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Abstract
OBTAINING OF RADIOACTIVE ISOTOPES IN THE AIC-144 CYCLOTRON
IN KRAKOW

The AIC-144 isochronous cyclotron has been constructed and put into operation in
the Institute of Nuclear Physics. The first experiment, in which ''C was produced in the
"B(p,n)"'C reaction, took place on 18.12.1998. In further experiments, more radioactive
isotopes were obtained in the following nuclear reactions: ''B(p,n)"'C, "Ni(p,xn)***’Co,
nutRb(p?xn)&l.SSSr’ nalRu(p’Xn)()()-lOZRh’ nalcd(p’xn)lllln’ "“‘Ta(p,xn)”g‘lglw.

Targets of natural isotopic abundance were bombarded with the internal proton beam
at energies varying from 10 to 30 MeV. Projectile energy was selected by placing targets at
the appropriate acceleration radius. The applied beam currents never exceeded 5 pA.

The boron targets were prepared from molten B,O; or as ionically implanted mate-
rial. The rubidium was used in the form of powdered RbCl compressed on a metallic
support, and other targets were pure metals. All targets were fixed in an aluminium frame
attached to the water-cooled copper head of the probe, which in principle serves to beam

current monitoring and will be replaced soon by a remotely-controlled dedicated target
assembly.

The qualitative and quantitative analysis of activation products was performed by
gamma spectrometry. Irradiation products were separated from targets or not, depending
on further application. Obtaining of *'' At and other isotopes is planned for the future.

1. WSTEP

Od konica 1998 roku w Instytucie Fizyki Jadrowej (IFJ) dziata izo-
chroniczny cyklotron AIC-144. Cyklotron ten jest nadal modernizowany, z
czym wiaze si¢ m.in. dalece zaawansowana budowa zautomatyzowanego
dedykowanego urzadzenia do otrzymywania radioizotopow.

Pierwszym izotopem promieniotwdrczym otrzymanym w nowym
cyklotronie byt wegiel ''C [1]. Reakcje "B(p,n)''C przeprowadzono 18
grudnia 1998 roku na prowizorycznym urzadzeniu do aktywacji tarcz, tj. na
zaadaptowane] glowicy probnika, stuzacego w zasadzie do pomiaru para-
metrow wiazki. Do dzi§ w ten sam sposob otrzymano kolejne 1zotopy pro-
mieniotworcze. Energie wewngtrznej wiazki protonow, w zakresie 10-30
MeV, okre$lano przez wybdr odpowiedniej orbity akceleracji. Natgzenie
wiazki nigdy nie przekraczato 5 pA.
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2. OTRZYMANIE **¥Co, '®Rh i "'In

Izotopy otrzymane w reakcjach "Ni(p,xn)***'Co, "Ru(p,xn)”*"'>Rh
i "Cd(p,xn)'"'In nie byly wydzielane z tarcz. Po identyfikacji produktow
metoda spektrometrii y przekazano tarcze réznym grupom badawczym w IF]J.

3. OTRZYMANIE ''C

Izotop ''C otrzymano z tarczy B,O;. Reakcje ''B(p,n)''C préobowano
takze wykorzysta¢ w aktywacyjnej metodzie badania probek implantowa-
nych borem, ktdrego nie mozna bylo oznaczy¢ innymi metodami. Celem
pracy byl pomiar ggsto$ci powierzchniowej boru implantowanego jonowo
do materiatow diamentopodobnych, ktére wytworzono w Instytucie jako
potencjalne miniaturowe detektory promieniowania jonizujacego.

Gegstos¢ powierzchniowa boru szacowano na podstawie pomiaru ta-
dunku deponowanego w warunkach implantacji na masce aluminiowej, a
rzeczywista zawartosc "B w warstwie modyfikowanej jonowo prébowano
okresli¢ mierzac aktywno$é wegla ''C powstajacego w implantowanych
ptytach pod wptywem bombardowania wewngtrzna wiazka protonéw o
energii 14 MeV. Jako wewngtrzny wzorzec aktywacji protonowej stoso-
wano folig tytanowa, w ktorej powstawaly promieniotworcze izotopy wa-
nadu i skandu. Produkty aktywacji badano metoda spektrometrii .

4. OTRZYMANIE 73w

Préby otrzymania radioizotopéw wolframu i wydzielenia ich z tarczy
tantalowej podjeto w zwiazku z prowadzonymi w IFJ modelowymi badaniami
nad chemia pierwiastkow transaktynowcowych (wolfram jest lzejszym ho-
mologiem pierwiastka 106 — Seaborgium). Ze wzgledu na charakter badan nie
bylo wskazane zastosowanie metody wydzielania wymagajacej uzycia stgzo-
nych kwaséw (HF z dodatkiem HNO; jak zaproponowano w pracy [2]).

Folie z bardzo czystego tantalu o naturalnym sktadzie izotopowym
(grubos¢ 100 pum; 0,012% '*°Ta, 99,998% '*'Ta) aktywowano w ciagu 2
godzin wiazka protonéw o energii ok. 30 MeV i natgzeniu ok. 1 uA.

Przy tej energii protonéw moga zachodzi¢ nastgpujace reakcje ja-
drowe [3]:

(a) "*'Ta(p,n) "*'W (121,2 d),
(b) "*'Ta(p,pn)'**Ta (8,15 h),
(¢) "*'Ta(p,3n)""""W (6,7 min),
(d) "*'Ta(p,3n)""*W (38 min),
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e) :SlTa{p,éan)“ﬂSW (22 d) — ®Ta (9,25 min),
59 18“?&(’:*,;,3;1)'72“)\/ (22.d) — "®Ta (9,25 min),
‘o) Taln,y e Ta (114 a; reakcja z neutronami wtérnymi).

Proaukty reakcjl jadrowycn identyfikowano metoda spektrometrii .
Pierwszy pomiar widma wykonano po 16 godzinach od zakonczenia aktywa-
¢il. 1j. po wvgasnieciu izotopow "W i "W, Izotop *W identyfikowano
posrednio. poprzez Imie v 93.3 keV jego nukiidu potomnego 75Ta. Wydaj-
10$¢ otrzvmywania ‘W, wyznaczona z pomiaréw y-spektrometrveznych
oraz vodanvch vparametrow wiazki bombaraujacej, wyniosta 29 pCi/uAh
‘1,44 MBa/uAh).
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Rys. 1. Widmo tarczy tantaiowe] po 6 miesigcach od zakonczenia akiywacji. Czas pomia-
m11 — 4180 s. Odleglos¢ od detektora— 0,7 cm.

W pomiarach powtdrzonych po 6 miesiacach od zakonczenia akty-
wacjl w tarczy wykryto bardzo male ilosci tantalu '828Ta (linie 100, 1189,
1121, 121 keV). Identyfikacja 1 pomiar ilosciowy wolframu BIW byty
utrudnione z powodu nakfadania sig w tym zakresie pomiarowym jego
widma (linie K i Kp, 56-65 keV) z widmami izotopéw ' *Ta i '***Ta.

Radioizotopy wolframu wydzielano z tarczy termochromatograficznie w
strumieniu pary wodnej ( py,0 =390 mmHg, Viouiew=19 ml/min, T=1160°C).

W tych warunkach wolfram, metal o bardzo wysokiej temperaturze topnienia
(3410°C) 1 wrzenia (5660°C), przechodzi w bardziej lotne formy tlenkowe,
glownie WO-(OH),. Warunki wydzielania zaczerpnigto z pracy [4].

Wydajno$¢ wydzielania wolframu wyniosta ok. 15%. Taka niska
wydajno$¢ mozna wytlumaczy¢ niekorzystnymi warunkami dyfuzji wol-
framu w tantalu i odporno$cia chemiczna obu metali. Wydajnos$¢ t¢ mozna
nieznacznie zwiekszy¢ stosujac tarcze z cienszej folii [4].
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5. OTRZYMANIE %Sr

[zotop strontu ¥Sr (64,9 d; E.C. v 514 keV, 99%; jest waznym
skfadnikiem zrodet kalibracyjnych 1 wygodnym wzorcem wewnetrznym w
radiochemicznych proceduract: oznaczania izotopéw *Sr S, nic emi-
tujacych promieniowania gamiia. W 7viazku 7z realizowanym w IF] sze-
rokim programem pomiardw 'St w probkach Srodowiskowych podjete
probe otrzymania znacznika S w reakcj: 85}1‘0(;‘;.11).
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Rys. 2. Widmo jednej z rébek: eluatu zawieraiacego ¥ Sr. Czas pomiart — 699 s.
) ] p i

Tarcze ze sprasowanego chlorku rubidu RbCI o naturalnym skiadzie
izotopowym (150-180 mg, 72,17% *°Rb, 27,83% *’Rb) bombardowano w
ciagu | godz. wiazka protonow o energii ok. 30 MeV 1 pradzie ok. 1 HA.

Przy tej energii protonéw moga zachodzi¢ nastgpujace reakcje [3]:
(a) “Rb(p,p2n)*'Rb (86,2 d),

(b) **Rb(p,pn)**™Rb (20,5 min),

(¢) ¥Rb(p,pn)**¥Rb (32,8 d),

(d) “Rb(p,n)*'Sr (64,8 d),

(e) ®Rb(p,3n)*'Sr (32,4 h) - ¥Rb (86,2 d),
() ®Rb(p,n)¥Sr (64,8 d),

(g) ¥Rb(p,3n)¥sr.

Skiad tarcz analizowano stosujac metode spektrometrii . Po trzech
dniach od zakonczenia aktywacji w tarczach wykryto *’Rb, *'Sr, ¥Sr, '*'Ba
'}::3Ba. IzotOpylbaru najprawdopodobniej'pochodzi{y z regkcji ]?3Cs(p,n) i

*Cs(p,3n) na sladowych zanieczyszczeniach tarczy stabilnym izotopowo
cezem.

Po pierwszej serii pomiar6w tarcze studzono dalej przez 6-8 tygodni,
w celu pozbycia sie strontu *'Sr. Nastepnie rozpuszczano je w wodzie, odpa-
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rowywano do sucha i zadawano 5 M HNO;. Roztwér ponownie odparowy-
wano do sucha i zadawano mieszaning 3 M HNOs+0,1 M (COOH),. Otrzy-
many roztwor naniesiono na kolumng chromatograficzng wypetniona zywi-
ca bis-t-Butyl-cis-Dicyclohexano-18-Crown-6 (EIChroM, USA).

Rubid stabilny i **Rb eluowano z kolumny mieszaning 3 M HNOs+0,1
M (COOH),. Réwnocze$nie wymywaly sig tez bezno$nikowe radioizotopy
baru. Bezno$nikowy *Sr eluowano woda podwéjnie destylowana, Wydajnos¢
chemiczna procedury wyniosta ok. 97%.

6. PLANY NA NAJBLIZSZA PRZYSZEOSC: OTRZYMANIE At

Preparaty znakowane astatem >'' At znajduja zastosowanie m.in. do
leczenia nowotworow gatki ocznej in situ. Schemat rozpadu promienio-
tworczego astatu At jest nastgpujacy:

E.C. 'po o 7.4 MeV
/ 0,5 S \
ZIIAt 207Pb
7'22_11_ / trwaly
a59Mev | UBi | EC,p
334a

Nuklid *''At powstaje w reakcji jadrowej **Bi(o.,2n)*''At. Do po-
czatku lat dziewie¢dziesiatych niewielkie ilodci astatu *'' At otrzymywano
w IFJ z tlenku bizmutu Bi;Os (£,pn=825°C), bombardowanego w cyklotro-
nie U-120 wyprowadzong wiazka czastek o o energii 26-27 MeV [5].
Obecnie praca z wigzka wewngtrzng w nowym cyklotronie 1 zmiana wa-
runkow chlodzenia spowodowaty konieczno$¢ zastapienia tlenku Bi,Os
tarcza z metalicznego bizmutu (100% *”Bi, f1,i=271°C), a podktadki pla-
tynowej miedziana, ktora lepiej odprowadza ciepto. Po wielu probach
udato sig autorom dobra¢ warunki, w ktorych warstwa bizmutu o grubosci
ok. 30 pum (ok. 30 mg cm™) dobrze przylega do miedzianej podktadki.

Miedziana podktadka o grubo$ci 0,1 mm byta mocowana w uchwycie
aluminiowym przytwierdzonym do miedzianej rury chtodzonej od wewnatrz
woda. Tarcze testowano przez bombardowanie jej w ciagu 1 godziny wiazka
protonéw o energii 30 MeV 1 natgzeniu 1 pA. W tych warunkach zachodzita
koniecznosci odprowadzenia 30 W strumienia ciepta z powierzchni 0,8 cm’.
Test wypadl pomyslnie, tzn. na tarczy i wokot niej nie byto §ladow sptywa-
nia stopionego bizmutu (tarczg z izotopami polonu *%po i 27po, powstatymi
w reakcjach *’Bi(p,xn), wykorzystano w innych eksperymentach).

W celu wyeliminowania niektérych mankamentéw metody stosowane]
dawniej przeprojektowano i wykonano nowa aparature do wydzielania *'' At

154



z tarczy. Najistotniejsza zmiang byla zmiana parametréw pracy pieca z
wkiadem kwarcowym oraz zastosowanie putapki kriogenicznej do sorpcji
wydzielanego *'' At w temperaturze ok. -50°C [6]. Dzigki tym zmianom uda
si¢ zapewne uzyska¢ wigksza koncentracje astatu w dobrze okre$lonym i
tatwo dostgpnym odcinku aparatury (rurka polipropylenowa), co ulatwi ilo-
Sciowe wydzielenie znacznika i wykorzystanie go do dalszych syntez.

7. PODSUMOWANIE

Mimo prowizorycznych warunkéw aktywacji otrzymano ostatnio
kilka waznych znacznikéw izotopowych powstajacych w reakcjach z pro-
tonami. Szczegdlnie uzyteczne bylo otrzymanie bardzo czystego izotopu
strontu ¥Sr. Prace beda kontynuowane.

Autorzy dzigkuja Zalodze cyklotronu AIC-144 za statq wspdlprace i aktywacje tarcz.
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