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Zusammenfassung

Es wird eine Technologie fur die Aktivierung von gepreBten Pulver-Materialien (bis
500 mg) in einem Protonenstrom (10 pA) beschrieben. Das Verfahren wurde fir die
Herstellung von %™rc am Rossendorfer Zyklotron U-120 aus angereichertem

*MoOs;-Pulver optimiert.

Die Bestrahlung des gepreften Targetmaterials erfolgt in einem evakuierten und druck-
Uberwachten Targettrdger mit dinnem Strahleintrittsfenster. Durch die gute Warme-
kopplung des Pref3lings mit dem wassergeklhlten Targettrédger und der heliumgekihlten
Fensterfolie kann das Targetmaterial mit einer absorbierten Strahlleistung bis zu 40 W
belastet werden. Bei einem Folienbruch verhindert der geschlossene Heliumkreislauf
das Entweichen von radioaktivem Material. Zur Reduktion der Energieabsorption im
Target wird die Dicke des Targetmaterials der Wirkungsquerschnittsverteilung ange-
pafit. Nach der Entnahme des Targetirdgers aus der Bestrahlungsanlage verbleibt das
Targetmaterial bis zur Aufarbeitung in einem radiochemischen Labor in dem geschlos-

senen Targettrager.

Abstract

The technology described has been developed for safe activation of pressed powder
materials (up to 500 mg) in a proton beam (10 pA). The procedure has been optimized
for the production of **™Tc with the Rossendorf U-120 cyclotron using enriched *MoQs.

The target material is irradiated inside an evacuated and pressure controlled tar-
getholder equipped with a thin entrance window for the proton beam. The target with-
stands an absorbed beam power of about 40 W as the result of a good heat coupling
between the target material and the water-cooled target holder as well as the helium-
cooled entrance window. In the case of a window break the closed helium circuit pre-
vents the escape of radioactivity. To diminish the energy absorption in the target the
thickness is adapted 1o the distribution of the cross section. After taking the target holder
out of the irradiation equipment, the target remains closed in the target holder until its

processing in a radiochemical laboratory.
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1. Einleitung

Fur verschiedene nuklearmedizinische Untersuchungen ist ein Vergleich der Single-
Photon-Emission-Computer-Tomografie (SPECT) mit der Positronen-Emissions-
Tomographie (PET) bei gleicher pharmakokinetischer Verteilung des verabreichten
Radiopharmakons im Kérper des Patienten von Interesse [1,2, 3]. Dazu werden zwei
mit unterschiedlichen Radioisotopen eines Elementes markierte Modifikationen des
gleichen Radiopharmakons eingesetzt. Ein typisches Beispiel fur ein Isotopenpaar
mit dem SPECT-analoge PET-Untersuchungen durchgefthrt werden kénnen, ist der
Positronenstrahler *™Tc und sein SPECT-Analogon *™Tc [4,5].

Das Nuklid *™Tc [T12 = 53 min} kann mit hoher Ausbeute Uber eine (p,n)-Reaktion
beim Beschul® von angereichertem *MoOs mit Protonen erzeugt [4] und als " TcOs
mittels einer thermochromatografischen Methode (in < 30 min) abgetrennt werden [5].
Das verbleibende *Mo0s ist ohne chemische Aufarbeitung ermeut einsetzbar. Résch [5]
arbeitete an einem Zyklotron mit einer Protonenenergie von 18 MeV, so daR die Proto-
nen zur Vermeidung von (p,2n)-Reaktionen unter die Reaktionsschwelle von 15 MeV
abgebremst werden muBten. In [5] konnte daher der *MoOs-PreRling (200 mg) in einer

allseitig wassergekuhlten Kapsel bestrahlt werden, die mit einem sehr stabilen Alumini-

umfenster (0,3 mm) verklebt war.

In Vorbereitung auf einen Einsatz an der Klinik fir Nuklearmedizin in Leipzig wurde
dieses Verfahren fir die Nutzung des Rossendorfer Zyklotrons modifiziert. Wegen der
relativ geringen Protonenenergie, Ep = 12 MeV, sollte durch die Verwendung eines mdg-
lichst diinnen Strahlfensters eine unnétige Abbremsung der Protonen vor dem Auftreffen
auf die Targetsubstanz vermieden werden. Die Bestrahlungstechnologie mufte aber so
sicher funktionieren, dafl auch bei einem Folienbruch am Targetrager keine radioaktive

Substanz in den Beschleuniger oder in die Umgebung gelangen durfte.



2. Anforderungen an die Bestrahlungstechnologie und den

Targettrager

Unter Beriicksichtigung der konstruktiven Gegebenheiten am Bestrahlungskanal 2 des
Rossendorfer Zyklotrons multe die Bestrahlungstechnologie und insbesondere der

Targettrager folgenden Anforderungen gentigen:

(1) geringe Abbremsung der Protonen vor dem Eintritt in das Target (PreRling)

(2) geringer Warmeeintrag in den Prefiling

(3) gute Warmekopplung des Prefilings zur wassergekuhlten Rickwand des Tar-
gettragers

(4) Auffangen bzw. Abfuhren von Gasausbrichen aus dem Targetmaterial (Pref3-
ling), z.B. infolge von Restfeuchte und Lufteinschiul®

(5) Dichtheit des (beladenen) Targettragers gegen Radioaktivitatsaustritt bzw. Sub-
stanzverlust wahrend und nach der Bestrahlung

(6) Uberwachung der Dichtheit der Targettrager-Fensterfolie

(7) einfaches Abkoppein des Targettrédgers nach der Bestrahlung

(8) leichte Entnahme des hochaktiven PreRlings aus dem Targettrager

(9) Wiederverwendbarkeit des Targettrégers.

3. Bestrahlungsanlage

| Die am Zyklotron U-120 installierte Bestrahlungsanlage zeigt Abb. 1. Vor dem
Strahlaustrittsfenster (2) des Zyklotron-Strahlrohres (40 um CrNiFe) befindet sich eine
Blende, die den Strahldurchmesser auf 12 mm begrenzt. Im Zwischenraum zwischen
diesem Fenster und dem Strahleintrittsfenster im Targettrager (3) flie3t Helium (0,5 bar),
um die beiden Fensterfolien zu kihlen. Der He-Kuhlkreislauf (6¢, 6e 10, 11, 12) mit der
He-Einspeisung (63, 6b, 7a, 8a, 8b) und der Evakuierungsstrecke (5b, 6g, 9) ist eben-
falls dargestellt. Zur Aktivierung wird der Targettrager (3), der den PreRling enthalt, in
den Fuhrungsschlitz (Breite = 30,5 mm, Weite = 6 mm, Lénge = 62 mm) der Bestrah-
lungsanlage eingefithrt und zwischen zwei O-Ringen (@16 mm x 2 mm) gedichtet. Der
PreRdruck wird an der strahlabgewandten Seite durch den Kihiwasserblock (4) ausge-

Ubt. Der KuhlwasserfluB betragt ca. 1 I/min.
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Abb.1: Schematische Darstellung der Bestrahlungsanlage
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4. Konstruktion und Montage des Targettridgers

Der Targettrager (Abb. 2) besteht aus dem Grundkérper, dem Distanzblech und der
Fensterfolie, die mit doppelseitigem Klebeband (Dicke ca. 50 ym) dicht aneinander

geklebt werden.

Der Grundkérper (Lange 62 mm, Breite 30 mm, Dicke 5 mm) wird aus Aluminium-
Walzmaterial gefertigt. An der Ruckseite ist er mit einer Justierfihrung (@ 20,5 mm,
Tiefe 3 mm) fur die Ankopplung des Klhlwasserblocks versehen. Strahlseitig enthalt der
Grundkdrper eine Ausdrehung (& 20 mm, Tiefe 3 mm), die nach Aufkleben des Fen-
stertrager-Distanzblechs zu einem Druckausgleichsvolumen von ca. 2 cm’ fithrt. Durch
die Einfrasung (1 mm x 2 mm) besteht eine Verbindung zum Targetraum. Die an der
Schmalseite des Grundkérpers angebrachte Quetschdichtung (zwei hintereinander
liegende Gaschromatografie-Gummidichtungen, @ 3 mm) erlaubt das Einstechen einer
Injektionskantle (& 0,3 mm), um mit einem Schlauch die Verbindung zwischen dem
Druckausgleichsvolumen und einem vorher evakuierten Puffergefad (0,2 mbar; 10 1)

herstellen zu kénnen.

Das Fenstertrager-Distanzblech (Ldnge 62 mm, Breite 30 mm) besitzt eine zur
Strahlachse zentrierte Bohrung (& 14 mm) fur die Aufnahme des Target-Prefllings.
(Die Dicke des Distanzbleches ist der Dicke des Preflings anzupassen; im vorlie-
genden Fall hat das Distanzblech eine Dicke von 0,4 mm.) Das Distanzblech wird
auf den Grundkoérper aufgeklebt. Dazu wird vorher das Klebeband ganzflachig auf
das Distanzblech geklebt und im Bereich der Bohrung (& 14 mm) - mit dem Rand
der Bohrung als Schablone - herausgeschnitten. (Es dtrfen nach dem Aufkleben
keine Klebebandreste in den Targetraum hineinragen, an denen der Prefling haften
kénnte, weil dann die Entnahme des Prefilings nach der Bestrahlung beeintréchtigt
ware.) Nach dem Aufkleben des Distanzbleches auf den Grundkérper wird strahlsei-
tig ein ca. 20 mm breiter Streifen Klebeband auf das Distanzblech geklebt und die
Fenstersffnung wieder freigeschnitten. Seitlich wird die Klebeflache durch Abdecken
mit Al-Folie eingeengt, so daR ein ca. 3 mm breiter Bereich um die Fensterdffnung
herum zum Aufkleben der Fensterfolie frei bleibt. Nach Einsetzen des Target-
PreRlings wird der Targetraum mit der Fensterfolie (Flachenmafle etwa wie das
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Abb.2: Schematische Darstellung des Targettragers

WN —~

oA

Druckstiick
Grundkdorper
Buchse fir
Quetschdichtung
Bohrung
Druckausgleichs-
volumen

Nut

Zentrierung for
Kiihlung
Klebefolien
Distanzblech
Targetraum
Fensterfolie




! 30
:L 15
- 86
fe) ]
LA Manipulierstab |
| |
& |
M3.5 o~
0.4mm dick
Ty % h
[@N]
m‘ b @ i - -
51, 20 | Druckstueck =
M3.5 i
|
= ; NINIIN o
= T Distanzblech
A
z 15
30
1
LN Quetschdichtung
] 1.5
| l Dl
A Grundkoerper
A-A
51, (20 Dl
i 1
i {P
/ \ | 1.5
—f o ——
\\\ | / A
\\‘IIT// 1 Z_:
Lj\ |
- K 205 |
¢4
15 2.5
30 5
|
A . ]

Abb.3: Einzelteile des Targettragers (Maftzeichnungen)

9



Distanzblech) verschlossen. Die Fensterfolie klebt nur um die Fenstersffnung herum
und kann nach der Bestrahlung am freien Ende leicht mit einer Pinzette gefafdt und
zur Entnahme des bestrahlten PreRlings im Ganzen abgezogen werden.

Das Foto eines noch nicht mit der Fensterfolie versehenen Targetirégers, jedoch mit
eingestochener Injektionskantile, zeigt Abb. 4. Oben im kreisformigen Targetraum ist die
kleine Offnung, die zum Druckausgleichsvolumen (2 cm’) fuhrt, zu erkennen.

Abb. 4: Foto des montierten Targettragers ohne Fensterfolie
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5. Bestrahlungstechnologie, Betriebsregime der Bestrahlungs-

anlage

Der Targettrager und die Bestrahlungstechnologie erfillen die unter 2. vorgesteliten

Anforderungen an die Bestrahlungsanlage:

(1) Die geringe Abbremsung der Protonen wird durch die Verwendung dinner Strahi-
eintrittsfenster aus Aluminium von 30 um bis 40 um Dicke gewahrleistet, so da der

Energieverlust der Protonen unter 0,35 MeV liegt.

(2) Der Energieeintrag in den Preflling wird reduziert, indem die Flachenmasse des
PreBllings so eingestellt wird, dal3 Protonen unterhalb der Schwellenenergie wieder
aus dem PreRling heraustreten und erst in der wassergekiihiten Riickwand des Tar-
gettragers absorbiert werden. Im Falle der 94Mo(p,n)g"’"'Tc-Reaktion betragt die
Schwellenenergie 7 MeV. Bei einer verfigbaren Protonenenergie am Prellling von
11,2 MeV und einer Austrittsenergie von 7,2 MeV betragt der Energieverlust der
Protonen im Prefiling 4 MeV und bei einem Strahistrom von 10 pA die absorbierte
Strahlleistung 40 W. Die Flachenmasse des MoQOs-Preflings wurde mit 120 mg/cm2
festgelegt, was einer Restenergie der Protonen von ca. 7 MeV entspricht.

(3) Der gute Warmekontakt des Pref3lings mit dem wassergekiihlten Boden des Tar-
getiragers (Dicke 2 mm) wurde wéhrend der Bestrahlung durch Anpressen des
Prefllings an den (mit der hohen Oberflachengite des Al-Walzmaterials versehe-
nen) Targettrager gewsahrleistet. Den erforderlichen PreRdruck erzeugt das He-

Kiihigas Uber die nur 40 um dicke Al-Fensterfolie.

(4) Das Abfiuhren von Gasen und Dampfen, die aus dem sich wahrend der Bestrahlung
erhitzenden Preflling entweichen, wird erreicht, indem der Innenraum des ver-
schlossenen (beladenen) Targettragers bereits vor der Bestrahiung durch die
0,3 mm dicke Kanlle evakuiert wird und durch die auch wahrend der Bestrahlung
das Vakuum durch die Verbindung mit dem Puffergefal aufrecht erhalten bleibt.

(5) Die Sicherheit gegen Radioaktivitatsaustritt und Substanzverlust ist dadurch gege-
ben, daR innerhalb eines abgeschlossenen Volumens aktiviert wird. Noch vor Be-
ginn der Bestrahlung wird von der Vakuumpumpe (Abb. 1, Teil 5a) auf das Vakuum-
PuffergefaR mit Inertfilter (Abb. 1, Teil 7b) umgeschaltet.
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(6)

(7)

®

Die Dichtheit der Fensterfolien wird wahrend der Bestrahlung - auch zur Vermei-
dung von He-Verlusten - durch die Kontrolle des Druckes an den Manometern 8a

und 8c Uberwacht.

Nach der Bestrahlung wird der Targetiréger vom Vakuumsystem durch das Heraus-
ziehen der 0,3-mm-injektionskaniile aus der Quetschdichtung getrennt. Die Dicht-
heit, insbesondere gegen Radioaktivitatsaustritt, bleibt bestehen. (Dickere Kantilen
kénnten zur Undichte fuhren.)

Zur Entnahme des Targettragers aus dem Targethalter der Bestrahlungsanlage wird
ein Manipulierstab (L&nge 50 cm) in den Targettrager eingeschraubt (s. Abb. 1,
Teil 4). Mit diesem wird der Targettrager nach Lésen des Kihiwasserblocks heraus-

gezogen und im Transportkontainer abgelegt.

Die leichte Entnehmbarkeit des hochaktiven Preflings aus dem Targettréger wird
erreicht, indem das 40 um dicke Al-Fenster nur in einer Ringbreite von ca. 3 mm an-
geklebt ist. Nach der Bestrahlung 14Rt sich (nur im Abzug eines radiochemischen
Labors!) die Al-Folie ohne zu zerreilen an dem freien Ende als Ganzes abziehen.
Der bestrahlte PreRling wird durch Umstirzen des Targettrégers in die thermochro-
matografische Apparatur eingebracht.

6. Erprobung der Bestrahlungstechnologie

Die ersten Experimente zur Bestrahlungstechnologie betrafen die Stabilitét des Strahi-
fensters und des PreRlings, die entscheidend von der Warmeabfuhr und der Strahlho-
mogenitét abhangen. Die Untersuchungen wurden aus Kosten- und Aktivitétsgriinden

zun&chst mit ALOs-PreRlingen, deren radioaktive Produkte sehr rasch abklingen, durch-
gefthrt.

(1)

Die Strahlverteilung tber dem Targetquerschnitt war vielfach ungleichmaRig, was an
Verfarbungen einer Thermolackfarbe, die auf die Fensterfolie aufgetragen und mit-
bestrahlt wurde, sichtbar war. Durch Optimieren der Beschleunigereinstellungen
kénnen lokale Uberhitzungen vermieden werden. Ohne Evakuierung des Targetin-
nenraumes zeigten auch die weilRen ALOs-Prefilinge lokale grau-schwarzliche Ver-
férbungen. Bei evakuiertem Targetinnenraum trat dieser Effekt nicht mehr auf.
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(2) Auswahl der Fensterfolie: Fir die Dichtheit des Targettragers erschien zunéchst die

3)

(4)

Verwendung von mechanisch stabilem Fenstermaterial wiinschenswert. Fenster aus
20 pm Ti und 20 um Mo erwiesen sich jedoch als ungeeignet, weil die geringe
Warmeleitfahigkeit zum Schmelzen in Bereichen lokaler Uberhitzung fihrte. Auch
eine relativ dicke Al-Folie (70 um bzw. 100 pum) neigte in solchen Punkten wegen
der héheren Energieabsorption eher zum Durchbrennen als eine dinnere Al-Folie.
Ein Kompromif3 zwischen thermischer und mechanischer Stabilitat stellte eine
Al-Folie mit einer Dicke von etwa 30 pm bis 40 ym dar, die bis zu einem Strahlstrom
von 10 pA nicht zerstért wurde. (Gréfiere Strome wurden nicht verwendet.)

Das Evakuieren des Targettrager-lnnenraumes vor dem Auspumpen des Helium-

Spulraumes hat sich bewahrt. Es bietet folgende Vorteile:

(a) Die Al-Targetfensterfolie wird von vomherein an den Preflling gesaugt; sie wélbt
sich beim Evakuieren des He-Spulraumes nicht erst entgegen der Strahlrichtung
aus, um sich nach Einstrémen des He-Spllgases (0,5 bar) in umgekehrter
Richtung an den Prefling anzulegen. Dadurch wird die vorher beobachtete Fal-
tenbildung vermieden.

(b) Im Targetraum treten wahrend der Bestrahlung trotz evil. hoher Temperaturen
keine Oxidationen ein.

(c) Der PreRling braucht nicht getrocknet zu werden. Unter der Bestrahlung freiwer-
dende Gasanteile aus dem Prefling, die bei hermetisch verschlossenem Tar-
gettrager zur Auswélbung der Fensterfolie (entgegen dem He-Splilgasdruck)
fuhrten, werden in das VakuumpuffergefaR abgesaugt. Wird bei Bestrahlungs-
beginn der Strahistrom langsam bis zum Endwert erhcht, so ist der Verlauf des
Gasaustritts (Druckanstieg im DruckausgleichsgefaR) aus dem geprefiten Tar-
getmaterial gut erkennbar. Bei Bestrahlung von AlOs steigt der Druck kurz nach
Bestrahlungsbeginn von anfangs 1 Torr auf 10 Torr an. - Ein weiterer Druckan-
stieg wiirde die Undichte der Fensterfolien mit Verlust von He aus dem Kuhl-
kreislauf sowie die Gefahr eventuellen Radioaktivitatsaustritts signalisieren.

Die Warmeabfiihrung aus dem PreRling héngt vom Abstand zwischen gekihltem
und zu kihlendem Kérper ab. Nach [6] 1Rt sich die Kuhlleistung berechnen. Mit
5 pm Abstand wird bei Vakuum im Innenraum des Targettragers eine maximale
Kahlleistung von ca. 5 W durch das He und ca. 50 W durch das Wasser aufge-
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bracht. Solange keine lokalen Uberhitzungen auftraten, erwies sich die Kihlung des
Targettragers bis 40 W der im PreRling absorbierten Strahlleistung als ausreichend.
Oberflachengite und AnpreRdruck des Preflings gentigen daher den Anforderun-
gen fur eine Nuklidproduktion.

7. Herstellung von *™Tc

Die beschriebene Bestrahlungstechnologie wurde zur Herstellung von ¥ genutzt.
Aus 150 mg **MoOs (Anreicherung 93 %) wurde mit einer Prefkraft von ca. 10* N ein
PreRling von 13 mm Durchmesser angefertigt und in den Targettréger eingesetzt. Die
Bestrahlungsdauer betrug 3 min, der Protonenstrom 10 yA. Normiert auf das Bestrah-
lungsende wurde eine Aktivitat von ca. 350 MBq erzeugt. Eine langere Bestrahlungszeit
war nicht gewlinscht worden, weil fur eine hohere Aktivitat die strahlenschutzmaRigen
Voraussetzungen fir den Transport nach Leipzig und die Verarbeitung im radiochemi-
schen Labor zum Versuchstermin nicht gegeben waren [7]. Nach 1 h Strahlzeit hatte
eine Aktivitiat von 5,5 GBq erzeugt werden kénnen. Eine dariber hinaus gehende Be-
strahlungszeit erscheint nicht sinnvoll, weil dann das Aktivitatsverhéltnis des nuklearme-
dizinisch interessanten Isomers **™Tc [Ty = 54 min] zum unerwiinschten, aber unver-
meidlich miterzeugten, **Tc [T12 = 4,9 h] ungtnstiger wiirde. Bereits beim Ubergang von
3 min zu 1 h Bestrahlungszeit wachst zum jeweiligen Bestrahlungsende der Aktivitats-
anteil des **¥Tc von ca. 6 % auf Ober 20 %. Durch Warte- und Bearbeitungszeiten ver-
schlechtert sich dieses Aktivitatsverhéltnis noch weiter, weil das kurzlebige **"Tc
schneller als das **Tc abklingt.

Thermochromatisch wurde das Tc innerhalb von 30 min vom MoOs getrennt. Hierbei
erwies sich das in [5] beschriebene Verfahren als sehr gut handhabbar. In [7] sind die
Ergebnisse zur thermochromatischen Trennglte (>90%) ausfihrlich dargelegt. Das
nach dem Trennproze? wiedergewonnene MoOs ist infolge nicht ganz vollstandiger
Abtrennung der Tc-Isotope ***Tc [54 min], *“Tc [4,9 h], *™Tc [60 d], **Tc [4,3 d] und
mre [91 d] noch schwach radioaktiv und kann erst nach einer angemessenen Abkling-
zeit wieder verpref3t werden [5, 7]. Die Wartezeit hangt davon ab, mit welcher Restakti-
vitét ein Wiederverpressen (im radiochemischen Laborl) strahlenschutzmaRig be-
herrschbar ist. Unter Produktionsbedingungen (150 mg MoOs, 10 pA Strahistrom, 1 h
Bestrahlungszeit) wirde die Restaktivitét nach 10 Tagen noch ca. 10 kBq (vorwiegend
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*¥Tc und ®™Tc) und nach 100 Tagen (~ % Jahr) 3 kBq (®™Tc) betragen, wenn nach der
Trennung das rackgewonnene MoOs noch 1 % TcO4 enthielte.

Die vorgestellte Bestrahlungstechnologie sollte prinzipiell zur Produktion von Aktivitaten
im Bereich einiger GBq durch BeschuR® auch anderer geprefiter Targetmaterialien mit
Protonen oder bei entsprechender Dimensionierung des Targets auch mit Deuteronen
geeignet sein. Das benutzte thermochromatische Trennverfahren [5] ist jedoch nur an-
wendbar, wenn der Siedepunkt des Produktnuklids im Bereich weniger hundert Grad

und deutlich unterhalb des Siedepunktes der Targetsubstanz liegt.
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