  (D in Reehnung  gestellt. 

Wird, wie vorher  erw~hnt,  hi ~- a l  qb herausgehoben und g]eich A1 
gesetzt,  so wird als L6sung die G1. (1) in etwas anderer  Form erh~]ten: 

N 1 (t) --- N~ a~ 
As (1 - -  e -A'-t) (4) 

Die Aktivit/~t yon ZgSAu ergibt  sich nach l~[ultiplikation mi t  hi 

No CoCh~ (1 - -  e-A~t). (4~) & ( t )  - 

Aus der al lgemeinen Gleiehung yon lzbicki  2 kann  folgender Ansatz  
abgelei tet  werden : 

d N  
d t (X~; t) - -  h (/-~ < Xo, X~ > ) N (Xo; t) - -  [z (X 0 N (X~; t) (5) 

mi t  h = (/- i  ~ Xo ' Xi  >) _____ Go qb 

5 T (Xo; t) ---- K o e-~o t) 

(X~) =- hi _L ~l (I) 

erh.Klt m~n 

d N X ,  
~d--[ ( l" t) = ao Og Ko e-~o r t 

und integriert  

Monatshefte fiJr Chemie, Bd. 96/6 

- -  (h~ + ~1 r  N (X 1; t) 

]23 
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N (X~; t) = Ko ~o (I) ~.~ + ~ q)--  zoq) (e-~~ e ~ - -  e-(Z' + ~ | t) (6) 

Nit Ko wird hier die Zahl der Ausgangsatome und in .5"  mit k (0) die 
Bildungsrate e q) bezeiehnet, w~hrend nach Izbicki ~ ,,~" die Sehwund- 
kons~ante oder Annihilationskonstante des betreffenden Nuklides dar- 
stellt. 

3,2 Berechnung der entstehenden 199Au-Atome. 

Die Bildung yon 199Au-Atomen kann mit der konventionellell Formel 
besehrieben werden: 

N~(t)=Noaoalcb2 klk2 •1 ()k2 - -  •1) X2 ( X l - -  X2) (7) 

oder mit den erweiterten Formeln yon Rubinson 5 bzw. Seelmann und 
Flegenheimer ~, wenn A2 gleieh k2 gesetzt werden kann: 

"No ~o a1 (I) ~ [ )~ e-& t A1 e -x~ t t 
N ~ ( t ) -  ~ - X ;  [1 X2__A 1 + X2__AI] (8) 

oder 

N~176 ( X2e-Alt X2~lAxe x~tt (Sa) 

Ist die Anzahl der Ausgangsatome nicht mehr Ms konstant anzusehen, 
mul3 naeh 6 eine komloliziertere Stammformel angewendet werden: 

e-(~0 �9 t 

A 2 ( t ) = N o a o a l O  2 (AI__Ao) (A2_Ao  ) + 

6-A~ t 6-A~ t ] 

+ (A0--A1)(A2--  A~) + (Ao--A2)(A~--  A2)] (9) 

Der Ans~tz nach Izbick~i ~ l~ute~: 

d 
d~ 37 (X2; t) = ~. (]-~ < X~, X2 > )  N (X~; t) - -  ~ (X~) 2/(X~; r (lo) 

er geht mit 

37 (X1; t) = Gleiehung (6) 

(X2) = X2 + c~2 �9 
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fiber in:  

d ,N (X 2 ; t) = (71 (I) ~'1 No (70 (1) [e-g0 (I) t __ e--(},l + gl (I1) t] - -  
d t  + eq O- - (7oq )  

- -  (X2 + (72 q)) N ( X  2; t) 

und  ergibt  naeh I n t e g r a t i o n :  

.N2(X2; t) = N O (70 (7][ ~I ) 2 [()-1 + (71 (1)) -- q0 (~)] [()-2 -~- (72 ~)) -- (701~i)] + 

e-(X~ + ot O) t 

-7- [(70 O -- ()k 1 -U ~I ~I))] [()`2 -t- if2 (I)) -- ()-1 -~- 0"1 (1))] + 

e-(X~ + a~ 6)) t } 

+ [~o ~ - -  ~• + ~ ~)] [(x~ ~ ~ ) - -  ()`~-- ~ ~)] 
(11) 

3.3 Berechnung  der Kernzah len  von 200Au. 

Ffir  die Anzahl  der  en t s t ehenden  2~176 gi l t  die konven t io -  
nelle Fo rme l  : 

Die Aktivit /~t Aa k a n n  dureh  Mul t ip l ika t ion  yon  N3 mi t  

werden.  

F 1 6-kl t 
N 3 (t) = N O ~o ~][ ~2 (D 3 IX 

][ X2 X3 Xl (X~-- X][) ( X 3 - - X l )  

- -  )-2 ()-][ - -  )-2) (ka - -  )-2) k3 ()-1 - -  )-3) ()-2 - -  k3 ) ]  (12)  

ks erhalten 

Nach  Rubinson bzw. Seelmann und  Flegenheimer l au te t  die fiir die 
Akt iv i t / t t  en twickel te  Fo rme l :  

e_eq) t 

A a (t) = N o % ~ l ~ 2 0 3 k 3  -(A][ __ Ao) (A __ Ao ) (A3__Ao)  + 

e-A1 t ~-A~ t 

(Ao - -  A1) (A~ - -  A1) (A3-- A][) -~ (Ao-- A2) (A1 - -  A~) (A3 - -  A~ + 

e-A~t ] (13) 
+ tAo -- A3) (At -- A~) (A~ -- A~) 

Bei Neutronenflf issen bis 1014 • em-2sec -1 k a n n  A2 = )`2 nnd  A3 = k3 
gesetzt  werden.  Dadurch  vere infaeht  sieh die F o r m e l  zu:  

113' 
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ftir 

~1~ (t) = 
N o  ao az og (b 3 [ e - a ,  t ?'2 Xa 

A 1 A 2  ._ 1 (~,2 - -  A 1 )  (Xa ~ A 1 )  

e-X~ t A1 Xa e-x, t At X2 

( A t  - -  ;',:~) �9 (Xa - -  X 4  ( A 1  - -  ?,,~) (x2 - -  Xa) 
(~4) 

Au~OO lO ~ (c#.I07o) 
AMoo,D~ (d~=lO ~7 ) 

au~9~.10 6 (r to) 
Au~9~.lO 4 ( r  ) 

Au~" .lO ~ ( dp.'g,O~Oj 
Au ~ga 300 (r 

. . . . . . .  konventionelle Formel 
komplexe Forme[ 

(bier [nnerhatb der Zeichengenauigke# gteich ) 

Abb. 1" 

* s t ~ t  AuY% At1 t~ un(t Au ~~ lese man,  auch in Abb, 2 - -5  ~ A u  tlsw. 

Wird nach Izbicki2: 

d N  
d t (Xs;  t) = X (/-~ < X2 ,  X a > )  lV ( X  e; t) - -  b~ (Xa) N ( X  a; t) ( 1 5 )  

)~ (/--1 < Xg ,  X 3 ) - )  ---- 6 2 (1) 

Y (X2; t) = Gle i chung  (11) 
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eingesetzt, so ergibt die Integration: 

X (X3; t) = :% ~0'~1"2 @3 [(X14-~2(P)--.o@] [(X24-~2@)--~'0@] [;~-- .0 ~]  4- 

6-(tl 4- oi @ ) t 
4- 4- 

["o r  (Xi 4- at r  [(X2 4- "2 r  - -  (Xi 4- ~l r  [X3-- (Xl 4- ~i ~)] 

6-(t3 4- ~ @) t 

+ [~o ~ - -  (x2 + o-2 e)] [(xl + ~,_ ~) - -  (• + ~2 r [~.3-- (x2 + ~2 r + 
6-)3~ 

4- [c% qb--13] [(X t 4- ~'1 s [(12 4- %~9)--X~]} (16) 

. . . . . . .  kon~enfionelle Forme[ 

- -  komplexe Forme( 

K 

Au2~ lO ~ ( ~5.1012) 

Au2OO lO 7 (~3~I0 u) 

AulSS.lO~ (r 

Aume.lO r ( r  ~2) 

AuIga.lO o [ c~=lO 13) 

0 10 20 3 t [d] 

Abb. 2* 

Die Aktivit~t A (X3; t) kann wiederum durch Multiplikation mit X8 
erh~lten werden. 
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4. G r a p h i s c h e  D ~ r s t e l l u n g  

Usa die reehnerisehen Ergebnisse besser iiberblicken zu kSnnen, 
wurden die aus den verschiedenen Formeln erhaltenen Werte fiir Neu- 
tronenfliisse yon 1010--1015 n cm-2sec -1 in Abh~ngigkeit yon der Be- 

lO I~ - 5 

tO t3 

i f . . -  ...... Au2OO.lO 5 

/ 

/ 
/ 

/ 

.--'-'- ............................................... 

i .................................................... 

Au/~a 

. . . . . . .  konvenlionelle Formel 

komplexe F'ormel 

o Io 2o ) ~ [d] 

Abb. 3" 

strahlungszeit auf ha]blogarithmischem Papier aufgetragen (Abb. 1 4). 
Die Bezeichnung ,komplexe Formel" bezieht sich auf die Gleichungen 
yon Rubinson, Seehnann und Flegenheimer bzw. Izbiclci. Fiir die Praxis 
sind hauptss Aktivierungen bis 24 Stunden interess~nt; deshalb 
wurde dieser Zeitabschnitt  begrenzt dargestellt und Mi]limeterpapier 
verwendet, um Interpolationen zu erleiehtern (Abb. 5). 

5. D i s k u s s i o n  

Die erhaltenen Werte zeigen, dal3 bei niedrigen Neutronenflfissen 
bis 1.1013n cm-2sec -1 trotz des hohen Einfangsquerschnittes yon 
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19SAu die Zahl der gebildeten Atome yon 199Au bzw. 200Au ebenso 
wie die resultierende Aktivitgt gering ist. Alle diskutierten Formeln 
k5nnen daher zur Bereehnung der Folgeprodukte yon 19SAu herange- 
zogen werden (Abb. 1 und 2). 

Au~Oe.lO 2 

I " "  

/ 
/ 

/ 
/ 

Au2OO lOs 

, /  
i t 

t 
/ 

e 

] / 

,f h 
tu 

1 I 
tO ~2 

0 

f f  

Au t99 .10-~ 

Aulg~ 

AulSO.tO-I 

. . . . . . .  konventionelle Formel  

- -  komplexe Forrnol 

' 'o ' "~- ~o 2 3o t [,q 

Abb.  4* 

ZBei Neu~ronenfliissen fiber 1013 n cm-2sec -1 maeht sich jedoch der 
EinfluB des groBen Ein~angsquerschnittes yon 19SAu in der Bildung 
einer groflen Anz~hl yon 199Au-Atomen und d~mi~ verbundenem 
Aktivits wie aus Abb. 2 und 3 ersiehtlieh, bemerkbar. Zur 
Bereehnung miissen hier unbedingt die erweiterten Formeln ~on Rubinson  5 

See lmann und Flegenheimer 6 oder die graphentheoretisehen yon Izbiclci  2 

verwendet werden, wobei die Werte innerhalb der Zeiehengenauigkeit 
gut iibereinstimmen. 

Dominierend wird der grofle Einfangsquersehnitt yon 19SAu erst 
bei Neutronenfltissen in der GrSBenordnung yon 1015 (Abb. 4). Hier 
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s t r eb t  die A k t i v i ~ t  yon 19SAu n ich t  mehr  einer S~t t igung zu, sondern 
~i~llL mi t  zunehmender  Bes t rah lungsze i t  ab.  

Als :Nutzanwendung dieses Di~grammes  ergibt  sich, d ~  Gold ,e l len  
~ls Moni toren  nur  bei n iedr igen Fl i issen ve rwendc t  werden diir~en. 

,,< 

2. lOl~' 

j,s l'~- 

5.1013. 

Ebenso  sollen 

.,r 

Au~ o I0 '~ ( ~ - 10 ~) 
Au2~176 I~ ( r  .10" ) 
Au 2~176 70" ( r -I01~ ) 

AUTO9 .~Oro (~ . I0  7o) 
Au~S~.10 ~ ( r  \ 
Au '~OS ( ~ . I 0  ~2) \ 
Au2OOjo 5 (~b -10 K') 

Au 19a.10 5 

Au~e.10~ 
Au 19a .10 z 

~Au2OO.lO ~ C~.I0'3) 

~.~0 T~ ) 

, \Au2~ 15) 

\ 
"\Au199 JO o ( r  =~0~5) 

~ A u  1~a .JOo~ .I0 ~s ) 

s 

4,103 

3.103 

2.10 3 

1.103 

10 20 30 40 50 t [h] 

Abb. 5* 

bei  Hers te l lung  yon  19SAu Neutronenf l i i sse  i iber  
5.1013 n cm-2sec - I  ve rmieden  werden,  u m  eine Konve r t i e rung  zu 199Au 
bzw. 2~176 auf K o s t e n  yon  19sAu zu vermeiden.  

Zusammenfassung 
Die Anzahl der bei der Bestrahlung mit  thermischen Neutronen yon Gold 

gebildeten l%adionuklidkerne wurde nach versehiedenen Formeln bereehnet, 
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die r e su l t i e rende  Akt iv i t • t  in  der  Zei t  y o n  30 Tagela ftir Fl i isse y o n  101~ bis  
1015 n cm -2 sec -~ g r~ph i sch  darges te l l t  u n d  die e r h a ] t e n e n  Ergebn i s se  disku- 
t ie r t .  

Ff l r  K u r z b e s t r ~ h l u n g e n  bis  50 S tdn .  w u r d e n  eigene D i a g r a m m e  fa r  die 
I so topenhers~e l lung  angefer t ig t .  

Es  wi rd  gezeig~, dal3 die k o n v e n t i o n e l l e n  B e s t r a h l u n g s f o r m e l n  zu r  Be-  
r e c h n u n g  der  e n t s t e h e n d e n  R a d i o n u k l i d e  wegen  des grol3en E i n f a n g s q u e r -  
s chn i t t e s  yon  198Au n u r  fiir 1kTeutronenfliisse bis  zu  1013 nero  -2 sec -z ver-  
w e n d e t  werden  d i i r fen  u n d  d a n n  d u r c h  die z i t i e r t en  e rwe i t e r t en  Fo r rne ln  
e r se tz t  we rden  miissen.  Bei  t h e r m i s c h e n  Neu t ronenf l i i s sen  in  der  GrbBenord-  
h u n g  y o n  1015 n c m  -2 sec -1 is t  die A b n a h m e  yon  19SAu bere i t s  so grol3, dal~ 
die Akt ivi t~i t  vort  198Au ke iner  S~t~igmlg me}n - zus t r eb t ,  sonde rn  rai~u zu- 
n e h m e n d e r  Bes t rah lungsze ib  abfii l l t .  Als  F o l g e r u n g e n  ergebert  s ich daraus ,  
Goldfol ien  n u r  bei  n i ed r igen  Fl i i ssen uls B e s ~ r a h l u n g s m o n i t o r e n  zu  v e r w e n d e n  
u n d  bei  der  He r s t e l l ung  y o n  19SAu h o h e  Neu~ronenf l t i sse  zu  ve rme iden .  


