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

Anlgglich des 6. InternationMen Symposiums tiber ,,Radioaktive 
Isotope in Klinik und Forsehung" in Badgastein wurde yon mehreren 
Autoren fiber Arbeiten berichtet, welehe die gleichzeitige Verwendung 
mehrerer Jodisotope in der medizinischen Diagnostik behandeln. 

Neben der klassischen Methods zur Untersuehung der Schilddriisen- 
funktion dutch einmMige Verabreiehung yon l~lJod erlaubt die gleich- 
zeitige Verabreichung mehrerer Jodisotope zu verschiedenen Zeitpunkten 
vor der Biopsie dynamische Untersuchungen des Jodstoffwechsels an 
einer einzigen Gewebsprobe. 

Nach diesem Verfahren wurde z. B. yon Rocmans, Dumont  und Ermans  1 
die intrathyreoidMe ]-Iormonsynthese mittels 125j und 1315 studiert. Die li~n- 
gere Zeit vor der Thyreodeetomie clurchgeffihrte Markierung mit 125j liefert 
dabei Aufsehliisse fiber die Bildung der Jodthyronine, w~thrend die kurz vor 
der Gewebsentnahme erfolgte Markierung mit 131j zur Bestimmung der Jod- 
Einbaurate in Mono- und Dijodthyronin herangezogen werden kann. In ~hn- 
lieher Weiss wurden yon diesen Autoren aueh gleichzeitige Untersuehungen 
der ,Jodaufnahme und Jodabgabe mittels 125j. und 13tJ-Markierung durehge- 
fiihrt. 

Uber sin weiteres Anwendungsbeispiel f fir die gemeinsame Markierung 
mit 125j und lalj beriehtete Riccabona 2, der mittels Doppelmarkiermag in vitro- 
Versuehe zur Erfassung des gastrointestinalen .Yodgransportes bei Meer- 
sehweinehen durehf~hrte. Hb]sr und PJeiJJer ~ erweiterten diese Untersuehungs 

1 p .  Rogmans, A . M .  Ermans ,  R.  Catay und J.  E.  Dumon t  in : ,,Radio- 
aktive Isotope in Klinik und Forschung '~ b, 59 (1965). 

G. l~iecabona, in ,,Rad. Isot. in Klflaik und Forsehung" 6, 74 (1965). 
3 R.  H6Jer und G. Pfei]fer, in ,,Bad. Isot. in KIinik und Forschung" 

0, 48 (1965). 
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met.hoden durch Verwendung eines dritten Jodisotopes: 132j. Das Gamma- 
Spektrum dieses Nuklides ist meflteehnisch gut crfaBbar, jedoch wird die 
Hydrolyse tier Gewebsprobe bzw. die s~tulenehromagographisehe Trennung 
der einzelnen jodierten Fraktionen wegen der kurzen ttalbwertszeit des 
132j (2,3 Stdn.) sehr erschwert. 

Aus diesew Grunde muBte die Verwendung des l~ingerlebigen Jodisotopes 
130j mit einer Halbwertszeit yon 12,5 Stdn. anstelle yon 132j einen wesent- 
lichen Vortei] bringen. 

2. B i l d u n g s r e a k t i o n e n  u n d  Z e r f a l l s s c h e w a  

130j entsteht iw Reaktor  durch (n, y)-Prozel~ aus 129Jod. Der Wirkungs- 
querschnitt liir thermische Igeutronen (v = 2200w/sec) wurde yon 
R o y  und Wuschlce 4 wit 26,7 • 2,0 b gemessen. 

Das Ausgangsprodukt 129j ist wit  seiner Halbwertszeit  yon 1,56. t07 
Jahren  5 praktisch als stabil zu betrachten. Dieses Nuklid kann entweder 
als Spaltungsprodukt aus 2~5U oder als Folgeprodukt yon bestrahltew 
Tellur gewonnen werden. I m  ersten Fall t r i t t  es in der Zerfallskette 
1298n--129Sb--129Te--129j wit  einer isobaren Ausbeute von , /o 0 9 0/6 auf. 

Bestrahlt  wan Uran zwei Tage lang iw l~eaktor wit  einew Neutronenflut~ 
yon 10 la n/cw2/sec, so entstehen 3 , i 3 - ] 0 - S g  1~9j pro Graww Utah. 
Neben diesew tr i t t  auch das stabile Jodisotop 127j auf, und zwar 
9 , 7 8 . 1 0 - 9 g  127j pro Gramw Uran. Nach ohewischer Abtrennung des 
Jods yon den iabrigen Spaltungsprodukten, iiblicherweise durch Destilla- 
tion oder Extrakt ion aus der SpaltungsproduktlSsung 7, erh~lt wan (nach 
Abfall der knrzlebigen Jodisotope) I29j und lsTj iw Mengenverh/~ltnis yon 
ca. 3: 1. 

Die zweite HerstellungsmSglichkeit durch Bestrahlung yon Tellur 
ergibt unter gleichen Bestrahlungsbedingungen wie vorher eine Ausbeute 
yon 7 ,07 .10 -Sg  129j pro Graww Te]lur. Auch bei diesew I-Ierstellungs- 
verfahren entsteht das stabile Jodisotop 127j in einer Menge yon 
i , 4 7 . 1 0 - T g  127j pro Graww Tellur. Das Mengcnverh~iltnis 129j zu 
127j betr~gt in diesew Fall ca. 1 : 2. 

Soll das 13U-pr/~parat in w5glichst tr/~gerfreier Form vorliegen, ist 
die Gewinnung yon 129j als Uranspaltungsprodukt gegeniiber der Tellur- 
Bestrahlung vorzuziehen. 

129j f//llt als Spaltungsprodukt bei der Aufarbeitung yon Reaktor- 
Brennstoffelewcnten in grSl]eren Mengen an und ist daher seit einiger 
Zcit iw Handel  sehr billig erh~ltlich 8. 

4 j .  C. Roy  und D. Wuschke,  Can. J. Chem. 36, 1424 (1958). 
5 H.  T. Russell ,  Report Ot~NL 2293 (]957). 
6 S.  Katco]], Nucleonics 18, 201 {1960). 

H. A .  O'Brier~ u n d  J .  M .  Su l l ivan ,  Internat. J. Appl. ttad. and Isot. 14, 
II/12, 611 (1963). 

s Oakridge National Laboratory: Catalog 4--63~ 
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Wegen der Beimischung von stabilem 127j treten bei der Neutronen- 
bestrahlung folgende Kernreaktionen in Konkurrenz : 

Aktivierungs- Literatur- Halbwer tszeit des 
l%eaktion querschnitt zitat gebildeten Nuklids 

129j (n, 7) 130J 26,7 ~ 2,06 b 4 12,5 Si, d~. 
tuTj (n, 5,) 12sj 6,4 b 9 25 rain. 
127J (n, 2n)l~6j 1,7 " 10-ab * lo 13,1 Tage 

* Ftir Reaktorspektrum (Schwellenenergie 9,4 lgeV) 

Abb. 1 zeigt das mit einem 3 • 3" 57aJ-(T1)-Kristall und einem 
Vierhundertkanal-ImpulshShenanalysator gemessene Gamma-Spektrum 
yon la0j. Die vorherrschenden Gamm~-Uberg~inge liegen bei 0,670 MeV 
und 0,536MeV, die hSchste Gamma-Energie betritgt 1,150 MeV. 

Die g~mmaspektrometrische Bestimmung yon reinem 130j erfolg~ 
am besten durch Integralmessung mit einer Diskriminatorsehwe]le bei 
0,2 MeV. Bei dieser Einstellung ist fiir tibliche Mel~anordnungen ein 
gtinstiges Mel]wert- zu Leerwertverh~iltnis gegeben. Bei gemeinsamer 
Verwendung yon lu0j und 125j wird in diesem Fall 125j nieht mehr erfal~t, 
doch ist wegen des bei niedrigen Energien stark ansteigenden Leerwertes 
eine Bestimmung des Verhs der beiden Jodisotope nut  dureh 
Halbwertzeitanalyse bzw. nach vollst~ndigem Abfall des 130j mSglieh. 

Die Trennung yon 131j kann bei Verwendung einer Diskriminator- 
schwelle bei 0,8 MeV dureh Messung der Gamm~-Linie des laoj bei 
1,15 MeV erfolgen. Abb. 2 zeigt das Einzelspektrum yon la l j  und das 
Summenspektrum eines 131j. und la~ mit einem Aktivitgts- 
verhgltnis yon ca. 40 : 1 in halblogarithmischer DarsteUung. Man erkennt 
trotz dieses ungtinstigen Aktivitgtsverhgltnisses den yon der la~ 
Linie bei 1,15 MeV st~mmenden hoehenergetisehen Tell des Spektrums. 

Wegen der geringen Intensitgt dieser Gamma-Linie wird bei Ver- 
wendung sehr geringer Aktivitgten ira Interesse der Mel~zeit im allge- 
meinen auch hier eine galbwertszeitanalyse vorzuziehen sein. 

3. C h e m i s c h e s  H e r s t e l l u n g s v e r f a h r e n  

Fiir Vorversuche wurde als Ausgangsprodukt ein Stiiek eines Brenn- 
elementes aus Na~ururan verwendet, das 3900 MW-Tage bestraMt und 
dann etwa 1 �89 Jahre gelagert worden war. Die Probe wurde in Sa]peter- 
siiure gelSst und die fibergehenden 1~7j_ und 129J-Isotope in alkalischer 
Bisulfit-LSsung (ptI = 10) absorbiert. 

9 D. T.  Goldman und  J .  R. Stehn, Chart of the Nuclides, Mt~rz 1965. 
ao j .  C. Roy und D. Wuschke, :geport AECL 852 {1959). 
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Zur weiteren Reinigung wurde aus dem Inhalt der Vorlage das iiber- 
schiissige S02 nach Ansguern mit Sehwefelsgnre weggekoeht; ansehlieBend 
wnrde das vorliegende Jodid mit K2Cr20 v zum elementaren Jod oxydiert. 
Um den zeitliehen Verlauf der Destillation besser kontrollieren zu kSnnen, 
warde wegen der geringen spezilischen Aktivitgt des 129j als Markierung 
das Mirzerlebige Isotop la2j (Italbwertszeit 2,3 Stdn.) trggerfrei zugesetzt, 
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Abb.  i. Gamma-Spek6rum volt : s , j  

Nach 4stdg. Destillieren konnten ca. 60% des vorhandenen Jods in 
eine ,nit ammoniakal. AseorbinsgurelSsung beschickte Vorlage tiber- 
getrieben werden. 

Destillate verschiedener Chargen warden in Quarzampullen ein- 
gedampft und im ASTgA-Reaktor bestrahlt. 

Zwei Proben zeigten eine tiberwiegende S2Br-Aktivitgt. Diese entstand 
dureh Aktivierung des stsbilen Spaltungsproduktes SrBr, das durch das 
hohe Redoxpotential des K2CrsO: ebenfalls oxydiert und abdestilliert 
worden war. Um diese l~eaktion zu verhindern, wnrde als Oxydations- 
mittel nicht mehr KsCr207, sondern tt202 verwendet, dessen Redox- 
potential zwischen denen yon g-__J0 und Br---Br 0 liegt, 
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D~ sich die Destil]ation als sehr langwierig erwies und nieht den 
gewtinschten l~einheitsgrad brachte, wurde zur Abtrennung eine Extrak- 
tion mit CCI4 durehgefiihrt, die mit 0xydations- und Reduktionszyklen 
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Abb.  2. E i n z e l s p e k t r u m  "con ~aIj u n d  S u m m e n s p e k t r u m  -con a3~ und  l ~ j  im  A k ~ i v i t i ~ t s v e r h ~ i l t n i s  
1 : 4 0  ( s t r i c h l i e r t ) ;  s t a r t  1,02 l~IeV l e s e  m a n  1,15 ~ e V  

kombiniert wurde. Folgende Sehritte fiihrten sodann zur Herstellung 
einer reinen 129J.L6sung: 

a) Die jodhaltige Natriumbisulfigl6sung aus der Vorlage des Auf- 
16sungsapp~rates wurde mit H2S04 anges~uert und das iibersehiissige 
S02 verkocht. 
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b) Das Jodid wurde mit H202 zu elementarem Jod oxydiert und mit 
CC14 ausgeschiittelt. 

o) Aus der organischen Phase wurde da, s Jod dureh Reduktion mR 
802-Gas und 8ehiitteln wieder in die w'asserige Phase iibergefiihrt. 
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kbb. 3. Gamma-Spektrum yon t2~j 

Dieser Zyklus wurde noch dreimal wiederholt, um die L6sung m6g- 
lichst frei yon aktivierbaren Verunreinigungen (Br, h'a, K usw.) zu 
bekommen. Aus der letzten wgsserigen Phase (Riiekextraktion) wurde 
das 802 verkoeht und die L6sung sehwach ammoniakal, zur Troekene 
eingedampft. Der Pdickstand wurde in 0,1n-NHa gelSst, in eine Quarz- 
ka.psel iibergeftihrt, zur Trockene eingedampft nnd im geaktor bestrahlt. 

Naeh Abklingen der *sSJ-AktivitS;t wurde ein Gammaspektrum auf- 
genommen, das jedoch nur die Anwesenheit yon 64Cu zeigt. Erst naeh 
zweimaliger Wiederholung des oben besehriebenen Extraktionszyklus 
wurde ein reines la~ erhalten. Die Halbwertszeitanalyse 
ergab 12,4 Stdn. Naeh Abklingen der 130J-Aktivitgt blieb eine Rest- 
aktivitgt von 12sj (Abb. 3) tibrig. Auf diesem Weg konnten einige ,aoj_ 
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Pr/~parate fiir Mel]zwecke hergestellt werden, die sich nach Abfall der 
13OJ-Aktivit/it jederzeit wieder frisch aktivieren lassen. 

Fiir eine routinem/~'l~ige tterstellung empfiehlt es sieh aber, im Handel 
erh/~ltliche 127J-Gemische, wie besehrieben, vorzureinigen und nach der 
Bestrahlung und dem Abklingen der l%J-Aktivitgt eine Abtrennung 
der mitaktivierten Verunreinigungen vorzunehmen. 

Bei einer Besgrahlungszeit von 25 Stdn. und einem Neutronenflul~ 
von 10 is n/em-2/see -1 1/~l~g sich auf diese Weise naeh den vorliegenden 
Versuehen eine 13oJ-LSsung mit einer spezifisehen Aktivit/it von 8 mC 
13Oj/mg (127j + 129j) und 99% radioehemiseher Reinheit hersgellen. 

An weiteren Jod-Aktivit//ten tritt l~o 126j neben der Eigenaktivit//t 
des 129j (0,03 ~zC/mg) auf. 

Bei der Angabe der spezifischen Aktivitgt ist der Abfall wghrend 
der ehemischen Aufarbeitung nnd Fertigstellung bereits beriicksichtigt. 

Herrn B. Bauer danken wit fiir die Unterstiitzung bei der experi- 
mentellen Arbeit. 


