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5. Radionuklidproduktion
5.1 Grundlagen



Radionuklidproduktion

- Voraussetzung sind Kernreaktionen, Verfahren und Anlagen
zur Herstellung

(Schwierigkeit: Umgang mit Radioaktiven Stoffen, hohe Radioaktivitét)

Zielstellung:

- Anwendung von Radioaktivitat in Industrie, Wissenschaft, Medizin

- de facto von allen Elementen radioaktive Isotope herstellbar,
hohe Isotopenreinheit erforderlich

Kernreaktionen:
- (n3 V)3 (n’ f), (d! n)! (p! n) u.a.

Anlagen:
- Beschleuniger, Reaktoren, Bestrahlungsquellen

Technologien:
- Separations- und Reinigungsverfahren



Radioaktive Nuklide die durch (n,y)—Reaktionen
iIm Kernreaktor hergestellt werden

Nuklid  Targetkern Bestrahites o, T =P— E,
(Haufigkeit h in %) Material in fm? in MeV in MeV
77Na  2Na (100) Na,Co, 53 1496h p 1,389 1,369
., 2,754
1K oK (6,73) K20 146 12,36h B 3,52 1,525
__ B 1,97
xFe  32¥Fe(0,3) Fe,O, 115 451 d B 0461 1,099
B 0,269 1,292
29Co  33Co(100) Co 3700 5272a B 0,315 1,173
Se  I'Se(0,9) Se0, 518  120d E
o 'SIET.3) Ir 92400 740d B 0,672
B 0,536
- B* 0,240
AU STAU(100) Au 9880 2,6935d R 0,961 0,412



Herstellung von radioaktiven Nukliden im Zyklotron

Nuklid Erzeugende Target T4 g o
Reaktion in MeV in MeV

'aC '%8(d,n) B,O, 20,38 min  B* 0,961 -

N '2C(d,n) v 9,96 min  p*1,19 -

5 "“N(d,n) N, 2.03min  p*1,7 -

b 2 '70(d,n) LiCO, 109,7 min B+ 0,635 g

Ga  Rzn(dnn)  Zn 78,3 h E 0,093
0,185
0,300
SRb  2Br(a,2n)  NaBr 4,58 h B* 1,1 0,446

p-1 2Tedn)  TeO, 13.2 h E 0.159



5.2 Herstellung von Molybdan-99 / Technetium-99m



- Technetium-99m und Nuklearmedizin



Technetium
- Basis der modernen Nuklearmedizin -

1937 L. Perrier und E. Segré erzeugen erstmalig das Element 43:

%,, Mo +2,d — %7 ,;Tc + 1yn

Ab 1960 Versuche zur Nuklearmedizinischen Verwendung (P. Richards),
Generator: % Mo / %mTc Generator

Ab 1970 Breite diagnostische Anwendung durch Einfuhrung des Prinzips von
“Instant”-Kits

Ab 1980 Ausweitung des Kit-Prinzips auf unterschiedliche Organsysteme wie
Skelett, Ausscheidungsorgane, Lunge...

Stiirmische Entwicklung der Produktion

Ab 1985 ¥*mTc-Pharmaka der 2. Generation
Diffusible Tracer, Neutrale Tc-Komplexe fur Diagnostik von Myocard
und Hirn, Diagnostika mit spezifischer Ausscheidung

Ab 1995 ¥mTc-Pharmaka der 3. Generation, rezeptorbindende “Reaktive Redox-
Marker”, metabolisierbare Tracer, Peptide



Chemie des Technetiums

Radioaktives Element
nur auf kiinstlichem Wege erzeugbar

Ubergangselement der 7. Gruppe des
Periodensystems

Oxydationsstufen +7 bis -1, keine freien Kationen

vielfache Komplexierungsreaktionen,
Ausgangsverbindung Pertechnetat TcO,"

Synthese von Technetiumkomplexverbindungen mit
physiologisch vertraglichen Liganden (Substanzen mit
-0, -COO-, -S- und —NH, Donatoren) gelingt in
wassriger Losung erst nach Reduktion des Tc(VII) in
niedere Oxydationsstufen (+5, +4, +3), Tendenz der
Reaktion mit ,,weichen* Donoren (P, S)



Technetium-99m
,Working Horse“ der Nuklearmedizin

Kurze, aber fur nuklearmedizinische Untersuchungen
ausreichende Halbwertzeit von 6,04 h

Die Emission niederenergetischer y—Strahlung von 140
kV. Diese Energie liegt im optimalen Bereich der
Nachweisempfindlichkeit der Detektoren

Keine Emission von B-Teilchen, dadurch werden
lokale Strahlenbelastungen vermieden

Hohe Verfiigbarkeit, Durch die Benutzung von **Mo /
9mTc-Generatoren kann #™Tc periodisch am Ort seiner
Verwendung erzeugt und weiterverarbeitet werden

Die Markierbarkeit einer groBen Anzahl von
medizinisch relevanten Substanzen mit *°"Tc



- Herstellung von %*Mo / 9°™Tc



Molybdan-99 / Technetium-99m Herstellung

- 99 Mo Ausgangsprodukt fiir nuklearmedizinisch relevantes °°"Tc

- Verfahren zur °° Mo Herstellung:
- Neutronenaktivierung %Mo (n,y)**Mo
- Kernspaltung 235.. fission... ®®Mo

Target (Mo bzw. angereichertes U)

I
. Ao | e pre) — Ce rzgr%}
(678)

s 31
't caneg) —=
B Teschsar

TH

Neutronen
RN

] '&

Massenzahl

11.)



- Verfahren zur % Mo Herstellung

- Neutronenaktivierung [°®Mo (n,y)**Mo]
Target:
Metallisches Molybdan, Molybdantrioxid
* Naturmolybdan (23,75% an %Mo)
* an %Mo angereichertes Molybdan
Technologie/Produkt:
Auflosung in Lauge, Mo-Extraktion, Sublimation, geringe Kontaminationen,
Nachteil: geringe spezifische Aktivitat

- Kernspaltung [?3°U...fission... °*Mo]
Target:
Uranoxid
* Natururan (0,7% 23°U)
*an 23U angereichertes Uran
Technologie/Produkt:
Auflosung in Saure oder Lauge, Extraktion/lonenaustausch, Sublimation,
komplizierter Trennungsgang, viele Begleitnuklide
Vorteil: hohe, notwendige spezifische Aktivitat



Erzeugung von Molybdan-99 durch Kernspaltung

N
=
e S n
N\
Spaltung \ n
= o ZT (3as) :
Spaltproduktgemisch
>, Nb (2.4m)
l /gim@ Tc (6.04h)

., Mo (66.7h) = % Tc (2.1 x10° a)——> *°,,Ru




Technologie: Aufarbeitung eines originalen Brennelements eines

Forschungsreaktors (I)

Target: BE ECH-1, WWR-M

- Charakteristik
- Aufloseprozess
Abmessungen
Gesamtl&nge 840 mm
aktive Lénge 640 mm
Durchmesser aufen 37 mm
Masse Uran 120 g
Masse Uran-235 43 g
Masse Aluminium ca. 900 g
Bestrahlungszeit zogﬂh P
NeutronenfluB 5x10'°n-cm <.

2 Al + 2 NaOH + 6 H,0 = 2 NalA{OH),] + 3 H,

Ldsen mit Salpetersdure: (AMOR-Verfahren)
(HNO:) = 6 M, dquimolekular

Al + 3,735 HNO; = AI(NO3); + 0,215 NO + 0,145 N,O + 0,095 N,
+ 0,02 NH;NO; + 0,0425 H, + 1,785 H,0

U + 4 HNO; = UO2(NO;), + 2 NO + H,;0

uUo,; + 8!'3 HNO; = UOz(NOg)z i i 2/3 NO +4’3 Hzo

- NO
Ml —H,
P{s; ——”'fd" AU ““-~5H‘“

/ 4 N
Substanz Konzentration (g/1)
Al(NOs)a 329'4
UO2(NOa), 8,5
Hg(NOgJ), 0,31
Spaltprodukte 0,025
Mo 0,002
Pu 0,001
Si/8i0, 0,5...1

[ MQ{N 03)2 0!3




Technologie: Aufarbeitung eines originalen Brennelements
eines Forschungsreaktors (ll) - Trennprozess

v “ 1] 2 ‘ l: ; .Ab@s ‘j i AP+, UOZZ*i N'03-= H*

s Spaltproduktkationen
I | Spaltproduktanionen
, _ 3 | . : % Gesamtakfivitét
1l | L l supendieren e
l ‘ -abtrennen > 1% <10 % ((AK)
AlzOs (sauer) Durchlauf / Fugat
MOO42', TeOs> i 103', AP ; U022+, NOS’, H*
Sb0s*, ZrO:z x aq. —>»| Spaltproduktkationen
(-, RuQq , TcOu) I, TcOs", RuO4
(Spaltproduktkationen, (ZrO2 x ag., Sb0Os*)
HZDR AR* U022, NO5) (105", MoO4Z, Te0s%))
-waschen
0.1 M HNOs
H20
7 0.01M NHz xH.0
Waschlésung
Alz0s (neutral)
o (APF*, UO2*, NOs Spalt-
IVIoOf‘,TeOaz’ , 107, ”1 produktkationen)
Sb0s*, Zr02 x aq. (ZFOz x aq., |)
() (( Sb0Os2))
-eluieren
v 1M NHs3 x H20
Eluat
Al:0s (alkalisch)
. 1 S— MoO.%, 105
(Anlage zur Mo-99 Produktion Rossendorf TeOs* (SbO4%)
- - (S'b032', Zr0s2 x aql) I- TeO 2«
AMOR -, ZfK Rossendorf) i e, Mob, (O1) (( )




Mo / 2¥mTc-Sterilgenerator

i

L

en.wikipedia.org

Elutionslosung
NacCl

*/,,/”

%Mo als Molybdat

im Gleichgewicht mit

MoO,

Abschirmkontainer
fiir Eluatflasche
Eluatflasche

l— —

—— Sterilfilter
4+—— Addspteroberteil

Adapterunterteil
. 2.Generatorsiule mit

—— Filter A1,0

schirmung
Unterteil

f————

29

e Obarteil Bloiab—

—— Mittelteil
Generatorsdule
Aluminiumoxid

Fritte

Prozess:

99
1oMo...

chemie-master.de

9mTc als

Pertechnetatlosung

TcO,

99
431C

B...



PO'Mo- 2°m Tc - Generator

-Transientes oder laufendes Gleichgewicht:
- Mutternuklid °° Mo, HWZ= 66,7 h
- Tochternuklid **™Tc, HWZ = 6,04 h

| - Umwandlung von **Mo zu *mTc...Gleichgewicht
.
o J - Abtrennung/Elution von %°mTc
o ; 5°in«e303 - Wartezeit...Anklingen des von %™Tc
é / B - _ - Abklingen von *Mo
E Technetium
o . ! ' ; :

Elgpsed Time (days!

l /gim% To (6.041)

» 2 Mo (66.7h) > % Te 2.1x10°a)—> *,,Ru




Anlage zur Herstellung von Radiopharmaka

,Warme Zellen“ der Isotopenproduktion
(ZfK Rossendorf)




Radionuklidgeneratoren

Beispiele:
Tochter | HWZ | Zerfall HWZ | Chemische i
(Zieluklid) | (2) | (/MeV) | Mutter | (1) Trepnung Verfiigbarkeit | Anwendungen
68Ga 68,3 | B*(1,900) FC,IA,ExC Kommerzieller | Nuklearmedizin,
min | v(1,077)| 98Ge : 288d | feste Phase Bezug Forschung
8lmKr 13,3 1y(0,190) feste Phase Kommerzieller | Nuklearmedizin,
| sec 8IRb | 458 h | (Gasausspilung) Bezug (Luftchemie)
0Y | 64,1h |B-(2,288)| 90Sr | 28.5a IA, ExC Laborsystem | Nukleare Analytik
8TmSr 1 281 h | y(0,388) 87y 80,3 h 1A, ExC Laborsystem Analytik,
(Flussiggenerator) Forschung
PmTc | 6,02h | v(0,141) feste Phase, Kommerzieller | Nuklearmedizin,
PMo | 66.0 h Extraktion Bezug Industrie/Technik
3mIn | 99,48 |y (0,392) ' FC, 1A, ExC Kommerzieller | Nuklearmedizin,
min 113Sn ‘ 115,14 feste Phase Bezug Industrie/Technik
' B-(2,156) | feste Phase Laborgenerator |Industrie/Technik,
132] 2,30h | v(0,688, | 132Te l 76,3 h | (Flussiggenerator) Forschung
0,773 ..) _,
B37mBa | 2,55 1y(0,662) 130,17 a | IA, feste Phase | Laborgenerator |Technik/Standard,
min | 137Cs | Forschung




5.3 Anwendung von Radionukliden in
Medizin, Technik und Forschung



- Anwendung von Technetium-99m



Nuklearmedizinische Anwendung von Technetium-99

- Erzeugung
- Umsetzung zum Radiopharmakon
- Medizinische Anwendung



Wissenschaftsgebiete

Notwendige Wissensgebiete
fiir die medizinische Anwendung
von Radionukliden

Nuklearmedizin

diagnostische und
therapeutische Anwendung

von Radiopharmaka

Untersuchung des bio-

logischen Verhaltens
Rad iochemie

von Radiopharmaka;
Herstellung von Radio-

Struktur- und
Bioverteilungsstudien
nukliden,Préaparation
und Analytik

radioaktiver Praparate

Radiopharmakologie Radiopharmazie

Herstellung und
Qualitatskontrolle

von Radiopharmaka




9mTc - Radiopharmaka

Schilddriisenszintigraphie, _?jlcigrt_ml:hnetat

Nierenszintigraphie, ”"Tc-DTPA

HOOC-CH, CH,-COOH |
| \\ /

. N-CH,-CH,-N-CH,-CH,-N

\ - \

HOOC-CH, CH h CH,-COOH

‘ = | 2

L i _ COCH

Leberszintigraphie, *"Tc-EHIDA

L CH, CH,-COOH
& /E-NH-CO-CHZ-I\\I/
CH,-COOH
C,H,

HZDR




M¥mTc-markierte Peptide

Ab-Markierung nach Schwarz Octreotid-(somatostatinanalog)-Markierung
(Direktmarkierung) nach Mécke
(Indirektmarkierung)

S5 Q Q n
s /@ AN HN e HN H§;©

sl |s T I N
qd R N AT ;7O O}
g 2 0 ’ Bt

ENH\“” _NH 8 NH
Tc 0+ O0OO0=
SH-CH,-CH,-OH NHz/(i_l, “NH; HO—NHL——NH —I!l-i:\NHz
2-mercaptoethanol IOH OH
HS.  sH
X

HS—Ab—SH
VA
HS SH

i $mTc-pyrophosphate

$9mTc-Ab



Auswahl von In-vivo 9°mTc-
Radiopharmaka

Radiopharmakon

ST ey

9mTc-Humanserumalbumin

¥mTec-Humanserumalbumin-
Makroaggregate

®¥mTc-Humanserumalbumin-
Mikrospharen

9mT c-Schwefelkolioid

#¥MT c-Phytat

9%mTc-Methan-1,1-diphosphonat

9mTc-1-Hydroxyethan-1, 1-diphos-
phonat

mTc-Phyrophosphat

®mTc-Erythrozyten

®mTc-Dimercaptosuccinat

®¥mTc-Gluconat

¥mTc-Diethylentriaminpentaacetat

#¥MTc-N(2,6-Diethylphenylcarbamoyl)-
iminodiacetat

— e T N R

Anwendungsbereich

[RpE— T o e

Hirn, Blutvolumen, Schilddruse
Blutvolumen
Lunge

Lunge, Milz, Leber, Herz

Leber, Milz
Leber, Milz
Skelett
Skelett

Skelett, Herz, Gelenk
Kreislauf. Blutvolumen
Niere

Niere

Niere, Hirn

Leber. Galle



Strahlenbelastung durch Radiopharmaka

*m Tc-Pertechnetat

%M Tc¢- Diphosphonat

°®m Tc- DMSA

Schilddriisenuntersuchung 40 MBq *"Tc

Knochenszintigraphie

Nierenszintigraphie

400 MBq *"T¢

50 MBq *Tc

92 uGy/MBq
Schilddriise

11 uGy/MBq
Skelett

8 yGy/MBq

Nieren

200 uGy/MBq
Nieren



- Nutzung von Positronen-Strahlern



Positronenstrahler in der
Nuklearmedizin und Forschung

Eigenschaften:

Nuklid Halbwerts- maxim. maxim. maxim. spez. Kem-
zeit Energie Reichweite Aktivitit reaktionen
(min) (MeV) (mm H,0) (GBg/mol)
Kohlenstoff-11 204 0,97 4,1 3.4 x 10" 0B(d,n)!'C
11B(p,n)1ic
HN(p,G)l 1C
Stickstoff-13 9,96 1,19 5,4 7,0 x 10" 2C(d,n)"*N
160(}), a)‘l.‘sN
”C(p,n)”N
Sauerstoff-15 2,05 00 8,2 3,4 % 10" “N(d,n)"*0
“N(p.n)**0
Fluor-18 109,7 0,64 2,4 6,3 x 10"° 80(p,n)*F

ONe(d,x)'*O




Bildgebende Verfahren in der Medizin I

- Rontgentomographie (CT)
- Magnetresonanztomographie (MRT)

MRT-Gerat Philips Archieva 3T

MRT Kniegelenk
Darstellung von Abdomen und Becken;

zu erkennen sind u. a. Leber und Nieren.



Bildgebende Verfahren in der Medizin |

- Positronen - Emissions - Tomographie

Schnittbild Hirn
8 Fluordesoxyglucose

Scanner

_ Kombination von Verfahren



Tomographie (Prinzip)

Coincidence
Processing Unit

-

Messung von Koinzedenzen

Sinogram/
Listmode Data

Annihilation Image Reconstruction

- Trifft ein durch Zerfall des Radionuklids entstandenes Positron auf ein Elektron werden beide vernichtet (Annihilation).

Es entstehen zwei hochenergetische Photonen(Gammastrahlung) einer Energie von exakt 511 keV, die sich in einem Winkel von
knapp 180° voneinander entfernen.

- Diese Vernichtungsstrahlung trifft gleichzeitig (koinzident) zwei Detektoren, was Nachweis und Ortsbestimmung der
Positronenemission ermaoglicht.

- Werden zwei y-Quanten einer Energie von 511 keV zeitgleich nachgewiesen (typische Zeitfenster der Nachweiselektronik 4 bis 15 ns)
wird dies als Positron-Elektron-Vernichtung auf der gedachten Linie zwischen den signalgebenden Detektoren interpretiert .



Unterschiedliche Radioaktivitatsverteilung im menschlichen
Hirn beim Sehen, Horen, Denken, Erinnern, Arbeiten

LISTEN




Zusammenhang

PET «—= und «— SPECT
Positronen-Emissions-Tomographie Single-Photon-Emission-Computer-Tomographie

Positronenstrahler

C, ®F, *0 23], ¥"Tc und seine Komplexe
i §

Struktur - Bioverhaiten Struktur- Bioverhalten

PET-Zentrum Labor, Klinik

= Forschung, klinische Anwendung - Forschung, klinische Breitenanwendung



Kombination der Methoden

PET Bild Kombination



- Radionuklidanwendung in Batterien



Radionuklidbatterien

Die bei der Radioaktiven Umwandlung freiwerdende Energie kann in
Radionuklidbatterien letztlich in elektrische Energie umgewandelt
werden

- Thermoelektrische Konversion

Zweistufig: Strahlungsenergie umgesetzt im Absorber in Warme mittels
Halbleiterelementen (z.B. Bi/Te, Ge/Si) erfolgt Umwandlung der thermischen
in elektrische Energie

238 ,Pu Metall (150 mg/Schrittmacher), Oxid, Nitrid,

237Np (n,y),%3®Np — 238Pu, grofite technische Bedeutung, 102 pyW bis 102 W

- Thermoionische Konversion
Kinetische Energie von a,f—Teilchen in Warme umwandeln, Warme bewirkt
Gluhemission von Elektronen aus Emittern

238, ,Pu, 2323,U, 242,.Cm, 102 mW bis 10°W

- Photoelektrische Konversion

Strahlung zur Anregung eines Leuchtstoffes verwendet, emittiertes
Lumineszenzlicht wird in Photoelementen in elektrische Energie
umgewandelt. Leuchtstoffe: ZnS:Cu, ZnCdS:Ag, wegen Schadigung des
Leuchtschirmes nur energiearme B—Strahler 47,,Pm mit Leuchtstoff
vermischt, 102 mW/m?



Schema Radionuklidbatterien

Bpy ~

Thermo-

elemenfe |

Absorber —

NN

A
+
—C)

Thermoelektrische Konversion

)|

Leuchistorf-

W pm-Gemisch™ T rferisiod

Photoelemente—

Plaste-oder  _4—1 0z

Glasgbschirmung

PRI PP MIRT) PN - ]
b PO

—=
S

Photoelektrische Konversion

Kollektor —- 7 7 ///<
anz 7
Emitler ——17 Eoio s ]
| A //
Cs-Dompf
Thermoionische Konversion
p-Leiter —== 4
Specrschicht 2
n -Leiter ; ! o
wipm—Ed 1)
§
2 / o
_O

Betavoltaische Konversion

61



In Batterien genutzte Radionuklide

Power
density in Radiation

Emitted Compound compound protection
Nuclide Half-life radiation used used (W cm™3) requirement  Production
Co-60 5.26y B,y Metal 15.2 Great Neutron irradiation of cobalt
Sr-Y-90 28y B,y SrTiO; Great 0.82 Fission product
Cs-Ba-137 0y B,y CsCl 0.42 Great Fission product
Ce-144 284d B,y CeO, 25.3 Great ‘Fission product
Pm-147 262y B Pm;0; 1.8 Relatively Fission product

small
Po-210 138d o GdPo 824 Small Neutron irradiation of bismuth
Ac-227 27y «,B,Y Ac,0,4 100 Great neutron irradiation of radium
Pu-238 86y o PuO, 3.6 Small Neutron irradiation of Np-237 or
«-day of Cm-242

Cm-242 163 d &,n Cm;0, 882 Moderate Neutron irradiation of Am-241
Cm-244 18y «,n Cm,03 225 Moderate Neutron irradiation of Pu-242 or

Am-243




5.4 Synthese kunstlicher Elemente



Synthese kunstlicher Elemente

Fragestellung:
- Wo ist Ende des Periodensystems?
- Zusammenhang Periode und chemische Eigenschaften
- Nachweis und Ableitung von Eigenschaften aus wenigen Atomen

- Kldrung/Erkldarung durch ,,Relativistischen Effekt*
(Zusammendrangen der groBen Anzahl an Elektronen bei schweren
Elementen, Elektronen haben héhere Energie, damit hohere Masse,
ab Gold bemerkbar, E-112 sollte sich z.B. wie ein Edelgas verhalten!?)



Synthese kunstlicher Elemente

Stand 1939 waren incl. des Urans 88 Elemente gefunden

vier fehlenden (radioaktive) Elemente Technetium, Promethium, Astat, Francium

Inzwischen Elemente bis zur Kernladungszahl Z = 112...114 ...120 synthetisiert

bisher bekannten Isotope

Radioaktive Umwandlung: a-Umwandlung, Spontanspaltung

Vi
1 I B AN I I v v w v [
g Periodensystem der Elements |
Wassersioff © k Gl WL G G izl @Lﬂ 17 Helim
3 4 ¥4 i i i i 9 10
2 Li Be B c L} N L
Lihiam Eerylum Bor Kohlenstoff | Sticistoff | Sauerstoff Fi Neon
i i lla Na Va Via i Vil a [ERT) 10 5 18 17 18
3 Na g A Al Si P § g] Ar "
Nafrum Magnesium Auminin | Siim | Phosphor | Schwefel | Chbr Argen
19 20 2 2 2 24 125 126 27 128 r:] 30 El 2 =) 34 EJ 3%
4 K Ca Sc Ti v Cr Hn Fe Co Ni Cu In Ga Ge ks Se Br Kr \
Kalum Calcium Scandium Tian Vanadium Chom Mangan Eser Kobat Nicke Kupfer Zink Gallum__ | Gernaniun Arsen Sekn Brom Krypion
ki 3 9 4 141 142 43 4 45 |46 47 & 49 é 50 is 52 3 54
Rb St i I b Mo Te Ru Rh Pd Ag Cd In Sn Sb Te | Xe 2
Rubidum Strontim Virum | Zreaum | Nob | Mobtdin | Techneum | Ruthenim | Bhodim | Paladim | Siber | Caimun | ldum Zm Anfmon | Tehr fod Xenon
155 56 57 72 7 4 s 76 n 78 1] 30 il &2 8 184 8¢ 186
6§ Cs Ba la—/ Hf Ta w Re 0s Ir Pt Au Hg m Pb Bi Po At Rn P
Casim Barium Lanthan Hahi Tantal Wolfar Rh Jsmitm Irdiu Pla Gold Quecksie Thallum Elel Bismut Polonium Astit Rador
&7 8 £l 1014 108 10 107 108 109 10 i 112 113 114 1S 116 1" 118
7 Fr Ra Ac Rf Db Sy Bh Hs mt Ds Rg Cn Uut Uug Uup Uuh Uus Uuo 2
Francium adum Acinm | Rutherfordium | Dubnium | Seaborgum | Bohrum Hassim | Meinerum Darmstadtium | Roenigenum | Copsrnicum | Ununrium | Ununcuadivm | Unungentium | Ununhexium | Ununseptium | Ununoctium
hlichmetzle E 59 80 81 62 83 B4 85 66 &7 88 89 70 i
llmetele | Larthancids \ Ce Pr Nd m Sm Eu Gd Th Dy Ho Er Tm Yb Lu
Erdzkalimetalle Cer Prasesdym | Neodym | Promethium | Samarum | Europum | Gafoinim | Terbum | Dysprosim | Hofmum Ertium Thuium Yllerbium -utefiim
etalle o 92 93 o4 95 1% 7 % % 100 101 102 102
Hakmetale | Autinaide | —— Pa (1] Np Pu Am £m Bk Cf Es Fm 1 No Lr
Halcgene Thoom | Rolaciim | U | Neplwum | Putonom | Anericm | Curur | Bekelun | Calfornun | Ensknun | Feim | endeevim | Nobeium | Lawrencum
Edsly:

g rAn
ﬁ HELMHOLTZ

ZENTRUM DRESDEN
‘RUSSENDURF

Alle ,,schwersten” Transuraniumelemente sind radioaktiv mit geringen Halbwertzeiten der

Grofle Schwierigkeiten bei Nachweis und bei chemisch-physikalischer Charakterisierung

114: Flerovium
116: Livermorium



Stabilitatsinsel

- Quantenmechanische Rechnungen ergaben, dass jenseits der

Transuranelemente Z= 114 ein Gebiet mit einer groRen Stabilitat der
Atomkerne existieren kann (Stabilitatsinsel)

Atomkerne mit abgeschlossenen Neutronen- und Protonenschalen
- Magische Zahlen in diesem Gebiet: 114 fur Protonen184 fur Neutronen

- Bisher noch nicht synthetisiert bzw. charakterisiert, noch in der Natur
gefunden

- Erzeugung in Beschleunigern Die Nuklidkarte

Isotone
Kerne gleicher

Isotope Stabiles
Kerne gleicher Protonenzanl Nuklid

p=Zerfall
(Negatronen)

— N Bt Zerfall
(Positronen)
Elektroneneinfang

- Zerfall
Schreibweise:
(X=Elementsymbol)

Spontaner Zerfall

Z+N nt -
ZX = Kern zeigt

verschiedene Zerfalle &y
mit gleicher Haufigkeit




»Insel der Stabilitat*




Herstellung von Transuraniumelementen |

- Im Kernreaktor
wahrend des Abbrandes der Kernbrennstoffe im Reaktor
entstehen nicht nur verschiedenste Spaltnuklide, sondern durch

Neutroneneinfang des 238U und anschlieBend B—Prozesse hohere
Transuraniumelemente

Beispiel: 23892 U (n,y) 23992U B, 23993Np B 23994Pu

mit Reaktoren sind wagbare Mengen an TUE mit Ordnungszahlen Z<100
herstellbar

237 . 238 " 241 ; 242 . 252
z.B. “';; Np ; asPU osAM esCM osCf



Herstellung von Transuraniumelementen |l

- Synthese durch thermonukleare Reaktionen

Elemente Einsteinium (Z = 99) und Fermium (Z = 100) wurden
in den Produkten der ersten thermonuklearen Explosion (1952
Bikini-Atoll) entdeckt

Annahme:
Aufnahme von bis zu 19 Neutronen durch 233,,U, anschlieRend

mehrere B--Prozesse:
238 19) 257 " 257
s2U (n,y) % g2U Ly 100FM

- Herstellung mit Beschleunigern

schwerste Elemente lassen sich nur durch Kernreaktion mit

energiereichen schweren lonen synthetisieren (siehe Tabelle)
(J.T. Oganesian, P. Armbruster, S. Hoffmann, G. Miinzenberg)



Synthese Transuraniumelemente

Z Element Zahl der Nukleonenzahlen Herstellung des zuerst Jahr der
Nuklide  der Nuklide gefundenen Nuklids  Entdeckung
93 Neptunium Np 15 228 bis 242  2U(n,y)—E> 1940
94 Plutonium Pu 15 232 bis 246  *U(d,2n)— > 1940
95 Americium Am 13 232 bis 247  *2Pu(n,y)(n,y)—> 1944
“96 Curium Cm 14 238bis251 Pu(an) 1944
97 Berkelium Bk 11 240 bis 251  *;Am(a,2n) 1949
98 CalifomiumCf 18 239 bis 256  *2Cm(a,n) 1950
99 Einsteinium Es 14 243 bis 2566  Thermonukleare Reaktion 1952
100 Fermium Fm 18 242 bis 259  Thermonukleare Reaktion 1952
101 Mendelevium Md 16 245 bis 260  “REs(a,n) 1955
102 Nobelium No 11 250 bis 259  %;Pu('50,5n) 1957
103 Lawrencium Lr 10 253 bis 262  **%Cf+"IB 1959
104 10 253 bis 262  *2Pu(%Ne,4n) 1964
105 8 255 bis 263  **Pu(%Ne,4n) 1968
“+06 7 258 bis 266 22Cf(*%0,4n) 1974
107 3  261bis264 *Bi(*Cr,n) 1981
108 3  264bis267 *Ppb(*Fen) 1984
109 2 266, 268 2gj(*Fe,n) 1982
110 2 269,271 2Ph(2Ni,n) 1994
111 1 272 Bi(5Fe,n) 1994
112 1 277 2pp(°Zn,n) 1996



Synthese von ,,Schwersten Elementen*

- Mogliche Kernreaktion




Seaborgium: Das Synthese-Experiment

248cm (22Ne' 4“) 26659

Halbwertszeit 26¢Sg:

Wirkungsquerschnitt:

Produktionsrate :

Detektion des Sg:

On-Line-Kontrolle:

21 (500
0=20..80ph E, .= 118-120 MeV ¢
ca. 1 Atom %°°Sg pro Stunde

zeitlich korrelierte Zerfallsketten
26659 — 262Rf — Spaltprodukte

W-Ausbeute, Durchbruch von Fm und Dy
durch die Chromatographiesdule

Experiment an der Grenze des Machbaren!



Seaborgium: Experimentelle Ergebnisse

2 beobachtete 2¢¢Sg-Zerfallsketten; Irrfumswahrscheinlichkeit 5 %

B E. Lebensdauer %¢Sg  Lebensdauer 262Rf
SRR eV Sekunden Sekunden
] 8.66 84.9 7.0
2 8.70 4.8 3.7

Bildung einer bei hohen Temperaturen in O,/H,O flichtigen Sg-Spezies:
Seaborgium ist ein typisches Element der 6. Gruppe des PSE

Quantitative Aussagen sind bei héheren Sg-Produktionsraten méglich

Meilenstein auf dem Weg zu noch schwereren Elementen



Seaborgium: Oxidhydroxid-Chemie
Isotherme On-Line-Gaschromatoqgraphie-Apparatur

— Kilhlung ROMA-Rad

Quarzwatte Quarzglaskolonne
Gas-Jet

T Gasaustritt <— :IJ
OQIHEO{Q} 2}
& &
1400 /—\ -
[ |
g 1000 Temperaturprofil B
||
= oo | 5
|
200 M 2 X x T ] x L ’, .I

0 10 20 30 40

Ofenlange [cm]

<— Kihlgas

= — (Gasaustritt

J

ROMA-Rad

PIPS-Detektor

1
v

HPGe-Detekior

Absaugung



Seaborgium: Oxidhydroxid-Chemie
Alpha-Spektrum von 43 h Strahlzeit, 10 Detektoren

Counts per 7 keV

4000 1T R L ST P R i E e i
] Po-211m . - ————
3500 - - 400 Eq,Sg-266 = 8.6520.1 MeV
X f: { Po-213
: Po-211m
3000
2500
2000 - :
1500 7 8300 8400 8500 8600 8700 8800 8900
8i-211
1000 - Po.24%m
) ' G FWHM = 28 keV
500 T o213 po2tim
Po-214 |
O =.r—|—i‘.—-r'1-—e—r—;—r=-i—r4..1.....'[-.—r+rT|-r-|-'i_r-|||--..r uuuuuuuu MR
6000 7000 8000 9000 10000 11000

Energy [keV]



Charakterisierung des Seaborgiums:
Wahl des chemischen Systems

Oxychlorid-Chemie'’

h |

-

]

Hohe Fluchtigkeit
Geringe Selektivitéat

Reversible Adsorption am Quarz-
glas (Chromatographieséule)

Hohe Ausbeute

Hohe Trenngeschwindigkeit

Nature (London) 388 (1997), 55

e s e

TSI ER

Oxidhydroxid-Chemie

M Geringe Flichtigkeit
# Hohe Selektivitat

? Oberflachenreaktion

? Ausbeute

? Trenngeschwindigkeit



... die Synthese geht weiter

- Schwere Elemente zerfallen in der Regel iiber Kaskaden von elektrisch geladenen
Helium-Atomen,

- Zerfallsketten (Kaskaden) nutzten deutsche, amerikanische, russische und Schweizer
Wissenschaftler, um die bisher nur theoretisch angenommenen und noch namenlosen
Elemente ab 112 experimentell nachzuweisen.

Beispiel:

- zur Synthese von Atomen des Elements 115 bombardierten die Forscher eine rotierende
Scheibe aus Americium, mit einem Calcium-Strahl. Dabei traten in seltenen Fallen
Kernverschmelzungen auf:

Geburtsstunde des neuen Elements 115.

Kupferplatte zum Auffangen .
herausgeschleuderter Atame Zerfaliskette: 115
= ce-Strahlung
= 113
=3
Calcium- ) = .
Strahl s Rg Rontgenium
\ -l ..-"f-
- Mt Meitnerium
.-"'-'
Bh  Echrium
._,..-"

e Rotierende -
N'HH Americium-Scheibe Db Dubnium




VOLUME 83, NUMBER 6 PHYSICAL REVIEW LETTERS 9 AugusT 1999

Observation of Superheavy Nuclei Produced in the Reaction of 3°Kr with 28pp

V. Ninov,' K. E. Gregorich,! W. Loveland,” A. Ghiorso,' D. C. Hoffman,"* D. M. Lee,' H. Nitsche,'3 W. J. Swiatecki,!
U. W. Kirbach,! C. A. Laue,' J.L. Adams,"? J. B. Patin,'* D. A. Shaughnessy, D. A. Strellis,! and P. A. Wilk'?
"Nuclear Science Division, Lawrence Berkeley National Laboratory, Berkeley, California 94720
2Department of Chemistry, Oregon State University, Corvallis, Oregon 97331

3Department of Chemistry, University of California, Berkeley, California 94720
(Received 27 May 1999)

Following a prediction by Smolanczuk [Phys. Rev. C 59, 2634 (1999)], we searched for superheavy
clement formation in the bombardment of ®Pb with 449-MeV **Kr ions. We have observed three = :
decay chains, each consisting of an implanted heavy atom and six subsequent « decays, correlated F al SCh un g von eXp erimen tel I en D aten
in time and position. In these decay chains, a rapid (ms) sequence of high energy a particles
(E, = 10 MeV) indicates the decay of a new high-Z element. The observed chains are consistent
with the formation of 118 and its decay by sequential a-particle emission to 2116, 285114, 21112,
#7110, Hs (Z = 108) and **Sg (Z = 106). The production cross section is 2.2*33 pb.

PACS numbers: 25.70.Jj, 27.90.+b

-

VOLUME 89, NUMBER 3 PHYSICAL REVIEW LETTERS 15 Jury 2002

Editorial Note: Observation of Superheavy Nuclei Produced in the Reaction of Kr with 25Pb
[Phys. Rev. Lett. 83, 1104 (1999)]

V. Ninov, K. E. Gregorich, W. Loveland, A. Ghiorso, D. C. Hoffman, D.M. Lee, H. Nitsche, W.J. Swiatecki,
U. W. Kirbach, C. A. Laue, J. L. Adams, J.B. Patin, D. A. Shaughnessy, D. A. Strellis, and P. A. Wilk
Forsch un g un d Ve ra ntwo rtu n g (Received 26 July 2001; published 1 July 2002)

DOI: 10.1103/PhysRevLett.89.039901 PACS numbers: 25.70.3j, 27.90.+b, 99.10.+g

All but one of the authors of the original Letter have asked us to publish the following retraction:

In our Letter, we reported the synthesis of element 118 in the *®Pb(*Kr, n) reaction based upon the observation of
three decay chains, each consisting of an implanted heavy atom and six sequential high-energy alpha decays, correlated
in time and position. Prompted by the absence of similar decay chains in subsequent experiments [1-4], we (along
with independent experts) reanalyzed the primary data files from our 1999 experiments. Based on these reanalyses, we
conclude that the three reported chains are not in the 1999 data.

We retract our published claim for the synthesis of element 118.

[1] S. Hofmann and G. Miinzenberg, Rev. Mod. Phys. 72, 733 (2000).

K. Morimoto et al., in Tours Symposium on Nuclear Physics IV, Tours, 2000, AIP Conf, Proc. No. 561 (AIP, New York, 2001 ¥
p. 354.

[3] C. Stodel et al.,, in Ref. [2], p. 344.
[4] K.E. Gregorich et al. (10 be published).
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Halogene
N

Drdruingszah!

Elementname

la
i} 2 25 2 2 i 30
Ti v Cr Mn Fe Co Ni Cu In
Titan Vanadium Chrom Mangan Eizen Kobalt Nickel Kupfer Zink
41 2 43 L 45 46 a 4
Ir Nb Mo Te Ru Rh Pd Ag Cd
Zirconium HNiob Molyodin | Technetum | Ruthenium Rhodium Palladium Silber Cadmivm |
73 74 75 8 7 78 73 il
Hf Ta W Re 0s Ir Pt Au H
Hafnium Tantal Wolfram Rhenium Osmium Ircium Platin Gold Quecksilber *r in
105 106 107 108 109 10 11 12
R Db Sg Bh Hs Mt Ds Rg i [
Rutherfordium | Dubnium | Seaborgium |  Bohrium Hassilm Meitnerium | Darmstadtium | Roentoenium | Copemicum | |
L 59 60 61 62 63 6 65 66 67 68 69 i} 71
Ce Pr Nd Pm Sm Eu Gd Th Dy Ho Er Tm Yb Lu

Cer Praseodym Neodym | Promethium | Samarium Europium | Gadolinium Terbium | Dysprosium | Holmium Erbium Thulium ‘YHterbium Lutetium

Na + FestesElement l I‘ni '

H 4= Gasféimiges Element
Br + Flissiges Element

Ra 4+ Radioaktives Element @ HELMHOLTZ
? ‘ ZENTRUM DRESDEN

. ROSSENDORF
114: Flerovium
116: Livermorium




