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Zusammenfassung

Es wird die schnelle Herstellung von Quellen kurzlebiger Selten-
erdnuklide, wobel éiné élektromagnetische Massentrennung mit
interner Chlorierung eingeschlossen ist, beschrieben. Zur Er-
zeugung der Radionuklide werden oxidische Pulvertargets am
externen Zyklotronstrahl bei Atmosphirendruck bestrahlt.
Innerhalb 30 Sékﬁnden wird das bestrahlte Pulver zum Massen-
separator transportiert, in das Chloriérﬁngsgeféﬂ der Ionen-
quelle des Massenseparators umgeflillt und mit diesem in die
Ionenquelle eingeschleust. Die unmittelbar anschlieRende An-
laufphase der Ionenquelle dauert bis zum Erreichen von 50 %
der maximalen Ionenstromstidrke etwa 35 Sekunden. Diese fir
eine Ionenquelle mit interner Chloriérung sehr kurze Zeit

wird u.a. durch Anwendung éines CClu—Stossés und durch hohen
Materialdurchsatz durch die Ionenquelle erreicht. Die Her-
stellung der massengetrénnten Quellen erfordert damit nach dem
Ende der Bestrahlung nur ca. 65 Sekunden plus 1,5 Halbwerts-
zeiten des interessierenden Nuklids (optimale Auffangzeit).
Das Verfahren wird demonstriért im Zusammenhang mit Messungen
am Zerfall des 111lBGd (1,8 min).

Abstract

Rapid Electromagnhetic Mass Separations with Internal
Chlorination for Preparing Sources of Rare Earth Isotopes

with Half-Lifes T > 1 min

1/2 =

The rapid preparation of sources of short=-lived rare earth
nuclides including electromagnetic mass séparation with internal
chlorination is described. To produce the radioactive nuclides,
oxide powder targets are irradiated with the external cyclotron
beam outside of the vacuum system of the beam line. Within

30 seconds the irradiated powder is transported to the mass
separator, filled into the oven of the ion source, and locked
into the ion source. The starting phase of ion source operation
immediately following takes about 35 seconds until the ion beam
current reaches 50 % of its maximum value. This time which is

very short when an ion source with internal chlorination is



used,is acheaved by an initial CCly-burst and a high material
flux through the ion source. Thus, the preparation of the

mass separated sources needs after thé end of the irradiation
only about 65 seconds plus 1.5 half-lifes of the nuclide of
interest (optimum collection time). Thé méthod is demonstrated
by studies on the décay of 1LBGd (1.8 min).
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Einleitung

Fir kernspektroskopische Untersuchungen am radloaktlven Zerfall
sind massenreine Quellen der 1ntere881erenden Nukllde oft er-
forderlich. Um aus Nuklldgemlschen, die durch elnen Beschleunlger—
strahl in einer Targetsubstanz erzeugt werden, solche Quellen
herzustellen, muB eine elektromagnetische Massentrennung durch=-
gefUhrt werden. Dabel verliuft die "klassische" Herstellung
nach folgendem Schema: Erzéugung der 1ntere331erehden Kerne

am Beschleunlgerstrahl - Transport zum Massenseparator - Eln—
schleusen in die Ionenquelle des Separators - Durchlaufen der
Anlaufphase der Massentrennung - Auffangen der Kerne bestimmter
Massezahl - Ausschleusen der hergestellten Quelle. Der Unter-
suchung des Zerfalls kurzleblger Nuklide nach diesem Schema
sind Grenzen gesetzt. Daher wurden vielerorts kontinuierlich
arbeitende On-line-Systeme aufgebaut. Diese sind in Erstellung
und Betrieb aufwendiger und erfordern die LOsung spezifischer
Probleme der Target-Ionenquellen-Systeme. Auch aus r#dumlichen
Grinden sind sie nicht immer m&glich. Dies alles gibt AnlaB,
sich auch um die Beschleunigung des diskontinuierlichen
"klassischen" Verfahrens zu bemiilhen. Guten Erfolg erzielte
dabeil z.B. eine Gruppe am Amsterdamer Massenseparator |1| bei
der Abtrennung leichtfliichtiger Antimon- und Tellur-Isotope

aus bestrahlten Zinnfolien. Geh&rt das interessierende Nuklid
einem schwerfllichtigen Element an, oder ist die - unter Um-
stdnden isotopisch angereicherte - Targetsubstanz in Folien-
form nicht zu erhalten bzw. zu handhabén, so ist die Bestrahlung
von Oxidpulver und die anschlieRBende Umwandlung in leicht-
fliichtige Chloride durch Uberleiten von CClu=Dampf innerhalb
der Ionenquelle des Massenseparators (interne Chlorierung) ein
gebriuchliches Verfahren |2|. Obwohl die Zwischenschaltung
einer chemischen Umwandlung als Zeitverlust anzusehen ist, ist
auch auf diesem Wege eine verhaltnlsmaﬁlg schnelle Herstellung
massenreiner Quellen mogllch. Sie soll im folgenden am Beispiel
kurzleblger Seltenerdnukllde beschrleben Werden. Dle abzu-
trennenden radloaktlven Kerne wurden 1m wesentllchen Uber
(a,xn+yp) Reaktlonen erzeugt Mit Elnschrankung kann dabe1 an-

- genommen werden, daRk die Targetsubstanz und die erzeugten Radio=-

zum Druck eingereicht am 11.6.1975



nuklide sich als benachbarte Seltenerden in der Ionénquélle des
Separators dhnlich verhalten.

2. TecnniSCHG'Andrdnﬁng

Die Nuklide, deren Zerfall untersucht werden soll, wurden am
externen Strahl des Karlsruher Zyklotrons (104 MeV d—Teilchen,
52 MeV Deuteronen) . erzeugt. Der Strahl tritt durch eine 4 yu
starke Havarfolie *) aus dem Vakuum aus und durchliuft das in
einer Tasche aus 20 ﬁ starker Cu-Folie befindliche Targetpulver
(ca. 5 mg) bel Atmosphirendruck. Zur Kilhlung werden Target und
Strahlaustrittsfenster mit PreRluft angeblasen. Diese Kiihlung
ist ausreichend fiir einen o-Teilchenstrahl von 6 uA, der am

2 hat.

Abb. 1 zeigt den als kleinen Rohrpostl&iufer ausgebildeten Halter

Ort der Bestrahlung einen Querschnitt von knapp 2x3 mm

gedfinete Targel - Tasche
{20 pm Cu - Folie)

b)

Trichter zum Einfatlen

Chlorierungstiegel

Abb. 1: Rohrpostliufer mit Targetpulvertasche in Bestrahlungs-
position (a) und beim Entleeren (b).

*) . : .
Co-Cr-Ni-Mo-Legierung; Hamilton Precision Metals,
Reading, Pens., USA
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der Targetpulvertasche. Elne wassergekuhlte Blende unmlttelbar
vor dem Target stellt 81cher, dal nur die Targetpulvertasche
vom Strahl getroffen wird. Zur Reduktlon der Teilchenenergie
kbnnen 12 mm vor dem Target wassergekuhlte Berylllum Absorber
in den Zyklotronstrahl gebracht werden. Der Halter der Target-
pulvertasche wird mit Prefluft durch einen 50 m langen, dick-
wandigen PVC- Schlauch Zum Massenseparator Raum geblasen.

Die pneumatlsche Transportstrecke endet in einer Glovebox.
Dort wird das Targetpulver von Hand in den ‘Chlorierungstiegel
der Massenseparator—lonenquellé umgefiillt (Abb. 1b). Dabeil
6ffnet sich nach L8sen einer Schraube die Targetpulvertasche
durch Federkraft.

..................

2. Massenseparator-Tonenquelle

Der benutzte Massenseparator ist in séinén Grundzﬁgen in Ref. |3|

“beschrieben., Flr die schnellen Massentrennungen mit interner

Chlorierung wurde eine Nielsen-Ioneriquelle || mit einer im
Vergleich zum Original etwas verkleinerten Entladungskammer
verwandt (s. Abb. 2). Die inneren Teile bestehen aus Graphit,
ausgenommen die Wolfram-Kathode (k), zwel nur wenig in die
Entladungskammer hineinragende Kathodenhalterungen (i) aus
Molybd&n und zweil A1203-Isolatorringe (1). Der schleusbare
Chlorierungstiegel (f) wird (nach.dem Fiillen) auf das CClu—
zZufiihrungsrohr (e), das gleichzeitig beim Einschleusen als
Filhrungsstange dient, aufgeschraubt. Zum Einschleusen des
Tiegels kann die sehr klein gehaltene Schleusenkammer stof-
artig in ein leeres Puffervolumen vorevakuiert werden. Nach

dem Einschleusen 14Rt sich der Chlorierungstiegel durch eine
Heizspirale mit U400 W Leilstung schnell aufheizen. Die Chlorierungs-
kammer (g) ist zur Iohenquellen;Ent1adungskammer hin mit einer
Offnung von 1 mm Durchmesser versehen. Vor dieser Offnung be-
findet sich in der Chlorlerungskammer etwas Quarzwolle.

In der Entladungskammer 81nd auler der ax1a1en Tonenextraktions-
offnung (n) radial acht zusatzllche Bohrungen (o) mit 1 mm

Durchmesser angebracht.



Abb. 2: Ionenquelle des Massenseparators.
a: CCly,-Vorrat, b: CClujDosiervéntil, c: CCly-Ab-
sperrventil, d:.SghleusenVentil, e: CC;uqufﬁhrungs—
rohr, f: Chlorierungstiegel, g: Chlorierungskammer,
h: Heizwicklung, i: Kathodenhalterung, k: Kathode,
1: Isoliérripg, m: Entladﬁngskammér, n: Ionenextrak-
tionséffnﬁng, o: zusitzliche 6ffnﬁngén, die den
Materialdurchsatz ‘erhShen, p: Magnetspule.



Flr die Massentrennung kurzleblger Nukllde ist ein schnelles

Anlaufen der Chlorlerung und Ionlslerung des 1n d1e Ionen-

quelle eingebrachten Materlals wesentlich. D1es 14Rt sich

erreichen, wenn folgendes beachtet wird:

1.

Die Ionenquelle und der CClu—Vorrat durfen nicht durch
Substanzen Verunrelnlgt werden, die d1e Ausblldung des
gewlinschten Ionenstrahls hemmen., Elne neumontlerte Ionen-
. quelle muR daher zﬁnéchst'zur Reinigung éinige Stunden
mit CClu betrieben werden.

Das Oxidpulver soll im Chlorierungstiegel gut verteilt sein.
Dies wird erreicht, indem das Oxidpulver auf die Quarzwolle
im Tiegel géschﬁttét und der Tiegel beim Aufschrauben auf
das CClu—Zufﬁhrﬁngsrohr ﬁm eine waagrechte Achse gedreht
wird.

Es muR flr hinreichénd hohen CCl)-Druck in der Chlorierungs—
kammer und fur raschen vollstandlgen Transport des ge-
bildeten Chlorids in die Entladungskammer gesorgt sein. Zu
diesem Zweck wurden die erwdhnten zus8tzlichen radlalen
O0ffnungen in der Entladungskammer angebracht. Durch sie er-
héht sich der Materialdurchsatz und {iber den Druckabfall

“an der kleinen Offnung zwischen Chlorierungs- und Entladungs-
kammer der Druck in der Chlorierungskammer. Natlirlich ist
unter diesen Umstidnden die Ausbeute der Massentrennung ge-
ring. Bei nur kurz dauernden Trennungen, flr die genug be-
strahltes Material zur Verfiigung steht, ist dies unerheblich.

Eine schnelle Massentrennung mit interner Chlorierung muR
durch einenvgeeignet dpsiérten CCl“—Stoﬁ eingeleitet werden.
Die optimale Stérke dieses Stofes hingt vom verwendeten
Oxidpulver ab und mMup émpiriséh ermittelt werden. Bei unseren
Massentrennungen lag die Groﬁenordnung des AnfangsstoRes

bei 0,3 Torrllter undAdle des anschlleﬁenden kontinuierlichen
CCly- ~Stromes bei 0,007 Torrliter/Sekunde.



Mit bestrahltem Samarlum als zu trennendem Materlal verliuft

die Anlaufphase im elnzelnen wie folgt: Kathoden~ und Ionen-
quellenmagnetstrom haben Normalwert, d1e Helzsplrale flr den
Chloriérﬁngstiégél ist voll aﬁfgéhéizt Dér Chloriérungs—

tiegel wird elngeschleust, das CClu Absperrventll hinter dem
Dosierventil wird ge8ffnet, d1e Bogenspannung wird eingeschaltet.
8 Sekunden nach dem Elnschleusen erfolgt der 4 Sekunden dauernde
CClu Stok. Danach wird die Beschleunlgungsspannung eingeschaltet.
Meist 30-35 Sekunden nach Ende des Schleusvorgangs bzw.

60-70 Sekunden nach Ende der Zyklotron-Bestrahlung ist der
Samariumionenstrom am Aﬁfféngér des Séparators auf etwa 50 %

des ca. 70 uA betragenden Max1malstromes angestlegen, anfing-
liche Instabilitdten und Verbrelterungen der Massenlinien sind
abgeklungen. Die Lelstung der Heizspirale flr den Chlorierungs-
tiegel wird jetzt reduziert, um zu vermeiden, daB die flir die
Chlorierung glinstige Témperatur (ca. 9OOO) Uberschritten wird.

.2. Gesamtablauf

In Abb. 3 ist der gesamte Hérstellungsgang am Beispiel eines
Nuklides mit 1,8 Minuten Halbwertszeit zeitproportional darge-
stellt. Zun#ichst wird das Nuklid in einer im allgemeinen zwei
Halbwertszeiten dauernden Zyklotronbestrahlung erzeugt. Danach
wird das bestrahlte Targetpulver in den Massenseparatorraum
transportiert (Dauer: 5 Sekunden) und in den Chlorierungstiegel
umgefiillt (5-8 Sekunden). Weitere 17 Sekunden erfordert es, den
geftillten Chlorierungstiegel von der Glovebox zur Ionenquelle
des Separators zu bringen, ihn auf das CClu—Zufﬁhrungsrohr auf-
zuschrauben und einzuschleusen. Die zuvor geschilderte Anlauf-
phase der Ionenquelle schlieBt sich an. 60 bis 70 Sekunden nach
Ende der Bestrahlung wird durch Offnen einer Abdeckklappe im
Auffinger des Massenseparators mit dem Auffangen der abzu-
trennenden Kerne begonnen. Bei. normalem, durchschnlttllohem
zeitlichen Verlauf des vom Targetmaterlal herruhrenden Ionen-
stromes - die Ionenstromkurve elner typlsch verlaufenen Trennung
ist in Abb. 3 w1edergegeben - betragt d1e optlmale Auffangzeltv
1,5 Halbwertszelten des 1ntere851erenden Nukllds. Selbst flir
ein Nuklid mit nur elner Mlnute Halbwertszelt erglbt sich damit

eine noch in Kauf VAV nehmende Umarbeltungszelt (Phasen a bis c
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Abb. 3: Zeitablauf der Quellenherstellung flr ein Nuklid mit
1,8 Minuten Halbwertszeit.
x: Bestrahlung, a: Transport, Umfiillen und Einschleusen,
b: Anlaufphase der Massentrennung, c¢: Auffangen der
interessierenden Kerne, d: Leerbrennen der Ionenquelle.
Als Kurve ist der vom Targetmaterial herriihrende Ionen-
strom I einer typisch verlaufenen Massentrennung

wiedergegeben.

aus Abb. 3) von insgesamt 2,6 Minuten. Die hergestellten Quellen
kbnnen innerhalb 3 Sekunden vor einen Si(Li)—Detéktor mit Magnet-
filter [5[, der an das Vakuumsystem des Massenseparators ange-
schlossen ist, und innerhalb 8 Sekunden vor Ge(Li)-Detektoren

in MeRposition gebraoht werden. In letzterem Falle werden sie

aus dem Vakuum ausgeschleust

Bei der Untersuchung kurzlebiger Nﬁklidé milssen viele Quellen
hergestellt werden, um elne ausrelchende Meﬁzelt zu ermogllchen.
Sofort nach dem Ende einer Quellenherstellung w1rd daher, um
die Umwandlung von Oxid 1n Chlorld zu beenden, der Chlorierungs-

tiegel aus der helﬁen Zone herausgezogen, und dle Ionenquelle



. (P9) €0z81
(ro) %4091 +(n3) 05081
[CHYRATTA

(¢po) 920L1—

(P9) 6'8291
(n3) s°L091

(n3) 1'9961
(n3) 0'4ES1

(ws) €'sis e
(pPo) %'cosl — w
(n3) $'85%i
(n3) v'6291L
(ws) L'eoyl
(P9) S'€LE) ——
(n3) z's9el—
(ws) 0zl —3
(P9) t'sizi o
(ws) e'eLit
(¢P9)s'2oLl —
(na) ¢ (P9) £'6cih—
n3) ¢'4oll
(Po) 54801
(ws) L9804 (ms's,‘zm
el g
(PO) 2586 =
(P9) Y’
(nag L%
épa 8g6L
P9) 8
(1owos] -ws) 0'9GL (£9) L
(P9) 1'899
(P9) %629 —
(P9) 0’888
e
. Lo ]
0'l1s =
wn

(Po) s'68¢

(Po) I'706 —

(P9) 6’142 .
(pP9) 8012 —
(/
(o) 6%0¢1
(P9) S~ ™~
108)n (n3) L4014

3% -uabjuoy -qd <
4 -uab
~juoy ~wd ~ws -n3 C

Illllll T T Illllll 1 I lllllll ) 1 llllll
wn ° X ©
mQ (=] o Q
et

e - -

JENIT-Y,

Energie [keV]

143

Gammaspektrum von

.
°

L

Abb.

Gd und miterzeugten Isobaren. An den durch Pfeile markierten

Nukllden milt benachbarter

e von

ten, d

-

ilnlien zu erwar

Stellen wiren die stdrksten y-L

Massezahl herriihren.



ﬁ)Dabei ist angénommen, daR die stirkste y-Linie des

-9.-

wird wdhrend 10 Minuten von angésammeltém Selténérdchlorid

leergebrannt. Die folgende Massentrennung verliuft dann wieder

nur mit frischbestrahler Substanz.

Anwendungen

Das Verfahren wﬁrde angewandt zur Herstellung massenreiner

Quellen flr Untersuchungen.der radioaktiven Zerfidlle von

138py, (3,5 min), *2'Pm (2,4 min) 6], 14354 (1,8 min) |7| und
111l2Gd (1,5 min) |7|. Die Quellen enthielten neben den interessier-
enden Kernen auch isobare Nuklide mit um 1-2 verminderter
Ordnungszahl. Abb. U zeigt als Beispiel das Gammaspektrum von
1u3Gd und miterzeugten Isobaren, wobei die an 18 Quellen ge-
wonnenen MeRergebnisse aufsummiert wurden. Das Nuklid 1LBGd

144 1”“Sm(a,5n)1u3Gd—

Gd produziert werden

Sm iiber die
142

wurde aus zu 95 % angereichertem
Reaktion erzeugt. Da gleichzeitig auch
sollte, wurden die Bestrahlungen bel einer o=-Energie von 90 MeV
ausgefiilhrt. Bei dieser Energie liegt das im Vergleich zur
Bildung von 143Gd wesentlich schwlchere Maximum des Bildungs-
querschnittes von 1u'2Gd |8]. Die 143Gd-Quellen fielen durch die
Wahl dieser Energie gut um den Faktor zwei schwidcher aus als
optimal mdglich. Sie enthielten im Mittel bei MeRbeginn

0,2 pCi 1LBGd *). Es lieBen sich mit diesen Quellen aussagekriftige
y-y-Koinzidenzmessungen mit zwei Ge(Li)-Detektoren ausfiihren.

Aus den genannten Messungen konnte das in Abb. 5 gezeigte Niveau-
schema des 1LBEu erstellt werden | 7|, das gegertiber dem Ergebnis
einer Untersuchung mit nichtmassengetrennten Quellen |9| einen
erheblichen Fortschritt darstellt.

Die starke 754 keV—Y—Linie des in Abb. U4 gezeigten Spektrums ist
dem Zerfall von 1LD,mSm zuzuordnen. Dieses Nuklid hat eine Halb-
wertszeit von nur 65 Sekunden.,Die Beobachtung des zeitlichen
Intensit&tsabfalls der.genannten Linie zelgt, daR mindestens 90 %
dieser Linie ihre Ursache wirklich in einem zerfallenden Vorrat

14344~

Zerfalls fast zu 100 % emittiert wird.
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Die Zahlen in Klammern sind relative y-Intensititen,
gliltig flir den Zerfall des 1u3Gd. Nachgewiesene Koinzi-
denzen sind durch Punkte markiert.

1LBmSm haben und nicht in sténdiger Neubildung von 143mSm

durch zerfallendes 1uBEu. Dies demonstriert weiter die Méglich-

keiten des Verfahrens, Uber das berichtet wurde.

an

SchluBbemerkung

Der beschriebene Ablauf der Herstellung massenfeiner Quellen ist
fir Nuklide mit Halbwertszeitén bis herab zu einer Minute, in
Einzelf#dllen auch bei noch klirzeren Haibwértszeiten anwendbar.
Da unsere Anordnung auf Vorhandenem aufbaut, ist mit ihr sicher
nicht das Optlmum errelcht Es ist anzunehmen, daﬁ durch Ver-
klelnern der Ionenquelle, Andern der Vakuumanordnung und durch
Detall—Verbesserungen beim Transport, Umfillen und Einschleusen
des bestrahlten Materials'die Zeit zwischen Bestrahlungsende

und Beginn des Auffangens der.getrennteh Kerne noch deutlich
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verklrzt werden kSnnte. Andererseits wﬁrdé dér Ubergang
zu stromstdrkeren Ionenquellen mit Absaugschlitz die Stirke
der hergestellten Quellen noch wesentlich erhdhen.
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