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1. Einleitung

Die Anzahl von radioaktiven Kernen N;, die durch Bestrahlung
einer Menge No Atome nach einer Zeit { vorhanden ist, kann durch die
in den Lehrbiichern! oft zitierte Formel (1)

Ny () =———(1—e™) (1)

berechnet werden, wobei o9 den Einfangquerschnitt, ® den thermischen
Neutronenflu und X, die Zerfallskonstante der radioaktiven Kernart
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 daB Ny wihrend der Versuchsdauer
praktisch als Konstante angesehen werden kann.

* Osterreichische Studiengesellschaft fiir Atomenergie Ges. m.b. H.,
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Abweichungen zwischen berechneten und experimentell gefundenen
Werten kénnten jedoch beim Vorliegen einer geringen Menge Ausgangs-
atome beobachtet werden, wenn diese einen grofen Einfangsquerschnitt
anfwiesen oder die Bestrahlungszeiten hinreichend lang waren.

Iz2bicki? gelang es, fiir diesen Fall durch Anwendung der Graphen-
theorie auf Probleme der Isotopenerzeugung eine neue Formel (2) auf-
zustellen, durch die eine Ubereinstimmung zwischen numerischer Kalkula-
tion und MeBergebnissen erreicht werden konnte:

Nyo, @

S —Go Dt p—M 1 2
7\1_(70@ (e e ) ( )

N, () =

Vergleicht man die Formeln (1) und (2), so sind sie fiir kleines { und o
wenig verschieden; die allgemeine Gleichung (1) kann dabei als Niherung
der graphentheoretischen (2) aufgefalt werden. Als bemerkenswerter
Unterschied ergibt sich aber, daf8 fiir { - oo die konventionelle Glei-
chung (1) einem Sdttigungswert zustrebt, wihrend die Izbickische Formel
gegen Null geht.

Izbicki* konnte seine Theorie bei der Aktivierung von 188Yb, das
neben einer kleinen Héaufigkeit noch einen grofien Einfangquerschnitt
(11 000 barn) besitzt, bestitigen.

Neben diesen Einzelaktivierungen treten bei der Herstellung von
Radionukliden im Reaktor noch nachfolgende Betazerfille oder weitere
Neutroneneinfangprozesse® auf. Zur Berechnung der Kernzahlen des
entstehenden Endnuklides werden héufig Ableitungen der Formeln von
Botemann® herangezogen, die urspriinglich fiir die Folgeprodukte von
natiirlichen Radionukliden entwickelt wurden.

Betrachtet man aber beim Vorliegen eines konstanten Neutronen-
flusses das Ausgangsnuklid als langlebig und ordnet ihm eine konstante
s»Zerfallsrate” vor Ny @ o¢ zu, so kénnen die erwihnten Gleichungen von
Batemann angewendet werden *.

Beim Auftreten unterschiedlicher Einfangquerschnitte ergaben sich
aber Abweichungen, und die Formeln konnten von Rubinson’ und von
Seelmann und Flegenheimer® durch die Einfiithrung einer zusammen-
gesetzten Zerfallskonstante

* Wird in der Formel fir zwei Glieder (Mutter—Tochter-System) nach
Batemann konsequent die Zerfallskonstante der Mutter durch Ng®goq ersetzt,
so kommt man direkt zu der von Izbicki? iiber den Umweg der Graphentheorie
erhaltenen Formel (2).
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modifiziert werden.
Dabei wird nicht nur die Abnahme der Atome durch den radioaktiven
Zerfall, sondern auch noch durch den Neutroneneinfang berficksichtigt.

2. Problemstellung

Bei den Bestrahlungsberechnungen fiir Herstellung von Radionukliden
tauchte die Frage auf: kénnen die einfachen von dem Bafemann-Ansatz
abgeleiteten Formeln verwendet werden oder miissen kompliziertere
herangezogen werden?

Eine Uberpriifung ergab, daB bei der Bestrahlung wégbarer Mengen
von Targetmaterial und endlichen Bestrahlungszeiten, auch wenn die
Ausgangskernart einen hohen Einfangsquerschnitt aufweist, im all-
gemeinen keine Abweichungen eintreten. Nur in einigen Fillen, wie
beim bereits zitierten Beispiel von 169Yb, das eine geringe Hiufigkeit
und groBen Einfangsquerschnitt besitzt, sind solche zu bemerken.

Es schien uns aber auch notwendig, die Auswirkungen zu unter-
suchen, 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 von Gold
fiir sehr geeignet, da das entstehende Nuklid 198Au vorzugsweise
aktiviert wird. Der Fall besitzt auch noch praktische Bedeutung, da
Goldnadeln oder Seeds dauernd im Reaktor bestrahlt werden?, um fiir
medizinischen Gebrauch sofort zur Verfiigung zu stehen. Aufierdem wird
Gold noch hdufig als Bestrahlungsmonitor verwendet.

Wir wollten die dabei auftretende Konvertierung von 198Au zu
199Au bzw. 200Au in Abhingigkeit von verschiedenen Neutronen-
fliissen und Bestrahlungszeiten mit Hilfe der zitierten Formeln {iber-
priifen.

3. Ausfihrung

Bei der Bestrahlung von Gold treten folgende Kernreaktionen auf:

198 Ay Mia;n 198 Ay (n, v) 2600 barn ;49 Au (1, v) 30 barn »4, a -
stabil B 2,7 Tage B7; 3.1 Tage B7; 48 Min,

3.1 Berechnung der entstehenden Anzahl (N{) von Tochteratomen
198An.

T F.W. Felix, D. Pirrwitz und E. Szabd de Bucs, Production and use of
shortlived radioisotopes from reactors, Vol. 1, 8. 105; International Atomic
Energy Agency, Wien 1963.



H. 6/1965] Aktivitét von 198Ay 1757

Fiir die Bildung von 198An gilt die bekannte bereits zitierte Be-
strahlungsformel {1) oder fiir die Aktivitas:

Ay (1) = Nyaq @ (1 —e ), (1a)
wobei in beiden Fédllen die Anzahl der stabilen Ausgangsatome von
197Au (o) als konstant angesehen wird.

Rubinson®, Flegenheimer und Seelmann® verwendeten folgenden
Differentialansatz:

——=Ny5,0—»N,—N;6,0 (3)

wobei der erste Term die in der Zeiteinheit gebildeten Atome von 198Au
angibt und der zweite die Abnahme durch den radicaktiven Zerfall
beriicksichtigt. Da aber 198Au einen sehr grofien Einfangsquerschnitt
gegeniiber den anderen Nukliden aufweist, wurde die Konvertierung
in 199Au durch den Ausdruck N; 61 © in Rechnung gestellt.

Wird, wie vorher erwihnt, A; -+ o1 @ herausgehoben und gleich Ay
gesetzt, so wird als Losung die Gl (1) in etwas anderer Form erhalten:

Nyoy®

Ni@)= TR, (1 —e4et) (4)

Die Aktivitdt von 198Au ergibt sich nach Multiplikation mit A
Ay (1) = 05T (1 ey, (42)

Aus der allgemeinen Gleichung von Izbicki? kann folgender Ansatz
abgeleitet werden:

H

dt

mit A=(1<Xy X, >)=06,D
N (Xy3t) = Kyeio)
&) =%+ @

(X =21 < Xo, Xy >) N (Xgs ) — p (X)) N (X5 8) d)

erbialt man

dnN
Ti?tXl;t) =0y D Kyeo0 @l (), + 6, O) N (X 1)

und integriert

Monatshefte fiir Chemie, Bd. 96/6 113



1758 H. Sorantin: [Mh. Chem., Bd. 96

Kyo, @

N Xyt = X +61(D—60q)(6_

Go Ot 8_(7“ + ¢, @) t) (6)
Mit Ky wird hier die Zahl der Ausgangsatome und in ,,5° mit A (0) die
Bildungsrate o @ bezeichnet, wihrend nach Izbicki® ,,u* die Schwund-

konstante oder Annihilationskonstante des betreffenden Nuklides dar-
stellt.

3.2 Berechnung der entstehenden 199Au-Atome.

Die Bildung von 199Au-Atomen kann mit der konventionellen Formel
beschrieben werden:

At st
Nz(t)=N00'061(D2|: 1 ¢ ¢

[ ——— — 7
e mle—i)  ma—ig]

oder mit den erweiterten Formeln von Rubinson® bzw. Seelmann und
Flegenheimer®, wenn Ag gleich Ao gesetzt werden kann:

_ Nyoyo, 02 hoeBit Ajeh ‘)
N. ()= A Ay 1*12~A1+7\2—A1 @
oder
_ Nyoa0,92 Ay e Mt Alexzt)
AO= TS T o

Ist die Anzahl der Ausgangsatome nicht mehr als konstant anzusehen,
muB nach® eine kompliziertere Stammformel angewendet werden:

e—0 D¢

(Al — Ao) (Az - Ao) +

oAt . o= Aat ]
* (Ao - Al) (Az - @ ™ (Ao - Az) (A1 - Az)

A, (1) :NOGOGI(I)Z[

Der Ansatz nach Izbicki? lautet:

d
d—tN(Xz;t) =A< X, X, >)N(X ;) — u (X)) N(X,3 1) (10)
er geht mit
Mt <X, X, >)=0,0
N (X,; 1) = Gleichung (6)

M(Xg)ZXz‘f'Gz(D
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tiber in:

d Nyo, @

S NEX, = ‘
dtN( ;1) Gl(Dkl—{—cl(D——GO(D

[e00 @t gt o ®)t]
— (e + 0, D) N (X3 %)
und ergibt nach Integration:

e @1

[(7\1 +0,0)—0, DI + 6, P)—0, (D]

Nz(X2§t)=N05051®2{ +

e“(7\1 +o0. D)8
1 !

" o0 @ — (A + 0, D) [(Ay + 6, D) — (3 + 6, D)] v
e—(da + 0 D)

T Ty ® (g F 53 ®)] [ - 01 0)— (hg— o, ®)]

(11)

3.3 Berechnung der Kernzahlen von 200Aqy.

Fiir die Anzahl der entstehenden 200Au-Atome gilt die konventio-
nelle Formel:

1 gt
N, (t) = N,0,0,0,D3 [ —— —
2 = Moo o | T T Gra ) (g — )
gt et
. e . e } (12)
Ao (g —2g) (g —2Rg) Ay Ay —Ag) (R —123)

Die Aktivitit A3 kann durch Multiplikation von Nz mit A erhalten

werden.
Nach Rubinson bzw. Seelmann und Flegenheimer lautet die fiir die
Aktivitit entwickelte Formel:

e—o@!

Ay —Ag) (A —Ag) (A — Ay

Ag () = Nyogo,6, D3 [

et oAt

(Ao - Al) (Ap— Ay) (A3 - Al) + (Ao - Az) (Al - Az) (Aa - Az) ™

oAt
13)
+ (Ag—Ag) (A — Ay) (A, — Aa)] (13)

+

Bei Neutronenflitssen bis 1014 % em—2sec—1 kann As = 2s und Az =g
gesetzt werden. Dadurch vereinfacht sich die Formel zu:
113+
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As (t) =
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A A,

Nococlsz?i[l__ e~ Ml 0y B
(A —Ay) (g—Ay)

e AN eMEAL A ]
(Al — 7\2) ' (7\3 - 7\2) (A1 - 7\3) (7\2 — 7\3)

AUQDDJD“ (¢ _,om)
Au? 101 (=07 5

Au™ 106 (¢ -0
Au’” 104 (¢ _70”)

——————— konventionelle Formel

komplexe Formel

Au™ 10! [ p=100;
Aum ‘700 (¢=1071)

( hier innerhaib der Zeichengenauigkeit gleich )

Abb. 1*

0 tla]

* stabt Au'®®, Au'®® und Au®®™ lese man, auch in Abb, 2—5 ¥2An usw.

Wird
dN

dit

nach Izbicki?.

(Xs38) =M < Xy, X3 >) N{X,; ) — p (X) N (X35 0)

M <X, Xy >) =0, D

N (X,;t) = Gleichung (11)

p(Xs) =2Ag

(14)

(15)
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eingesetzt, so ergibt die Integration:

=0 [0} ,
[ +0:D)—0, @] [(Az4-6,P)—0, (D] [As—0q (D] I

e+ 6,81
T o0 ®— (g 0y PN [0 + 02 ®)— Oq + 03 D) g (g F 01 D]
o= + 0, Bt _
T o0 ®— (hg 03 ®)] [0 - 01 D) — (s F 03 0)] P (g F 02 ®)]

e7st l

(6 D—2] [( + 61 D) —Ag] [(hg + 6,@) — 25l

N(X,;;0) =.N0606162(D3{

+ (16)

]
% —
N
N
[
< | Ay 100 [ 102
] Ay200 107 (cp=1013)
0%
- Au’s9 104 (=102 )
- Aul99“102 (¢=70”)
1073

L L bln

Aot 101 (¢_7012)

Au'® 100 (=10

02

_______ konventionelle Formel

komplexe Formel

Lt J il

10"
0 10 20 30 t{a}

Abb. 2%

Die Aktivitdt 4 (X3;t) kann wiederum durch Multiplikation mit Ag
erhalten werden.
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4. Graphische Darstellung

Um die rechnerischen Ergebnisse besser iiberblicken zu kénnen,
wurden die aus den verschiedenen Formeln erhaltenen Werte fiir Neu-
tronenfliisse von 1010—1015 % em—2gec! in Abhéngigkeit von der Be-

b=
<]
N
4
< —

4 T Au?® 105
0% 3

1y T Au’®® 107
| i

] - Auisd
107

— konventionelle Formel

_ komplexe Formel
fokd T T U

[ 10 20 30 1{a}

Abb. 3%

strahlungszeit auf halblogarithmischem Papier aufgetragen (Abb. 1—4).
Die Bezeichnung ,komplexe Formel“ bezieht sich auf die Gleichungen
von Rubinson, Seelmann und Flegenheimer bzw. Izbicki. Fiir die Praxis
sind hauptsdchlich Aktivierungen bis 24 Stunden interessant; deshalb
wurde dieser Zeitabschnitt begrenzt dargestellt und Millimeterpapier
verwendet, um Interpolationen zu erleichtern (Abb. 5).

5. Diskussion

Die erhaltenen Werte zeigen, dall bei niedrigen Neutronenfliissen
bis 1.10183 % em—2sec~! irotz des hohen Einfangsquerschnittes von
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198Ay die Zahl der gebildeten Atome von 19%Au bzw. 200Au ebenso
wie die resultierende Aktivitdt gering ist. Alle diskutierten Formeln
kénnen daher zur Berechnung der Folgeprodukte von 198Au herange-
zogen werden (Abb. 1 und 2).

o3
©
@ —
<
N
o
<4 Au?® 102
B
7 Ay 107
105
-1 o Au™ g0t
AutS
’074 —
- U .t
107 =
-4 konventionelle Formel
—§
i komplexe Formel
e
i
A
1
1
!
f0*2 ~F- T T

T
20 30 t[d]

[
3

Abb. 4%

Bei Neutronenfliissen iiber 1013 % em—2sec~! macht sich jedoch der
Einflu8 des groBen Einfangsquerschnittes von 198Au in der Bildung
einer groBen Anzahl von 9%Au-Atomen und damit verbundenem
Aktivititsanstieg, wie aus Abb.2 und 3 ersichtlich, bemerkbar. Zur
Berechnung miissen hier unbedingt die erweiterten Formeln von Rubinson®,
Seelmann und Flegenheimer® oder die graphentheoretischen von Izbicki?
verwendet werden, wobei die Werte innerhalb der Zeichengenauigkeit
gut iibereinstimmen.

Dominierend wird der grofe Einfangsquerschnitt von 198Au erst
bei Neutronenfliissen in der GrdBenordnung von 1015 (Abb. 4). Hier
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strebt die Aktivitdt von 198Au nicht mehr einer Séttigung zu, sondern
fallt mit zunehmender Bestrahlungszeit ab.

Als Nutzanwendung dieses Diagrammes ergibt sich, daf Goldfolien
als Monitoren nur bei niedrigen Fliissen verwendet werden diirfen.

l\|
N 3
< <
2.10%4 1
Au. 107 (¢ = 10%)
Au®P.10% (p=10") 5.10°7
Au200]0” (¢ ,DYZ)
AU 107 (=107 Au?0.0% (@ =10")
Au'SS p? (¢-10”)
15,107 Au'SS 108 (¢ =1072) 4,103
Au299.105 (g =10%)
Au’”.lo‘ ( _]013)
Aulsd"os (¢ _70]0)
Au.0% (b =10") A 10° (=07}
Au'.103 (¢ =102) 3.10%
1.10%
Aum'nz ( ,ml.i)
34
A 07 (10" 210
\ A0 (p0")
134
510 Q™00 (=)
1103
Au™ 100 (b =10'5) i

0 10 20 30 P 50 tih]
Atb. 5%

Ebenso sollen bei Herstellung von 198Au Neutronenfliisse iiber
5.1013 5, cm—2sec—! vermieden werden, um eine Konvertierung zu 19%Au
bzw. 200Au auf Kosten von 198Au zu vermeiden.

Zusammenfassung

Die Anzahl der bei der Bestrahlung mit thermischen Neutronen von Gold
gebildeten Radionuklidkerne wurde nach verschiedenen Formeln berechnet,
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die resultierende Aktivitdt in der Zeit von 30 Tagen fiir Flisse von 1012 bis
1015 5, em=—2 gec~1 graphisch dargestellt und die erhaltenen Ergebnisse disku-
tiert.

Fir Kurzbestrahlungen bis 50 Stdn. wurden eigene Diagramme fir die
Isotopenherstellung angefertigt.

Es wird gezeigt, daf die konventionellen Bestrahlungsformeln zur Be-
rechnung der entstehenden Radionuklide wegen des groBen Einfangsquer-
schnittes von 198Au nur fiir Neutronenflisse bis zu 1018 nem—2 gec~! ver-
wendett werden diirfen und dann durch die zitierten erweiterten Formeln
ersetzt werden miissen. Bei thermischen Neutronenflilssen in der GréBenord-
nung von 1018 n cm~2 sec™! ist die Abnahme von 198Au bereits so gro8, dafl
die Aktivitdt von 198Au keiner Sittigung mehr zustrebt, sondern mit zu-
nehmender Bestrahlungszeit abfilit. Als Folgerungen ergeben sich daraus,
Goldfolien nur bei niedrigen Fliissen als Bestrahlungsmonitoren zu verwenden
und bei der Herstellung von 198Au hohe Neutronenflisse zu vermeiden.



