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Kurzzusammenfassung

Es wurden integrale Diinntarget Wirkungsquerschnitte fiir die Erzeugung von radio-
aktiven Restkernen in Protonen-induzierten Reaktionen an Blei und Bismut gemes-
sen. Dabei wurde unter Verwendung der ,,Stacked-Foil-Technique® ein Energiebereich
zwischen 9 und 71 MeV abgedeckt.

Mehrere Bestrahlungsexperimente mit Einschussenergien von 45 und 72 MeV wurden
am Phillips Injector I Cyclotron des Paul-Scherrer-Instituts in der Schweiz durch-
gefithrt. Die Aktivitdten der produzierten Restkerne wurden zerstorungsfrei mittels
hochauflésender vy-Spektrometrie bestimmt. Dabei wurde ein neu entwickeltes Aus-

wertungssystem eingesetzt und als zuverlissig bestétigt.

Mehr als 660 Wirkungsquerschnitte fiir 39 Reaktionen von den Schwellenenergien
bis zu 71 MeV wurden ermittelt. Die Ergebnisse aus 6 unabhéngigen Bestrahlungen
ergaben konsistente Anregungsfunktionen. Bei der Auswertung wurden verschiedene
Monitoranregungsfunktionen der Reaktionen 27 Al(p,3p3n)**Na und "*Cu(p,xn)%Zn

verglichen.

Die Halbwertszeit des 2°Bi wurde neu bestimmt. Der ermittelte Wert von (14.87 =+

0.12) Tagen weicht um fast 3 % vom bisherigen Literaturwert ab.

Die experimentellen Ergebnisse wurden mit theoretischen Berechnungen des Precom-
pound-Hybrid Modells ALICE-IPPE fiir mittlere Energien verglichen. Die Uberein-
stimmungen waren im Allgemeinen fiir weniger als 10 emittierte Nukleonen iiber den
gesamten Energiebereich befriedigend. Die Einbeziehung der Komplexteilchenemissi-
on wihrend der PE-Phase verbesserte die Ergebnisse erheblich. Gréflere Abweichun-

gen sind jedoch fiir targetferne Produkte festzustellen.
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Abstract

Integral thin target production cross sections were measured for the formation of
residual radionuclides by proton-induced reactions on lead and bismuth over the

proton energy range from 9 to 71 MeV using the stacked foil technique.

Several irradiation experiments with incident proton energies of 45 and 72 MeV were
performed at the Phillips Injector I Cyclotron of the Paul-Scherrer-Institut, Switzer-
land. The product activity was measured non-destructively via high resolution y-ray
spectrometry. An improved system for analysis of the complex v-ray spectra was

developed and has been proved to be reliable.

More than 660 cross sections for 39 reactions from threshold energies up to 71 MeV
were determined. The results from 6 independent irradiations with partly overlapping
energy ranges yielded consistent excitation functions. Different data sets for the cross
sections of the used monitor reactions 2”Al(p,3p3n)*Na and "*Cu(p,xn)*Zn have

been compared.

A new value for the half-life of 2°Bi has been determined. The obtained result of

(14.87 + 0.12) days differs nearly 3% from the formerly known value of 15.31 days.

Experimental results were compared with theoretical data obtained by the modified
precompound hybrid nuclear model code ALICE-IPPE (1998) for intermediate ener-
gies. The agreement was found to be generally satisfactory for less than 10 emitted
nucleons over the whole covered energy range. The inclusion of pre-equilibrium emis-
sion of complex particles has improved the theoretical results. Large deviations are,

however, observed for product nuclei rather away from the target nucleus.
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1. Einleitung

Natiirliche Radionuklide umgeben den Menschen seit jeher. Erst vor 105 Jahren ent-
deckte H. Becquerel diese natiirliche Radioaktivitdt und bereits kurze Zeit spéter
erkannte man die enormen Moglichkeiten, die diese Eigenschaft einiger Stoffe bietet.
Zunachst beschrankten sich die Anwendungen auf die natiirlich vorkommenden Ra-
dionuklide und deren Zerfallsprodukte. Die kiinstliche Herstellung von Radionukliden
(erstmals durch J. F. Joliot und I. Joliot-Curie 1934) erweiterte jedoch die Anwend-
barkeit deren Eigenschaften auf praktisch alle Disziplinen der Naturwissenschaft und
Technik.

Die zugrunde liegenden nuklearen Daten, welche die Produktion und den Zerfall der
Radionuklide beschreiben, sind essentiell fiir alle diese Anwendungen. Die Zerfallsda-
ten, welche die Halbwertszeiten und die den Zerfall begleitende Strahlung beschrei-
ben, sind seit langerer Zeit fiir alle verbreiteten Applikationen mit ausreichender
Genauigkeit bekannt. Im Gegensatz dazu besteht fiir die Produktion von Radionuk-
liden mit dem Aufkommen immer neuer Zielsetzungen ein grofles Defizit an nuklearen
Daten. Unter diesen nehmen Wirkungsquerschnitte zur Produktion von Restkernen
eine herausgehobene Stellung ein. Deren Grofle bestimmt die Menge und Anteile
der produzierten Radionuklide, was neben den Daten der spektralen Verteilung der
Ejektile von groflem Interesse ist. Dariiber hinaus liefern diese nuklearen Daten auch
Erkenntnisse zur Uberpriifung und Verbesserung der theoretischen Modellierung von

Kernreaktionen.

Drei Anwendungen haben in den letzten Jahren die Forschung an der Abteilung
Nuklearchemie der Universitit zu Koéln in Kooperation mit dem Institut fiir Nu-

klearchemie am Forschungszentrum Jiilich und dem Zentrum fiir Strahlenschutz und




1. EINLEITUNG

Radiookologie in Hannover (ZSR) iiber nukleare Daten zur Produktion von Ra-
dionukliden geprégt: der Einsatz in der Medizin als Diagnostika und Therapeu-
tika [Qai0la, Qai0lb, Qaillc], die Anwendungen in der Geo- und Kosmochemie
[MLB96, Mic99] und in den letzten Jahren die Konzeption einer beschleuniger-
gestiitzten Technologie zur Anwendung in der Energieerzeugung und Transmutation.
Die vorliegende Arbeit ist ein Teil der Untersuchungen zur Realisation dieser ehrgei-

zigen Projekte, welche im Folgenden ndher vorgestellt werden.

In einem Artikel des SPIEGEL' bekam ein breiteres Publikum auf Basis dieser
Uberlegungen einen , katastrophensicheren Reaktor® prisentiert, der ,,den Energiebe-
darf der Menschheit auf 200000 Jahre® sichert. Anhand dieser drastischen Darstellung
manifestiert sich das grofle Interesse, das dem gesamten Komplex der Energieversor-
gung und dessen Folgen gilt. Mehrere Themen bestimmen die 6ffentliche Meinung zu
diesem Thema: Der Reaktorunfall von Tschernobyl, der als eine unmittelbare Bedro-
hung empfunden wurde, die Endlager-Problematik fiir abgebrannte Kernbrennstof-
fe, der militédrische Aspekt der Kerntechnologie und der massive Anstieg der COy—
Emissionen als Folge der Nutzung fossiler Brennstoffe. Diese Problemfelder versuchen
die Konzepte der beschleunigergestiitzten Technologie zur Energieerzeugung (,, Acce-
lerator Driven Energy Amplifier*, ADEA [CKR*93]) und Transmutation von radio-
aktiven Abfillen (,,Accelerator Driven Transmutation of Waste“, ADTW [BAL*92])

zu uberwinden.

Der Entwurf von Carminati etal. [CKR"93] beruht auf einer unterkritischen An-
ordnung, in der durch eine intensive, externe Neutronenquelle in einem Thorium-
Uran-Briiter eine Energieerzeugung stattfinden kann. Dabei wird aus dem natiirlich
vorkommenden ?**Th das spaltbare ?*3U erbriitet. Laut Rubbia [RRB195] zeichnen

folgende Vorteile dieses Konzept aus:

¢ Hohe inhérente Sicherheit durch unterkritische Anordnung
¢ Minimale Produktion von extrem langlebigem Abfall

¢ Keine militarische Nutzung moglich

'DER SPIEGEL, 22/1998, Seite 184: , Atomenergie: Trommelfeuer aufs Blei“, http://www.
spiegel.de/spiegel/0,1518,6604,00.html
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Abbildung 1.1.: Schematische Darstellung des ,Energy Amplifier“-Konzeptes nach
[RRBT95, Rev01].

o Effiziente Nutzung des langfristig verfiigharen 2?Th als Brennstoff

¢ Geringere Kosten bei hoheren Temperaturen als bei konventionellen Anlagen

Ein Teil der erzeugten Energie wird zum Betrieb des Beschleunigers verwandt, der
grofite Teil jedoch kann anderweitig Verwendung finden [SSB01]. Abbildung 1.1 zeigt

eine schematische Darstellung eines solchen Systems [RRBT95, Rev01].

Der zweite Vorschlag von Bowman etal. [BALT92] geht in den technischen Anfor-
derungen noch weiter. Hier werden in einem &dhnlichen Aufbau hochste Neutronen-
flilsse angestrebt, die nach einer nuklearchemischen Aufarbeitung von hochaktiven
und langlebigen Abfillen, sowohl aus zivilen wie auch militérischen kerntechnischen
Anlagen, eine Umwandlung in kurzlebigere oder stabile Nuklide méglich machen. Da
beide Ansitze dhnliche Probleme beinhalten, zielen jiingste Experimente am CERN
auf ein Hybrid-System, in dem die Energieerzeugung und Abfallvernichtung vereinigt

werden sollen [Rev01].




1. EINLEITUNG

Beiden Projekten gemeinsam ist als zentrale Komponente eine neuartige Neutronen-
quelle, bei der iiber einen intensiven Protonenstrahl in einem schweren Target wie Blei
oder Bismut iiber Spallationsreaktionen hohe sekundére Neutronenfliisse realisiert
werden. Als Folge eines priméren Protons einer Energie zwischen 1 und 2 GeV werden
beispielsweise in einem Bleitarget von 60 cm Tiefe und 20 cm Durchmesser zwischen
20 und 25 sekundére Neutronen erzeugt [DSS96]. Der grofite Anteil der Spallations-
neutronen wird isotrop emittiert und besitzt Energien von bis zu 10 MeV [MTC*99].
Die Spektren der emittierten Teilchen und deren Winkelabhéngigkeit miissen be-
kannt sein, um die sekunddren Reaktionen im Target beschreiben zu konnen. Bei
einem projektierten Strahlstrom im mA-Bereich lassen sich in einer solchen Anlage
Fliisse bis zu 10'7 Neutronen pro Sekunde realisieren. Auch fiir andere Bereiche der
Forschung und Entwicklung eréffnen Spallationsneutronenquellen aufgrund ihrer Ei-
genschaften vollig neue Perspektiven und es befinden sich bereits mehrere Anlagen

in Betrieb oder in Planung [Bau98, SNQ, ISS, PNS, ESS, SN§SJ.

Im Zusammenhang mit diesen Uberlegungen tritt ein grofer Bedarf an nuklearen Da-
ten auf [KDB98, NEA9S], iiber welche die priméiren und sekundiren Reaktionskaska-
den modelliert und die Mengen der produzierten Radionuklide abgeschétzt werden.
Eine prospektive Modellierung des zu erwartenden Inventars an Radionukliden nur
aufgrund von theoretischen Berechnungen aber ist mit den derzeitigen Mitteln nicht
moglich [CRDO98, MBB197]. Zur Berechnung der Abschirmungen werden auflerdem

Daten zu prompten und verzogerten v-Quanten benétigt.

Die experimentelle Bestimmung der benotigten nuklearen Daten ist daher bislang un-
umginglich, nicht zuletzt zur Validierung der theoretischen Modellrechnungen. In den
letzten Jahren wurden dazu umfangreiche Messungen durchgefiihrt, die einen Ener-
giebereich von etwa 70 MeV bis zu 2.6 GeV abdeckten [MBB™97, GNL*98 PGN'99,
KHG'00, GMS*01, TSB*01]. Fiir Protonenenergien unterhalb von 70 MeV liegen
bislang nur wenige Daten vor und sie stammen zumeist aus dlteren Messungen. Fiir
eine vollstindige Beschreibung der Kernreaktionen, die im Reaktor stattfinden, sind
liickenlose Anregungsfunktionen von den Schwellenenergien bis zu den maximal pro-

jektierten Energien von etwa 1.6 GeV notig.

Neben diesen aktuellen Anwendungen wird Blei schon seit langerer Zeit als mogliches
Targetelement fiir die Produktion medizinisch relevanter Radionuklide wie 2°'T1 in

Betracht gezogen. Die Abschéitzung der Strahlenexposition des Personals an Be-
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schleunigern durch die Aktivierung von Kollimatoren und anderen Bauteilen stellt
einen weiteren Bereich der Anwendbarkeit der in dieser Arbeit bestimmten Daten

dar.
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2. Aufgabenstellung

Mit dem Aufkommen der Konzepte fiir beschleunigergestiitzte Systeme zur Energie-
gewinnung und Vernichtung von langlebigen radioaktiven Abféllen gewannen inte-
grale Wirkungsquerschnitte zur Protonen-induzierten Produktion von radioaktiven
Restkernen in den projektierten Targetelementen Blei und Bismut grofie Relevanz.
Dabei bestehen fiir die Anregungsfunktionen von den Schwellenenergien bis zu et-
wa 70 MeV bisher grofle Defizite, da sie bisher experimentell gréfitenteils noch nicht

untersucht wurden.

Mit der vorliegenden Arbeit sollte dieser Mangel behoben werden. Dabei sollte ein
kompletter Datensatz an Wirkungsquerschnitten fiir die Targetelemente Blei und
Bismut erstellt werden. Dazu sollten Diinntarget-Bestrahlungsexperimente am Paul-
Scherrer-Institut (Schweiz) mit Protonenenergien zwischen 9 und 71 MeV geplant,

durchgefiihrt und ausgewertet werden.

Die Messung der bestrahlten Proben sollte mittels hochauflésender v-Spektrometrie
erfolgen. Fiir die Berechnung der Wirkungsquerschnitte aus den aufgenommenen -
Spektren sollte ein Auswertungssystem entwickelt werden, welches in Erweiterung

der bestehenden Programme eine qualitativ hochwertige Analyse garantiert.

Die experimentell bestimmten Wirkungsquerschnitte sollten mit den Ergebnissen
von theoretischen Modellrechnungen des Programms ALICE-IPPE, welches auf dem
Exciton-Hybridmodell basiert, verglichen werden und die Zuverlassigkeit dieser Be-

rechnungen diskutiert werden.
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3. Grundlagen und Beschreibung von

Kernreaktionen

3.1. Eigenschaften und Nomenklatur von

Kernreaktionen

Kernreaktionen sind Prozesse, bei denen durch Einwirkung von Elementarteilchen
oder ~v-Strahlung eine Umwandlung des getroffenen Atomkerns stattfindet. Die all-

gemeine Formulierung einer solchen Kernreaktion lautet:
A+2 — B+ y+ AE (3.1)

Hier bezeichnet A den getroffenen Kern (Target) welcher durch das Projektil x in
den Kern B umgewandelt wird (Produkt), wobei ein oder mehrere Ejektile y abgeben
werden und AE die Energiebilanz der Reaktion ist. Ublicherweise wird fiir eine solche
Reaktion die Kurzform

A(z,y)B (3.2)
verwendet, wobei auf die Angabe der Energiedifferenz verzichtet wird. Diese Ener-

giedifferenz ergibt sich aus der Massendifferenz der Reaktionspartner:
AE = (ma +m, —mp —m,) ¢ (3.3)

Unter Beriicksichtigung der Impulserhaltung ist demzufolge eine minimale Energie
des Projektils x notig, um eine Reaktion stattfinden zu lassen, welche als Schwellen-

energie bezeichnet wird und sich nach

B, = —AE (1 4 m) (3.4)
ma
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berechnen lasst. Sind fiir eine Reaktion nur das Target A, das Projektil z und das
Produkt B bekannt, so miissen alle moglichen Reaktionswege (also alle moglichen
Kombinationen von Ejektilen) beriicksichtigt werden, um die minimale Schwellen-
energie zu finden. Bei denen in dieser Arbeit angegebenen Schwellenenergien wur-
den Ejektile bis zur Massenzahl 4 beriicksichtigt, da die Emission von schwereren
Komplexteilchen relativ selten ist [Qai95]. Zu dieser Schwellenenergie muss bei posi-
tiv geladenen Projektilen auch die Coulomb-Schwelle beriicksichtigt werden, welche

ndherungsweise durch

ZaZ, _ Zal,
B = ZA%0 o AT 1.0285MeV (3.5)
4meor AA/ + AY

gegeben ist. Dabei wird fiir die Ndherung eine konstante Kerndichte angenommen.
Aufgrund des Tunneleffekts konnen auch solche Teilchen in den Targetkern eindrin-

gen, fiir welche die kinetische Energie unterhalb der Summe FE, + E. liegt.

Die Wahrscheinlichkeit der Reaktion A(x,y) B wird durch den Wirkungsquerschnitt o
beschrieben, seine Einheit entspricht einer Fliache. Aus historischen Griinden wird der

Wirkungsquerschnitt in der Einheit Barn (1 Barn = 100 fm? = 1072 m?) gemessen.

Der Wirkungsquerschnitt einer Reaktion kann prinzipiell auf zwei Arten bestimmt
werden: entweder werden die entstehenden Produkte oder die emittierten Teilchen
im Ausgangskanal der Reaktion gemessen. Bei der Messung der emittierten Teil-
chen kann iiber Teleskop-Detektoren die Energie- und Winkelverteilung bestimmt
werden, im Falle emittierter radioaktiver Komplexteilchen wie "Be erfordert eine -
spektrometrische Messung meist eine aufwéndige radiochemische Trennung der Tar-
gets [NRQS94, Qai95].

Im ersten Fall ist keine Diskriminierung des Reaktionsweges moglich, alle Zwischen-
schritte bleiben unbekannt und nur das Endergebnis wird beobachtet. Fiir die erste
Technik spricht die im Allgemeinen bessere Messbarkeit der entstandenen Produk-
te, insbesondere wenn diese radioaktiv sind. In diesem Fall ist die Bestimmung der
Produkte iiber die beim Zerfall auftretenden Strahlung moglich. In dieser Arbeit
wird die beim Ubergang eines angeregten Kerns emittierte v-Strahlung gemessen.
Sie ist wegen der charakteristischen Kernniveaus spezifisch fiir ein bestimmtes Nu-
klid und erlaubt damit die Identifikation des zerfallenen Kerns. Uber die bekannten
Zerfallseigenschaften der radioaktiven Kerne kann so auf die Menge der entstanden

Produktnuklide geschlossen werden.
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Projektil ; el _
—> Target-Kern [—> Glel;l;%li;\gzhts —> Corlngzilllmd —> Restkern
Direkte Pre-Equilibrium- vaporation
eaktion Emissionen

> Ejektile

Abbildung 3.1.: Vereinfachte Darstellung des Ablaufs einer Kernreaktion mit den
Beitrdgen aus direkten, Preequilibrium- und Compound-Reaktionen
[HGGI7].

3.2. Theoretische Modellierung von Kernreaktionen

Die theoretische Beschreibung von Kernreaktionen ist bisher nur unvollstindig
moglich. Man fasst Kernreaktionen bei der theoretischen Berechnung von Wirkungs-
querschnitten daher als eine schematisierte Abfolge mehrerer Stadien auf. Diese sind

in Abbildung 3.1 angedeutet und werden im Folgenden erlautert.

Direkte Reaktionen finden in etwa der Zeitspanne statt, die das Projektil benotigt um
den Targetkern zu durchdringen (~ 10722 s). Withrend dieser Zeit finden iiberwiegend
Wechselwirkungen mit einzelnen Nukleonen statt, wobei eine mogliche Freisetzung
von Ejektile unmittelbar im Anschluss erfolgt. Dabei werden bei Wechselwirkung
mit einzelnen Nukleonen diskrete Niveaus des Restkerns angeregt, Interaktionen mit
mehreren Nukleonen hingegen regen kollektive Zustéinde an. Ein typisches Merkmal
von direkten Reaktionen sind anisotrope Ejektilverteilungen. Beispiele direkter Re-
aktionen mit Anderung der Massenzahl sind , Pick-Up“-, , Stripping“- oder , Knock-
Out“-Reaktionen, bei denen wenige Nukleonen des Projektils an den Kern abgegeben

werden oder das Projektil wenige Nukleonen des Kerns aufnimmt bzw. entfernt.

Verbleibt das Projektil langer im Kern, so bildet sich ein Compound-Kern, in dem sich
die Energie des Projektils statistisch auf alle Nukleonen verteilt [Boh36]. Die dafiir
bendtigte Zeit ist in Abhéngigkeit von der Energie des Projektils 10® — 107 mal groBer
als die Dauer der direkten Reaktionen. Die Zeit bis zum Erreichen des statistischen
Gleichgewichts bezeichnet man als Pre-Equilibrium (PE). Besonders wahrend der
frithen Phase dieser Umordnungsphase kénnen PE-Emissionen (einzelne Nukleonen,

leichte Komplexteilchen) auftreten.

11
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Die Abregung des Compound-Kerns erfolgt in statistisch beschreibbaren Prozessen,
bei denen einzelne Nukleonen oder komplexere Cluster genug Energie besitzen, um
durch Evaporation das Kernpotential zu verlassen [WE40]. Die Abregung kann im
Falle geringerer iibertragender Energie auch iiber die Emission von v-Quanten erfol-
gen. Fiir diese Evaporation ist die Reaktion, die zur Bildung des Compound-Kerns
gefithrt hat, unerheblich.

Durch das Projektil kann auch die Spaltung eines Kerns eingeleitet werden. Dabei
entstehen fiir die in dieser Arbeit bestrahlten Elemente im betrachteten Energiebe-
reich zwei etwa gleich schwere Produkte. Aus dem Verlauf der Anregungsfunktion
unterscheidet man zwischen schneller (Hochenergie) und langsamer (Niederenergie)

Spaltung.

Dariiber hinaus finden bei héheren Energien ab etwa 200MeV auch vermehrt
Spallations- und Fragmentationsreaktionen statt. Als Spallation bezeichnet man Re-
aktionen, bei denen aus einem hoch angeregten Kern in schneller Folge eine Vielzahl
von Nukleonen oder Nukleonen-Clustern emittiert werden, was zur Bildung von Pro-
dukten grofler Massendifferenz im Vergleich zum Target fithrt. Fragmentations- und
Multifragmentationsreaktionen sind Ubergangsreaktionen zwischen Spaltung und

tiefer Spallation. Dabei entstehen ein oder mehrere grofiere Bruchstiicke des Kerns.

Theoretische Beschreibungen orientieren sich an diesen Stufen und berechnen jeweils
den Zustand des Kerns in den verschiedenen Phasen der Reaktion. Notwendige In-
formationen fiir diese Berechnungen sind die Dichten der Kernniveaus, die genauen
Kernmassen und Bindungsenergien der Nukleonen und Komplexteilchen sowie die

Potentiale der beteiligten Wechselwirkungen.

3.3. Bestimmung von Wirkungsquerschnitten

Als Ergebnis einer v-spektrometrischen Messung einer bestrahlten Probe ergibt sich

ein Spektrum, in welchem fiir jeden Peak eine Nettofliche C bestimmt wird.

In den folgenden Betrachtungen wird davon ausgegangen, dass dieser Peak als Folge
des Zerfalls eines Nuklids mit der Zerfallskonstanten A\ aufgetreten ist. Von der dem

Zerfall zugeordneten vy-Linie seien die Energie £, und Ubergangswahrscheinlichkeit I,

12
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bekannt. Durch Kalibrationsmessungen ist zuvor die geometrie- und energieabhéngige

Ansprechwahrscheinlichkeit €(£,) des Detektors bestimmt worden.

Gesucht ist nun die Aktivitdt Agop zum Zeitpunkt des Endes der Bestrahlung tgop
(End Of Bombardment). Diese ergibt sich aus der Aktivitit Agoc bei Beginn der
Messung tpoc (Begin Of Counting) nach:

Agop = Apoc €Peew (3.6)

Mit tpecay = tBoc — tgop. Die Aktivitdt zu Beginn der Messung folgt aus der er-
mittelten Zihlrate Rpoc, der zugehérigen Ubergangswahrscheinlichkeit und der An-

sprechwahrscheinlichkeit des Detektors.

_ Rpoc
Apoc = (BT, (3.7)

Falls die Halbwertszeit des Nuklids grofl gegeniiber der Dauer der Messung ist, kann
die Zahlrate als konstant angenommen werden und errechnet sich aus der Nettoflidche
des Peaks C' und der Messzeit tcount-

C

tC ount

RBOC = (3.8)

Wenn hingegen der Zerfall des Nuklids wihrend der Messung zu beriicksichtigen ist,
ergibt die Integration der zeitabhiingigen Zihlrate R(t) = Rpoc e die Nettofliche

nach

1 _ e_AtCount

— RBOCf (3.9)

und durch Umformung

CA

1 —_ ef/\tCount

Rpoc = (3.10)

Damit berechnet sich die Aktivitidt Agop am Bestrahlungsende wie folgt:

C'A
= e M) () T,
Wihrend der Bestrahlung werden in Abhéngigkeit von der Flussdichte ® der Pro-

jektile und dem Reaktionswirkungsquerschnitt o in Ny Targetkernen pro Zeiteinheit

e tDecay (3.11)

Apop = (

13
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o0 ® Ny Produktkerne erzeugt. Falls diese radioaktiv sind, zerfallen sie mit der Zer-
fallskonstanten A und es ergibt sich die folgende Differentialgleichung fiir die Anzahl
Np der gebildeten Produktkerne

dN,
d—tPZUCDNT—)\Np (3.12)

Unter der Voraussetzung der zeitlichen Konstanz der Anzahl der Targetkerne! und

® ergibt sich als Losung mit der Anfangsbedingung Np(t = 0) = N 1(30) die Beziehung

o N
No(t) =2 5 (1= M) 4 NP e (3.13)

Falls zu Beginn der Bestrahlung noch keine Produktkerne vorlagen, also N ](30) = 0 ist,
folgt fiir den zeitlichen Verlauf der Aktivitat A(t) = ANp(t) wihrend der Bestrahlung
die Aktivierungsgleichung

A(t) =0 ® Np (1 —eMts0B))y  mit tgop <t <tpop (3.14)

Gleichsetzen mit Gleichung (3.11) fithrt schliefllich mit ¢t = tgop zu

CA

)‘tDecay — (p N 1 _ _)‘tl'rrad 315
(1 _ 6—AtCount> G(EA/) ]A/ € g T( € ) ( )

unter Verwendung von tr,...q¢ = tros —teon. Nach o aufgelost lédsst sich bei bekannter
Flussdichte und der gemessenen Aktivitdt am Bestrahlungsende der Wirkungsquer-

schnitt berechnen:

C )\ AtDecay
o= ‘ (3.16)
E(Efy) [fy o NT (1 — eiAtCount)(l — e*)\tlrrad)

Umgekehrt ist bei bekanntem Wirkungsquerschnitt fiir Monitorreaktionen die Be-

stimmung der Flussdichte moglich.

Die Betrachtungen im vorangegangenen Abschnitt gelten nur fiir den einfachsten
Fall einer eindeutigen, direkten Produktion ohne einen Beitrag aus dem Zerfall ei-
nes ebenfalls produzierten Mutternuklids. Ist diese Voraussetzung nicht erfiillt, gilt
Losung (3.13) nicht mehr, und es muss ein Beitrag aus dem Zerfall des Mutternuk-
lids beriicksichtigt werden. Die Aktivitdt des Mutternuklids bei Bestrahlungsende ist

"Wollte man eine Abnahme der Anzahl der Targetkerne um 1% bei einem Reaktionswirkungs-

-2

querschnitt von o=1Barn und einer Flussdichte von ® = 10! s~'cm™2 erreichen, miisste man

das Target nach N(t) = Nge °®! fast 3200 Jahre bestrahlen.
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Ap(tgop). Die Aktivitét des Tochternuklids A}, (tgop), die scheinbar (also bei unkor-
rigierter Berechnung nach Gleichung (3.11)) vorliegt, ist die Summe aus der gesuch-
ten Ursprungsaktivitat Ap(tgop) des direkt produzierten Tochternuklids und dem
Beitrag der bereits in das Tochternuklid zerfallenen Mutternuklide. Kann man die
Aktivitat Ay (tgop) des Mutternuklids bestimmen, werden die nach Gleichung (3.11)
zunéchst falsch berechneten Aktivitdaten des Tochternuklids bei Bestrahlungsende wie

folgt korrigiert:

A Ap 1 — e Aute
Ap(teos) = Ap(teos) + Au(teon) D < D-27% = ~Qu=Ap)tp

Ap— A\ A L—edote
(3.17)
Dabei ist tc = toount Und tp = tpecay, GroBen mit Index M beziehen sich auf das

Mutternuklid, solche mit dem Index D auf die Tochter.
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4. Experimentelle Methoden

4.1. Durchfithrung der Bestrahlungsexperimente

4.1.1. Auswahl und Vorbereitung der Proben

In dieser Arbeit wurde in Bestrahlungen mittels der ,,stacked-foil-technique“ die be-
stehende Datenbasis fiir Wirkungsquerschnitte von Protonen-induzierten Kernreak-
tionen an schweren Elementen von den jeweiligen Schwellenenergien bis 71 MeV er-
weitert. Dariiber hinaus wurden Proben fiir eine spatere Auswertung in Hinsicht auf

langlebige Radionuklide bereitgestellt.

Aufgrund der hochauflésenden Gammaspektrometrie, iiber welche Aktivierungspro-
dukte noch in geringsten Konzentrationen nachgewiesen werden kénnen, ist die Rein-
heit der bestrahlten Materialien von entscheidender Bedeutung. In allen Bestrah-
lungsexperimenten dieser Arbeit wurden Reinstelement-Materialien verwendet, deren
Eigenschaften nach den Zertifizierungen des Herstellers (Goodfellow) in Tabelle 4.1

zusammengefasst sind. Da die Anzahl der produzierten Restkerne und somit der

Tabelle 4.1.: Eigenschaften der ausgewerteten Metallfolien.

Element Hersteller ~ Reinheit  verwendete Dicken [pm)]
Aluminium Goodfellow > 99.999% 36 ; 125

Kupfer Goodfellow > 99.99% 25 ; 50

Blei Goodfellow > 99.99% 125

Bismut Goodfellow > 99.99% 280-480

17
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Tabelle 4.2.: Isotopenzusammensetzung der verwendeten Bleifolien.

Isotop bestimmter Anteil [%] natiirlicher Anteil [%] [RT97] Verhéltnis
204pp 1.4(1) 1.4(1) 1.00
206p, 23.2(1) 24.1(1) 0.96
207pp 22.6(1) 22.1(1) 1.02
208p, 52.8(2) 52.4(1) 1.01

berechnete Wirkungsquerschnitt direkt von der Isotopenzusammensetzung des be-
strahlten Elements abhéngig ist, muss diese Zusammensetzung fiir Proben mit meh-
reren stabilen Isotopen bekannt sein. Daher wurde am Forschungszentrum Jiilich in
der Zentralabteilung fiir Chemische Analysen massenspektrometrisch die Isotopen-
zusammensetzung der verwendeten Bleifolie bestimmt, da Blei eine grofie Schwan-
kungsbreite in den Anteilen der stabilen Isotope 2°4Pb, 206Pb, 207Ph und 2°8Pb hat.
Dies ist die Folge der Anreicherung von stabilen Endprodukten aus den natiirlichen
Zerfallsreihen von Uran und Thorium. Die Isotopenzusammensetzung der verwende-
ten Bleifolie findet sich in Tabelle 4.2 und weicht nicht mehr als wenige Prozent von
der als natiirlich angenommenen Zusammensetzung nach [RT97] ab. Im Folgenden
wird daher diese natiirliche Isotopenzusammensetzung des Probenmaterials voraus-
gesetzt. Die Targets werden aus diinnen Folien gestanzt. Der Durchmesser der so
hergestellten Proben betriagt 15 mm. Fiir die Herstellung der Bismuttargets werden
von einem Bismutstab moglichst diinne Scheiben abgeschnitten und anschlieend po-
liert. Trotz der problematischen Eigenschaften von Bismut lielen sich auf diese Weise

Proben mit Dicken von 300 pum realisieren.

Die Proben werden in einem Ultraschallbad in Methanol griindlich gereinigt. Da in
der y-spektrometrischen Auswertung in keinem Fall eine Kontamination aus der Ak-
tivierung von Verschmutzungen beobachtet werden konnte, ist auf eine quantitative
Entfernung moglicher Verunreinigungen zu schliefen. Nach der Reinigung wird je-
de Probe auf einer Prizisionswaage gewogen (absolute Unsicherheit 0.02mg) und

eindeutig gekennzeichnet.

Um eine gegenseitige Kontamination der direkt im Stack aneinander liegenden Foli-
en durch Riickstoflkerne zu verhindern, werden Catcher-Folien eingesetzt, die diese
Riickstolkerne auffangen. Um zusétzlich die Verluste durch Riickstof in der Messfo-

lie auszugleichen, wird also unmittelbar vor und nach der zu messenden Probe als
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4.1. DURCHFUHRUNG DER BESTRAHLUNGSEXPERIMENTE

Catcher eine Folie gleichen Materials in den Stack gebracht, so dass (aufler bei den
Bismutproben) immer mindestens drei Folien eine Einheit bilden, von welchen jeweils
die mittlere gemessen wird. Dieser Aufbau konnte bei den Bismutscheiben nicht an-
gewendet werden, da drei dieser Proben den Strahl iiberméfig stark gebremst hétten.
Aufgrund ihrer grofien Masse sind hier Riickstofiverluste und -kontaminationen un-

bedeutend und konnten auch nicht nachgewiesen werden.

4.1.2. Berechnung der Energiedegradierung des Protonenstrahls

Beim Durchgang von schweren geladenen Teilchen in Materie verlieren diese Energie
durch Stole mit den Atomen des Targets. Diese Bremsung wird beschrieben durch
die Bethe-Bloch-Gleichung (4.1) nach [Fan63]:

dE 4w Z%et 2mev? 1 , C 0
_ % — mev2 NTZT [ln < ]_ + ln 1_762 — B — = — = (41)

Der Energieverlust pro Wegstrecke —dE /dz fiir Projektile der Ladung Zp errechnet

sich aus der Anzahl der Targetatome Np mit der Ladungszahl Z; mit den Kor-
rekturfaktoren des mittleren lonisationspotentials I, der Schalenkorrektur C', dem
Dichteeffekt § und g = v/c.

Ausgehend von Gleichung (4.1) wurde eine parametrisierte Form entwickelt [AZ77],

die sich iiber tabellierte Koeffizienten a;—; .7 besonders fiir die Anwendung in Brems-

.....

rechnungen eignet:

dE aq 7

N~ B In(ay 8%) — In(1 — 3*) — 3* — Z;a (In(E))* (4.2)

Da die Bremsung der Protonen ein statistischer Prozess ist und die Protonen zu
Beginn eine Energieverteilung besitzen, kommt es zu einer Verbreiterung dieser
Energieverteilung, die als gauBférmig angenommen wird. Diese Energieverbreite-
rung wird durch AFg,q, beschrieben, welche aus den oben genannten Grofen, der

Fldchenbelegung &7, der Avogadrozahl N4 und der Massenzahl des Targets Ar nach

Z 4 1 2>
(AEsy00)* = 47re4NAZ%A—:TF§T [1 +-——hn ( et )1 (4.3)

3 Mev I

berechnet wird.
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Auch rdumlich weitet sich der Strahl auf. Diese Winkelverbreiterung wird geméf

[MS69] als mittlerer Divergenzwinkel © berechnet:

orZ3et 72 Eag h?
02 — PE N ETe it S 4.4

E? AATST t Zerj,lﬂ/3€2 b o= me €2 (4.4)
Die Berechnung der Bremsung der Protonen innerhalb des Stacks erfolgt auf der
Basis eines Computerprogramms nach [Bod93]. In mehreren Arbeiten (z. B. [Pro97])
wurden die Ergebnisse nach Gleichung (4.2) mit den Ansétzen anderer Autoren ver-
glichen [FS96, ZBL85, WBPG66]. Dabei zeigten sich keine Abweichungen auflerhalb

der angenommenen Unsicherheiten.

4.1.3. Durchfiihrung der Bestrahlungen am

Paul-Scherrer-Institut

Alle Bestrahlungen dieser Arbeit wurden am Phillips Injector I Cyclotron des Paul-
Scherrer-Institut (PSI) in der Schweiz durchgefiihrt. Die Geometrie der Stackhalter,
in welche die einzelnen Folien hintereinander gesetzt werden, sind durch den am PSI
gegebenen Aufbau festgelegt und bestehen aus zwei verschraubten Halbschalen, deren
Innendurchmesser 15 mm betriagt. Abbildung 4.1 zeigt einen Stackhalter, wie er am
PSI verwendet wird. Der Halter wird in einem Abstand von weniger als 1 Meter
hinter einem diinnen Austrittsfenster aus Aluminium montiert. In Tabelle 4.3 findet
sich eine Ubersicht aller Bestrahlungsexperimente, die im Zeitraum dieser Arbeit
durchgefiihrt worden sind. Die bestrahlten Proben wurden iiber einen Zeitraum von

mehreren Monaten wiederholt gemessen.

Zur online Messung und der Justierung des Protonenstrahls befindet sich ein Faraday-
Cup unmittelbar hinter der Stackhalterung. Zu Beginn der Bestrahlungen wird ein
leerer Stackhalter in die Bestrahlungsposition gebracht und anschlieSfend der Proto-
nenstrahl so eingestellt, dass kein Strahlverlust an der Innenseite des Halters auftritt.
Die Stromstérke des Protonenstrahls lag meist bei etwa 50nA. Die Proben wurden
jeweils durchschnittlich 8 Stunden bestrahlt.

Alle 5 Minuten erfolgte die Messung und Protokollierung des Stroms, der iiber den
Faraday-Cup floss. In Abbildung 4.2 ist der Verlauf einer typischen Bestrahlung dar-

gestellt. Es ist zu erkennen, dass der Strahlstrom in diesem typischen Beispiel sehr
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4.1. DURCHFUHRUNG DER BESTRAHLUNGSEXPERIMENTE

Tabelle 4.3.: Ubersicht der durchgefithrten Bestrahlungsexperimente.

Experi- Energie Beginn der Ende der Target-

ment [MeV] Bestrahlung Bestrahlung elemente
Zuer01 45.003 07.11.1998 05:26 07.11.1998 12:05 Ta, Al, Cu
Zuer02 45.003 07.11.1998 18:35 08.11.1998 00:38 Ta, Al, Cu
Zuer03 45.003 07.11.1998 12:21 07.11.1998 18:22 W, Al, Cu
Zuer04 45.003 08.11.1998 00:52 08.11.1998 07:52 W, Al, Cu
Zuer05 45.003 08.11.1998 08:08 08.11.1998 19:56 Pb, Al, Cu
Zuer06  45.003 08.11.1998 20:14 09.11.1998 07:56 Bi, Al, Cu
Zuer07  70.500 24.07.1999 02:11 24.07.1999 10:00 W, Al, Cu
Zuer08 70.500 25.07.1999 01:43 25.07.1999 11:01 Re, Al, Cu
Zuer09 70.500  25.07.1999 21:13 26.07.1999 08:01 Ta, Ir, Al, Cu
ZuerOA  70.500 24.07.1999 10:15 24.07.1999 17:30 Pb, Al, Cu
ZuerOB  70.500  23.07.1999 18:02 24.07.1999 01:58 Bi, Al, Cu
Zuer0OC  70.500 24.07.1999 17:41 25.07.1999 01:32 Au, Cr, Al, Cu
ZuerOD 45.002 12.11.1999 21:57 13.11.1999 13:30 Fe, Zr, Ni, Au, Al, Cu
ZuerOE 71.213 14.11.1999 12:54 15.11.1999 07:59 Fe, Zr, Ni, Au,

Y, Co, Ti, Al, Cu

ZuerOF  45.002 13.11.1999 13:42 13.11.1999 21:06 Pb, Al, Cu
Zuer0G  45.002 13.11.1999 21:20 13.11.1999 23:26 Bi, Al, Cu
ZuerOI  71.151 07.04.2001 15:00 08.04.2001 00:56 Pb, Al, Cu
ZuerOM 71.004 01.11.2000 13:28 02.11.2000 08:00 BG!, Si, C, Al, Cu
ZuerOU  71.004 31.10.2000 22:38 01.11.2000 08:03 U, Al, Cu
ZuerOW 45.564  30.10.2000 23:48 31.10.2000 08:30 W, Al, Cu
IBariumglas
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hohler Al-
= Abstandshalter

Reinstelement-
Folien

Pro© Al-Halterung zur Aufnahme
der Folien

Abbildung 4.1.: Darstellung eines Stackhalters fiir Bestrahlungsexperimente am Paul-
Scherrer-Institut.

stabil war und von einem mittleren Wert nie mehr als 1% abgewichen ist.

Die Messung der Einschussenergie erfolgt mit hoher Genauigkeit iiber einen Analy-
siermagneten, der im Strahl angebracht ist. Bei der Fehlerrechnung wird allerdings
eine hohere Energieunsicherheit von 0.5 MeV und eine gaufiférmige Verteilung der
Energien im Strahl angenommen. Dies geschieht vor allem, weil die Bremsung der
Protonen mit gréflerer Tiefe im Stack stark von den Eigenschaften der durchdrun-
genen Materialien abhéngen, welche sich nicht durch die Eingangsdaten der Brems-

rechnung wiedergeben lassen.

Nach dem Ende der Bestrahlungen am PSI wurden die Stacks nach Koéln transpor-
tiert, unmittelbar nach dem Eintreffen aus den Haltern entnommen und auf den
vorbereiteten Targethaltern befestigt. Somit konnten die ersten Proben etwa 6 Stun-

den nach dem Ende der Bestrahlung gemessen werden.
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Abbildung 4.2.: Verlauf der relativen Strahlintensitéit wihrend der Bestrahlung ZuerOF
am 13.11.1999 (EOB: 21:06:00).

4.2. Gammaspektrometrie

4.2.1. Allgemeines

Alle Messungen dieser Arbeit wurden mit Lithium-dotierten Germanium- oder
Reinst-Germanium-Halbleiterdetektoren (Ge(Li) bzw. HPGe) durchgefiihrt. Halb-
leiterdetektoren vereinen eine hohe Nachweiswahrscheinlichkeit fiir v-Quanten mit
einer guten Energieauflosung. Eine umfassende Darstellung der v-Spektrometrie gibt
[Her86.

Im Rahmen dieser Arbeit standen in der Abteilung Nuklearchemie der Universitét
zu Koln 5 Detektoren zur Verfiigung, so dass nach Bestrahlungsende alle Proben in
schneller Abfolge gemessen werden konnten. Die technischen Daten der verwende-

ten Detektoren mit deren institutsinternen Bezeichnungen finden sich in Tabelle 4.4.
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Tabelle 4.4.: Technische Daten der verwendeten Detektoren.

interne Abschirmung  realisierbare Auflésung bei Anzahl

Bezeichnung [cm Blei] Absténde [cm] 122keV  1332keV  Kanile
100CCM ca. 15 6 3.0keV  4.0keV 4096
GeLiK1 siehe Text 5-60 3.4keV  4.1keV 4096
GeLikK2 siche Text 5-60 1.5keV  2.4keV 4096
PbBurg 5-10 2.5-67 1.2keV  1.9keV 4096
Wetter Keine 5-36 0.9keV ~ 1.9keV 8192

Die beiden Detektoren GeLiK1 und GeLiK2 sind mit einem automatischen Proben-
wechslersystem ausgeriistet, welches die vollautomatische Messung von bis zu 20
Proben erlaubt. Dabei ist das Magazin fiir die Proben jeweils von 10 cm Blei umge-
ben, zusétzlich sind diese beiden Detektoren in Richtung des Magazins ebenfalls mit
10 cm Blei abgeschirmt. Der Abstand zwischen den Detektoren und dem Magazin des
Wechslersystems betriagt bei GeLiK1 3m und bei GeLiK2 etwa 5m [Dra87]. Alle De-
tektoren sind an Personal-Computer angeschlossen, in denen mittels ADC-Karten die

Digitalisierung der Impulse und anschlieend die Speicherung der Spektren erfolgt.

Jede Abfolge der Messungen ist ein Kompromiss aus Hiufigkeit und zeitlicher Dauer
der einzelnen Messung. Es hat sich als vorteilhaft erwiesen, zugunsten einer langeren
Einzelmesszeit auf mehrere kurze Messungen zu verzichten, weil sonst nur in den
stiarksten Peaks geniigend Counts gezihlt werden kénnen. Die langeren Messzeiten
unterstiitzen besonders die eindeutige Identifizierung und Nuklid-Zuordnung, weil
mehrere Linien des Nuklids im Spektrum zu sehen sind. Nachteilig ist hingegen, dass
sehr kurzlebige Produkte unter Umstédnden nur in wenigen Spektren nachzuweisen

sind.

In allen Messungen betriagt daher die Messzeit mindestens 600 Sekunden. Je nach
Auslastung der Detektoren und Anzahl der Proben konnen so die Targets mindestens
5 mal in den ersten Tagen gemessen werden. AnschlieSend erfolgen die Messungen
regelméflig in wachsenden zeitlichen Absténden, wobei die Messzeit entsprechend
verlangert werden. In dieser Arbeit konnten die meisten schweren Targets mindestens

10 mal und bis zu 11 Monate nach dem Ende der Bestrahlung gemessen werden.
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4.2. GAMMASPEKTROMETRIE

Der Prozess der Auswertung von ~-spektrometrischen Messungen zur Bestimmung
von Wirkungsquerschnitten beinhaltet 4 Schritte, die in den folgenden Abschnitten

dargestellt werden:

1. Kalibration der Halbleiterdetektoren

2. Bestimmung der Peaks im gemessenen Spektrum, dabei Ermittlung der Netto-
peakfldchen, der Position, der Halbwertsbreite und der zugehorigen Unsicher-

heiten

3. Identifikation und Zuordnung der gefundenen Peaks zu den produzierten Nuk-

liden

4. Berechnung der Nuklidaktivitdten und der sich daraus ergebenden Wirkungs-

querschnitte

Eine ausfiihrliche Darstellung aller Details des gesamten Ablaufs wiirde den Rah-
men dieser Arbeit sprengen. Zu Punkt 1 werden daher nur die Grundlagen und
deren Bedeutung fiir die weiteren Schritte dargelegt. Anschliefend wird kurz das
Programm GAMMAW beschrieben, welches als kommerziell erhéltliche Software die
unter 2 genannten Aufgaben erfiillt. Zuletzt werden die im Rahmen dieser Promotion
entwickelten Losungen vorgestellt, mit denen die eigentliche Auswertung (Punkte 3
und 4) durchgefithrt wird.

4.2.2. Kalibration der Detektoren
Kalibration der Halbwertsbreite

Bei der Bestimmung und Beschreibung der vorhandenen Peaks in einem Spektrum ist
die Halbwertsbreite in Abhéngigkeit von der Energie der wichtigste Parameter. Ohne
eine genaue Vorgabe dieser Funktion kann keine sinnvolle Analyse des Spektrums
vorgenommen werden, da diese Funktion entscheidet, ob ein Peak als Singulet oder
Multiplet interpretiert wird. Fiir die grundlegende Bestimmung der Halbwertsbreiten-

funktion ist zu beachten, dass die verwendeten Kalibrationsspektren einerseits keine
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Abbildung 4.3.: Bestimmung der Halbwertsbreitenfunktion in einem Untergrundspek-
trum des Wetter-Detektors. Dargestellt sind die ermittelten Breiten ein-
zelner Peaks zweier Analyse-Programme fiir y-Spektren (MAESTRO und
GAMMAW) in keV und der Fit einer quadratischen Funktion an die Wer-
te.

komplexen Multiplets enthalten diirfen, andererseits geniigend Peaks iiber den gan-
zen Energiebereich aufweisen sollen. In diesem Zusammenhang haben sich besonders
die Spektren des natiirlichen Hintergrundes als geeignete Ausgangsbasis bewéhrt.
Auch Standardpriiparate mit vielen +-Linien wie 226Ra und %2Eu werden zu diesem
Zweck verwendet. Abbildung 4.3 zeigt die Bestimmung der Halbwertsbreitenkalibra-
tion in einem Untergrundspektrum, welches iiber einen Zeitraum von 7 Tagen mit

dem Detektor Wetter aufgenommen wurde.
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4.2. GAMMASPEKTROMETRIE

Kalibration der Energie

Die Kalibration der Zuordnung einer Kanalnummer zu einer Energie der v-Quanten
ermoglicht bei bekannten Kerndaten eine Identifikation des zerfallenen Nuklids. Da-
her ist eine moglichst genaue Energiekalibration erforderlich. Die Kenntnis der Ge-
nauigkeit dieser Funktion kann die Entscheidung einer Zuordnung zur v-Linie eines

bestimmten Nuklids unterstiitzen.

Es hat sich gezeigt, dass sich auch bei sorgfiltigster Bestimmung der Energiefunk-
tion keine Genauigkeit erreichen lésst, die alleine als Kriterium einer Identifikation
ausreichend wiére. Besonders bei Peaks mit geringer Zahlrate ist eine zu enge Aus-
legung der zugeordneten Energieinformation zu vermeiden. Auch die Vielzahl der
auftretenden y-Linien und der damit zwangsliufig einhergehenden Uberlagerung von

benachbarten ~«-Linien in einem Peak fithrt zu Unsicherheiten.

Daher wurde besonderer Wert auf die permanente Ausarbeitung und Uberpriifung
der verwendeten Energiefunktionen gelegt. Hier haben sich wiederholte Messungen
auf verschiedenen Detektoren bewéahrt. Die jeweils vorhandenen typischen Abwei-
chungen der Kalibrationen der einzelnen Detektoren gleichen sich aus und ergeben

somit in einer Mittelung wesentlich genauere Energiezuordnungen.

Meist geniigt fiir die Energiefunktion ein linearer Zusammenhang zwischen Kanal
und Energie, um eine bessere Genauigkeit als 1keV zu erreichen. Fiir manche Detek-
toren lassen sich allerdings mit einem Polynom zweiten oder dritten Grades geringere
Abweichungen des Fits von den Daten erreichen. Dabei werden sukzessiv alle iden-
tifizierten Peaks in die Anpassung integriert und ermoglichen so einen zunehmend
verbesserten Fit mit bis zu 50 Kanal-Energie-Paaren. Umgekehrt liefert eine grafi-
sche Darstellung der Abweichungen der Daten vom Ergebnis des Fits Hinweise auf

zweifelhafte Zuordnungen, die iiberpriift werden miissen.

Kalibration der Efficiency

Fiir die funktionale Darstellung der absoluten Ansprechwahrscheinlichkeit eines Halb-
leiterdetektors in Abhéingigkeit von der Energie gibt es in der Literatur viele phéno-

menologische Vorschldge, die an die jeweils einzeln bestimmten Stiitzpunkte in einem
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Fit angepasst werden. Eine Ubersicht geben [DH88] und [KFO*98]. In der Vergan-
genheit wurde in unserer Gruppe mit der Gleichung (4.5) nach [GA85] gearbeitet:

8 (i-1)
«(E,) = El S, (m Z) (i £5,7) (4.5)

7 i=1

In den Auswertungen dieser Arbeit stellte sich heraus, dass eine Gleichung nach

[FOK*97] die experimentellen Daten besser wiedergibt:

max; E (i-1)

Ine= Y b (In—t (max; =17,...,9) (4.6)
i=1 Ly

Da beide Funktionen bei hoheren Energien unphysikalische Oszillationen zeigen, er-

folgt eine stetige Ergdnzung durch eine zweite Funktion fiir Energien ab etwa 200 keV.

Dabei wird ein linearer Fit der Datenpunkte ab der Grenzenergie auf einer doppelt-

logarithmischer Skala durchgefiihrt.

Voraussetzung fiir eine zuverldassige und eindeutige Bestimmung der Efficiency ist
das Messen von Standardpraparaten und die Ermittlung moglichst vieler Einzelwer-
te im gesamten Energiebereich. Es ergibt sich hierbei die Schwierigkeit, dass viele
Standardpraparate bei kleinen Abstéanden zum Detektor zu einer zu hohen Totzeit
fithren. Auflerdem sind bei vielen Detektoren mehrere Geometrien zu beriicksichtigen

und damit die Messung der Efficiency sehr aufwéndig.

Es wurde daher in dieser Arbeit eine Methode entwickelt, welche die Extrapolati-
on der Efficiencies von bekannten Detektor-Proben-Absténden auf beliebige andere

Entfernungen gestattet.

Extrapolation von unbekannten Efficiencies

Grundlage der Extrapolation ist das quadratische Abstandsgesetz der Zihlraten.
Streng gilt dieser Zusammenhang nur in grofleren Entfernungen und bei hoheren
Energien der Strahlung. Die erste Einschrankung liegt an der Ungiiltigkeit der An-
nahme einer Punktquelle und eines punktférmigen Detektors. Die Abweichungen vom
Abstandsgesetz bei niedrigeren Energien resultiert hauptséchlich aus der stédrkeren

Storanfilligkeit dieser Strahlung gegeniiber Streuung und Absorption.
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Abbildung 4.4.: Kehrwert der Wurzel aus der Efficiency gegen den Abstand aufgetragen
fiir den Detektor PbBurg fiir verschiedene Energien.

Ausgehend von der Darstellung in [DH88] wurde im Rahmen dieser Arbeit gezeigt,
dass aus einer gegebenen Efficiency fiir einen bestimmten Abstand im Energiebe-
reich zwischen 100 keV und 2000 keV die Ansprechwahrscheinlichkeiten anderer Ent-
fernungen zuverlidssig modelliert werden koénnen. Dabei ist zu beachten, dass bei
Standardpréparaten mit mehreren y-Linien und geringeren Absténden Koinzidenzen
zu groflen Abweichungen fithren und daher ungeeignet fiir diese Betrachtungen sind.
Trigt man den Kehrwert der Quadratwurzel aus der ermittelten Efficiency (die ja
proportional zur Zahlrate ist, aber eine Beriicksichtigung der Totzeit und des Zer-
falls einbezieht) gegen den Abstand auf, so erhdlt man Werte auf einer Geraden,
die auch bei geringen Abstdnden keine Abweichung zeigen. In Abbildung 4.4 ist ein
Beispiel einer solchen Messung aufgetragen. Die Absténde, an welchen der Kehrwert
der Efficiency 0 wird, liegen in Abhéngigkeit von der Energie der v-Strahlung in

verschiedenen Tiefen des Kristalls. Debertin und Helmer [DHS88] schlagen vor, diese
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Position in Abhéngigkeit von der Energie zu tabellieren und fiir die Extrapolation
zu verwenden. In Erweiterung dieser Methode kann man anhand der Abbildung 4.4
erkennen, dass fiir Energien von mehr als 100 keV die gezeigten Geraden wie erwartet
an verschiedenen Stellen die Abszisse schneiden, dariiber hinaus aber einen gemein-
samen Schnittpunkt haben, der bei negativen x— und y—Werten auftritt. Obgleich die
unphysikalische Konsequenz einer negativen Wurzel der Efficiency offensichtlich ist,
resultieren praktische Anwendungen: der Schnittpunkt der Geraden ist fiir den De-
tektor eindeutig und in weiten Bereichen unabhéngig von der konkreten Einstellung

der Elektronik und iiber lange Zeiten stabil.

Es gelingt mit dieser Methode Spektren erfolgreich quantitativ auszuwerten, fiir die
urspriinglich keine Efficiencies vorlagen. Auch der Aufwand fiir die regelméfig durch-
zufithrenden Uberpriifungen der Efficiencies kann reduziert werden. Allerdings bleibt
festzuhalten, dass fiir eine zuverlissige Qualitédtskontrolle diese Messungen unersetz-
lich sind.

Totzeit und Nulleffekt

Die Einfliisse von Totzeit und Nulleffekt zeigen sich bei sehr hohen bzw. bei sehr ge-
ringen Zéahlraten. Bei hohen Zahlraten ist die Dauer zwischen einfallenden Quanten
in der Groflenordnung der Zeit, die benotigt wird, um das Signal in der Elektronik zu
verarbeiten. Die Totzeit ist durch die Elektronik der Signalverarbeitung vorgegeben.
Daher ist nicht nur die Zeitdifferenz zwischen Beginn und Ende der Messung relevant
(tcount 0der tgreq), sondern auch diejenige Zeit, in welcher der Detektor tatséchlich
in der Lage war, Impulse entgegen zu nehmen (tr;r). Messungen von Standard-
priaparaten in verschiedenen Entfernungen (und damit mit verschiedenen Totzeiten)

validierten die angegebenen Totzeiten der Messgeréte.

Bei langen Messzeiten treten im Spektrum neben den Peaks, die aus der Aktivitét
der Probe resultieren, auch Peaks durch vorhandene radioaktive Nuklide in der Um-
gebung der Detektoren auf. Dies sind vor allem Nuklide der natiirlichen Zerfallsreihen
wie 2?°Ra, 232Th, 2%¥U und 2*U und deren Tochternukliden sowie “°K. Auch ¥"Cs
ist, vermutlich als Folge des Reaktorunfalls in Tschernobyl, vertreten. Auf den unab-
geschirmten Detektoren ist zudem bei sehr langen Messzeiten die y-Strahlung einer

starken ®Co-Quelle zu messen, die sich in einem benachbarten Raum befindet.
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Die Korrektur dieser Hintergrundstrahlung erfolgt durch Abzug des Untergrundspek-
trums vom Spektrum der Probe, wobei das Untergrundspektrum geméfl dem Verhalt-
nis der Messzeiten umskaliert wird. Grundsétzlich kann der Untergrundabzug dabei
auf zwei Arten erfolgen: entweder man subtrahiert ein Untergrundspektrum direkt
kanalweise vom gemessenen Spektrum, oder es werden die im Hintergrund gemesse-
nen Peaks bestimmt und diese dann von den ermittelten Peakflichen in der Messung

der Probe abgezogen.

Fiir die direkte Subtraktion der einzelnen Kanile voneinander spricht die einfache
Anwendbarkeit dieses Verfahrens. Es ist keine Analyse des Spektrums nétig und ein
gemessenes Untergrundspektrum kann sofort verwendet werden. Auch kénnte sich die
Bestimmung der Peaks verbessern, da ein Teil der Untergrundverteilung im Proben-
spektrum bereits abgezogen wére. Voraussetzung fiir dieses Verfahren ist die gleiche
Kanal-Energie-Zuordnung beider Spektren, was iiber einen langen Zeitraum wegen
der Instabilitdten der Detektoren nur schwer realisierbar ist. Fiir die aufwéndigere
Methode sprechen dagegen mehrere Vorteile: die Analysen der Hintergrundspektren
sind direkter Bestandteil der Qualitédtssicherung und geben Hinweise auf mogliche
Kontaminationen. Sie dienen dariiber hinaus als Kalibrationsspektren fiir die Energie-
und Halbwertsbreitencharakteristik der Detektoren. Die Methode ist unempfindlich
gegeniiber Schwankungen der Kanalzuordnung und gewéhrleistet somit eine direkte

Vergleichbarkeit der Hintergrundspektren iiber einen groflen Zeitraum.

Es werden daher alle Messungen dieser Arbeit peakweise gegeniiber der vorhandenen
Hintergrundstrahlung korrigiert. Fiir jeden Peak wird gepriift, ob in einem geringeren
Abstand als seiner Halbwertsbreite ein Peak des Untergrunds vorhanden ist. Es wird

dann ein im Messzeitverhaltnis skalierter Anteil subtrahiert.

4.2.3. Bestimmung der Peakparameter

An dieser Stelle ist es nicht moglich, alle Aspekte der Identifikation und Beschreibung
der Peaks in den Spektren und den beteiligten Programmen in allen Details wieder-
zugeben. Es soll daher versucht werden, den prinzipiellen Ablauf und die zugrunde

liegenden Uberlegungen darzustellen.
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Bis auf wenige Kalibrationsmessungen wurden alle Spektren dieser Arbeit mit dem
kommerziell erhiiltlichen Programm GAMMAW der Dr. Westmeier GmbH! ausgewer-
tet. Um die notigen Kalibrationsinformationen der Detektoren fiir die Analyse mit
GAMMAW zur Verfiigung zu stellen, wurden einige Kalibrationsspektren vorab mit

der Software MAESTRO von Ortec Instruments? ausgewertet [Moe96].

Einfiihrung in GammaW

GAMMAW ist ein Gamma-Spektren-Analyseprogramm sehr hoher Empfindlichkeit.
Bis zu 30 Peakflichen werden innerhalb eines Kanalfensters simultan berechnet.
Damit ist auch die Analyse und Entfaltung komplexer, iiberlappender Multiplets
moglich und auch sehr schwache Peaks lassen sich noch auswerten. Fiir eine
ausfiithrliche Beschreibung von GAMMAW sei auf [Wes95] verwiesen. Die Details der
in GAMMAW verwendeten Verfahren finden sich in der Literatur [Wes81a, Wes81b,
Sla76, Wes86, JWP8T|.

Fiir jeden gefundenen Peak in einem Spektrum gibt GAMMAW dessen Position, die
Nettoflache, die Halbwertsbreite sowie deren Unsicherheiten aus. Die Unsicherheit
fiir die Peakfliche wird aus dem Integral iiber die Peakfunktion berechnet, wobei
die Unsicherheiten der beschreibenden Peakparameter geméafl der Fehlerfortpflan-
zung beriicksichtigt werden. Zu dieser aus dem Fit bestimmten Unsicherheit der
Peakflache wird durch GAMMAW die doppelte statistische Unsicherheit der vorher
subtrahierten Untergrundverteilung quadratisch addiert. Die Ergebnisse der Analy-
se durch GAMMAW werden anschliefend gespeichert und durch die in dieser Arbeit

entwickelten Losungen zur eigentlichen Auswertung herangezogen.

Anwendung von GammaW

In der Vergangenheit wurde in unserer Abteilung die Auswertung mit GAMMAW
durch externe Programme unterstiitzt, die das Laden der Spektren, die Kalibrati-

on von GAMMAW und das Speichern der Ergebnisse iiber automatisch generierte

LGAMMAW Version 17.15, Dr. Westmeier Gesellschaft fiir Kernspektrometrie mbH, Méllner Weg

32, D-35085 Ebsdorfergrund-Molln, www.westmeier.com
2MAESTRO Version 3.20, EG&G Ortec, 100 Midland Road, Oak Ridge, TN 37831-0895
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Befehlsdateien ausfithren und gréfitenteils am Zentrum fiir Strahlenschutz und Ra-
diodkologie (Hannover) entwickelt worden waren [Glo93, Kri95]. Die Analyse der
Peaks erfolgte iiberwiegend manuell, vor allem um eine gleichzeitige visuelle Bewer-
tung der Spektren und den darin gefundenen Peaks zu gewéhrleisten. Der Benutzer
musste sukzessive die Fits der Peaks begutachten, akzeptieren oder nach erneuter
Definition der Region nochmals berechnen lassen. Diese visuelle Kontrolle ist gerade

bei den komplexen Spektren der schweren Targets unerlésslich.

Als Alternative bietet GAMMAW auch die vollautomatische Auswertung der Spek-
tren ohne manuellen Eingriff des Benutzers an. Hierbei entféllt die unmittelbare
Moglichkeit der Kontrolle und Korrektur der Peakfits. Vorteil der vollautomatischen
Auswertung ist die Moglichkeit zur Auswertung einer Vielzahl von Spektren ohne
jeden Eingriff des Benutzers und damit eine vollstdndige Objektivitit der Berech-
nungen, andererseits ist dabei auch die Vorgabe verschiedener Parametersitze fiir
die Analyse mit GAMMAW moglich, um deren Einfluss zu untersuchen und diese zu

optimieren.

Eine erfolgreiche vollautomatische Auswertung besitzt daher zwei wichtige Voraus-

setzungen:

¢ Eine sehr genaue Kenntnis der Detektoreigenschaften und verbunden damit

deren permanente Qualitédtskontrolle, und

o eine Moglichkeit der wvisuellen Kontrolle der Ergebnisse.

In dieser Arbeit wurde diese zweite Methode implementiert und eindeutig gezeigt,
dass mit dieser iiberwiegend automatisierten Analyse durch GAMMAW die erfolgrei-

che Auswertung sehr grofler Datenmengen moglich ist.

Bewertung von GammaW

Der Einsatz von GAMMAW als automatisches Auswertungssystem ohne wesentliche
manuelle Eingriffe bei der Spektrenauswertung impliziert eine ausfiihrliche Kontrol-
le der erbrachten Ergebnisse, wobei schon frithere Arbeiten [Glo98, Sud98] gezeigt

haben, dass die automatischen Ergebnisse in Umfang und Korrektheit kritisch zu
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bewerten sind. Als Ergebnis intensiver Untersuchungen zur Qualitét der erzielbaren
Ergebnisse steht damit ein Abwégen zwischen der Inkaufnahme von Schwéchen der
automatischen Analyseergebnisse in Verbindung mit den Vorteilen des geringeren
Zeitaufwands und der grofleren Objektivitdt gegeniiber einer intensiven manuellen

Analyse.

Kennt man allerdings die spezifischen Merkmale der automatischen Analyse durch
GAMMAW und bringt diese bei der Interpretation der Ergebnisse ein, ist eine an-
schliefende Elimination von falsch erkannten Peaks ebenso zuverldssig, wie eine ma-
nuelle Kontrolle wihrend der Analyse mit GAMMAW. In vorherigen Arbeiten wurde
zu Recht darauf hingewiesen [Glo98], dass GAMMAW nicht nur in den Schulterzonen
der Peaks tendenziell zu viele y-Linien identifiziert, sondern unter Umstédnden auch
sehr schwache isolierte Peaks iibersieht. Dieses Problem lédsst sich aber durch geeig-
nete Wahl der Parameter stark reduzieren und gleicht sich durch die grofie Anzahl
von Messung der Proben aus, da dieses Problem in verschiedenen Spektren selten die
gleichen Peaks betrifft.

Einen wertenden Uberblick iiber die verschiedenen Programme zur Analyse von 7-
Spektren geben auch [BOET97, NP9g].

4.2.4. Identifizierung der Aktivierungsprodukte

Nuklidbibliotheken

Hilfreich fiir die erfolgreiche Zuordnung der gemessenen v-Linien zu den jeweiligen
Radionukliden ist die Wahl von moglichst genau abgestimmten Nuklidbibliotheken.
Dabei flieBen die Erkenntnisse aus vorangegangenen Arbeiten ebenso ein, wie theo-
retische Vorarbeiten. Insgesamt umfasst der benutzte Katalog [Wes00] mehr als 1550
Nuklide mit etwa 31300 eingetragenen ~-Linien. Fiir die Zwecke dieser Arbeit eig-
net sich dieser Katalog besonders gut, da Uberginge von kurzlebigen Tochternu-
kliden auch unter den ~-Linien einer langlebiger Mutter verzeichnet sind, wobei
die Ubergangswahrscheinlichkeiten entsprechend der Halbwertszeiten umgerechnet
wurden. Voraussetzung fiir dieses Verfahren ist das radioaktive Gleichgewicht zwi-

schen Mutter und Tochternuklid und ein vollstandiger Zerfall der direkt produzierten
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Tochternuklide. Beide Annahmen sind fiir die betrachteten Bestrahlungsexperimente
erfiillt.

Um die Identifikation der y-Linien zu erleichtern, wird die Nuklidbibliothek selektiv in
ihrem Umfang beschrinkt. Nuklide kénnen nach 3 Kriterien von der Beriicksichtigung
ausgeschlossen werden: falls mehr als 25 Halbwertszeiten eines Nuklids bis zur Mes-
sung vergangen waren, ist eine messbare Aktivitit extrem unwahrscheinlich. Umge-
kehrt konnen sehr langlebige Nuklide in den ersten Messungen gegeniiber den grofien
Aktivitédten der kurzlebigen Produkten ebenfalls kaum nachgewiesen werden. Des wei-
teren werden alle Nuklide ausgeschlossen, die ausschlieflich iiber y-Linien unterhalb
von 100 keV nachzuweisen wéaren. Aufgrund der Rontgenfluoreszenz in den Targets
und der Bleiabschirmung ist dieser Bereich der Spektren nicht auswertbar. Zuletzt
kann eine Betrachtung der zu erwartenden Produkte eines bestimmten Targets die

moglichen Nuklide weiter reduzieren.

Kriterien der ldentifikation

In der Literatur finden sich nur wenige etablierte Verfahren zur Identifikation von Ra-
dionukliden in sehr komplexen Spektren aus Aktivierungsversuchen. Die Erfahrungen
vorangegangener Arbeiten haben gezeigt, dass die Entscheidung, ob ein Nuklid als
préasent angesehen wird und bei der Auswertung beriicksichtigt wird, immer der er-
fahrene Anwender treffen muss. Das im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Programm
unterstiitzt den Benutzer hierbei und zeigt genau die Informationen an, die in einer
konkreten Situation relevant sind (Ein Beispiel zeigt Abbildung 4.5). Diese Infor-
mationen unterscheiden sich, je nachdem ob es darum geht, einen einzelnen Peak
einem moglichen Nuklid zuzuordnen, oder ob die prinzipielle Présenz eines Nuklids

festgestellt werden soll.

35



4. EXPERIMENTELLE METHODEN

9o 1972
BI-z0
G2
503, 10
55,900
FOFS0
L2O4EE+04
147,793

EELIRGES|(1.-12

e T

EEURGES||2 .12

TTERZE|[=3.12

LBEZ+00
07 e+03

B
P
T4
Epc}
:1.647+00

LETTERZE|4.-12

PEZFO12
S335+ 5

9. 755+00

["H
H
L:
FH
iz
F:

Dz PEELRG4Z([5.-1 2
P: PEZFOLZ
L: 7792+ 4

7z 1.255+01 T 5 T T :
aH ] ]
F:
g li

F—

. -r T 1T T T 1 T —T_ T
an3lahed)  F30 740 7a0 Fad=11] 770 ~80 730 00 810  g20.2¢ 830 240 850 Sal 870
#: 1- 88 E: 803.1 +-0.0 K:1657.0 A 85035 +- 1.3% K: 1.47E+05 P: 000 EB: FzE20 M:1.00 MN:PEFO1Z2HA.PEM

Abbildung 4.5.: Bildschirmausgabe des Auswertungsprogramms beim Vergleich mehrerer
analysierter Spektren. Alle Ausschnitte zeigen den gleichen Energiebe-
reich der Spektren, die in zeitlicher Abfolge sortiert sind.

4.2.5. Berechnung der Aktivitaten und Ableitung der
Wirkungsquerschnitte

Bestimmung der Einzelaktivitat

Fiir jeden identifizierten Peak eines Spektrums wird nach Gleichung (3.7) zunéchst
eine Aktivitét fir den Zeitpunkt des Messbeginns berechnet. Uber die Zeit zwischen
Bestrahlungsende und Messbeginn wird nach Gleichung (3.11) die aus einem Peak
resultierende Aktivitdt am Bestrahlungsende des angenommenen Nuklids errechnet.

Dabei wird gegeniiber Gleichung (3.11) der Einfluss der Totzeit durch die Ersetzung

t
C_—(C. Real (47)

tLife
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berticksichtigt, da die Zeit tooun: in (3.11) der gesamten Messzeit tge, entspricht,

aber nur wahrend der Zeit ¢7;7. Ereignisse gezéhlt werden kénnen.

Selbstabsorption der Gammastrahlung

Die Dicke der verwendeten Targets ist ein Kompromiss aus technischen Gegebenhei-
ten und dem Ziel einer moglichst feinen Energiestaffelung der Proben. Ein weiterer
Einfluss der Probendicke zeigt sich in der Selbstabsorption von y-Strahlung. Die Ab-
sorption der Quanten innerhalb der Probe erfolgt nach der Beziehung

R(d) = Ry W (4.8)
Dabei ist R(d) der Anteil der detektierbaren Quanten von Ry, o der Absorptionsko-
effizient und d die Flachenbelegung der Probe. In allen berechneten Aktivitéiten wird
diese Selbstabsorption nach den tabellierten Daten aus [SI70] beriicksichtigt. In Ab-
bildung 4.6 ist die Selbstabsorption von y-Strahlung in einer typischen Bismutprobe
dargestellt. Ein Vergleich mit den Ergebnissen neuerer Koeffizienten nach [BH99], die
im Verlauf dieser Arbeit bekannt wurden, zeigt im zur Auswertung herangezogenen

Energiebereich zwischen 100keV und 2 MeV keine groBeren Abweichungen als 2 %.

Mittelwertbildung der Aktivitdaten

Aus allen bestimmten Einzelaktivitdten schliet der Benutzer offensichtlich gestorte
Ergebnisse aus und es wird abschliefend fiir die Aktivitdt am Bestrahlungsende
ein fehlergewichteter Mittelwert A(tpop) sowie dessen Unsicherheit aus den n un-

abhéngig bestimmten A;(tgop) mit den Unsicherheiten AA;(tgop) berechnet:

n A,
Yo
Altrop) = 520 (4.9)
2 aAy
AA(tgon) = (4.10)
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Abbildung 4.6.: Selbstabsorption von 7-Strahlung in einer Bismutprobe (Durchmesser
15 mm, Massenbelegung 0.285 g/cm?) auf Grundlage verschiedener Ab-
sorptionskoeffizienten.

Berechnung der Wirkungsquerschnitte

Aus der Aktivitdt am Bestrahlungsende nach Gleichung (4.9) wird nach Glei-
chung (3.16) der Wirkungsquerschnitt berechnet. Dazu wird die Flussdichte fiir die
entsprechende Probe eingelesen und iiber deren Masse und Atomgewicht die Anzahl
der Targetkerne berechnet. Zusammen mit der gemittelten Protonenenergie innerhalb

der Probe wird dieses Ergebnis schliellich ausgegeben.

4.3. Bestimmung der Flussdichte

Neben den Haupttargetmaterialien werden Monitorfolien aus Aluminium und Kupfer

in den Stack eingebracht, um retrospektiv die Flussdichte der Protonen zu ermitteln.
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Da die Wirkungsquerschnitte fiir die Monitorreaktionen bekannt sind, ist durch Um-
stellung von Gleichung (3.16) die Flussdichte ® eindeutig bestimmbar. Die Wahl der
Monitorwirkungsquerschnitte hat entscheidenden Einfluss auf alle folgenden Ergeb-

nisse, daher folgt eine Diskussion der verschiedenen Datensétze fiir die verwendeten
Reaktionen 2" Al(p,3p3n)?*Na und "*Cu(p,xn)*Zn.

4.3.1. Diskussion der verwendeten Monitorwirkungsquerschnitte
Die Reaktion 2"Al(p,3p3n)*’Na

Die Messung des in Aluminium produzierten #?Na bietet fiir die Flussbestimmung
einige Vorteile. Aufgrund der hohen Schwellenenergie von 22MeV ist ein Ein-
fluss von sekundéiren Teilchen unwahrscheinlich, die Halbwertszeit von 2.6 Jahren
lasst auch eine spétere Messung zu und die emittierte y-Linie von 1274.5keV ist
sehr gut messbar. In dlteren Arbeiten wurden auf die Monitorwirkungsquerschnitte
nach [Tob81] zuriickgegriffen, die aus vorhandenen Absolutmessungen evaluiert wur-
den. 1990 wurden neue Absolutmessungen durchgefithrt [SMN*90]. Diese stimmen
im Rahmen der Fehler mit [Tob81] iiberein, geben aber unterhalb von 200 MeV einen
leicht anderen Verlauf wieder. In ausfiihrlichen Untersuchungen [MBB*97] wurde ein
Datensatz erstellt, der unterhalb von 200 MeV auf [SMN*90] beruht und dariiber
durch [Tob81] ergédnzt wird. Zwischen den gegebenen Messwerten wurde mittels ku-
bischen Splines eine kontinuierliche Funktion bestimmt und fiir alle nachfolgenden
Auswertungen verwendet. Neuerdings gibt es mit [TTG701] einen weiteren Satz an
evaluierten Wirkungsquerschnitten der IAEA, der in dieser Arbeit zum ersten Mal
ebenfalls beriicksichtigt wird. In Abbildung 4.7 sind die Monitorwirkungsquerschnit-
te aus diesen 3 Datensétzen dargestellt. Deutliche Diskrepanzen bestehen nur fiir die
Daten nach [Tob81], die beiden anderen Satze liefern erwartungsgeméaf in der Aus-

wertung keine abweichenden Ergebnisse.

Die Reaktion "**Cu(p,xn)%Zn

Da wegen der starken Steigung der Anregungsfunktion von 27Al(p,3p3n)?*Na

die Flussbestimmung iiber ??Na unterhalb von etwa 60MeV schwierig ist, wird
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Wirkungsquerschnitt [mb]

Protonen—Energie [MeV]

Abbildung 4.7.: Monitorwirkungsquerschnitte fiir die Reaktion 27Al(p,3p3n)??Na nach
[Tob81, SMNT90, TTGT01] bis 90 MeV. Die Einzelwerte wurden mittels
kubischer Splines gegliattet, um die Unterschiede besser darzustellen.

zusitzlich das in natiirlichem Kupfer gebildete %°Zn gemessen. Diese Methode be-
sitzt die gleichen giinstigen Eigenschaften wie die Flussdichtenbestimmung iiber
2TAl(p,3p3n)*2Na: lange Halbwertszeit des ®Zn von 244.2 Tagen, eine eindeutige
~-Linie bei 1115.55keV und giinstige mechanische Eigenschaften der Kupferfolien.
Hier ist allerdings zu beachten, dass die einzige v-Linie des ®Zn auf unzureichend
abgeschirmten Detektoren bei zu geringer Auflosung mit der 1120.3keV Linie des
226Ra im natiirlichen Hintergrund iiberlagert sein kann. Fiir die Produktion von %°Zn
aus " Cu wurde am Zentrum fiir Strahlenschutz und Radiodkologie der Universitit
Hannover ein evaluierter Datensatz erstellt [Bus94], in dem die vorhandenen Daten
mittels eines kubischen Splines in eine kontinuierliche Funktion iiberfiihrt wurden.
Auch in [TTG*01] findet sich eine evaluierte Anregungsfunktion fiir diese Reaktion.
Abbildung 4.8 zeigt die beiden Anregungsfunktionen im fiir diese Arbeit relevanten
Energiebereich zwischen 25 und 75 MeV. Obwohl die Unterschiede nicht mehr als ei-
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Wirkungsquerschnitt [mb]

Protonen—Energie [MeV]

Abbildung 4.8.: Monitorwirkungsquerschnitte fiir die Reaktion "*Cu(p,xn)%Zn in ge-
glétteter Darstellung nach [Bus94, TTG"01] zwischen 25 und 75 MeV.

nige Prozent betragen, konnte in dieser Arbeit nur mit den Daten nach [Bus94] eine

konsistente Bestimmung der Flussdichte realisiert werden.

4.3.2. Energieabhdngigkeit der Monitorwirkungsquerschnitte

Die beiden angewendeten Anregungsfunktionen fiir die Monitorreaktionen besitzen
ein starkes Maximum mit steilen Flanken. Dies bedeutet, dass selbst eine geringe
Energieunsicherheit eine grofie Varianz der Monitorwirkungsquerschnitte nach sich
zieht. In den Bereichen der Anregungsfunktion, in denen die zweite Ableitung deut-
lich von 0 abweicht, ist zudem eine Faltung mit dem energetischen Strahlprofil nétig.
Dazu wird eine gaufiférmige Energieverteilung der Protonen um die errechnete mitt-
lere Energie angenommen. Die Unsicherheit der Monitorwirkungsquerschnitte wur-

de wegen der verschiedenen Steigungen der Anregungsfunktionen als die Hélfte der
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Differenz der Wirkungsquerschnitte bei der maximalen und der minimalen Energie

bestimmt, die sich jeweils aus der Unsicherheit der Energie ergeben.

Da die Energicunsicherheit des Strahls gerade in den hinteren Folien des Stacks
am grofiten ist, also in dem Energiebereich, in dem auch die gréfite Steigung der
Anregungsfunktionen liegt, ergeben sich bei der Bestimmung der Monitorwirkungs-
querschnitte fiir einzelne Folien sehr grofie Fehler. Daher wurde in dieser Arbeit
die Flussbestimmung iiberwiegend mit den vorderen Monitorfolien im Stack durch-
gefithrt und die hinteren Folien nur zu Kontrollzwecken ausgewertet. Uber diese Aus-
wertungen war es moglich, Unstimmigkeiten in den Angaben zur vorgesehenen Pro-

tonenenergie einiger Bestrahlungen festzustellen.

4.3.3. Verlauf der Protonenflussdichte innerhalb der Stacks

Eine deutliche Verringerung der Flussdichte innerhalb des Stacks findet nicht statt,
da der Protonenstrahl bei den Bestrahlungen am PSI sehr scharf parallel gebiindelt
auf den Stack trifft und keine gréflere Divergenz des Strahls auftritt. Die exzellente
Fokussierung des Strahls kann iiber Verfarbungen in den Kupferfolien bestitigt wer-
den. Auch die Absorption der Protonen in Kernreaktionen stellt keinen messbaren
Verlust dar®. Die Konstanz der Flussdichte innerhalb des Stacks konnte experimen-
tell eindeutig bestétigt werden. Nach Gleichung (3.16) wird fiir jede Aluminiumfolie
und jede Kupferfolie die Protonenflussdichte innerhalb dieser Folie bestimmt. Aus
den Einzelflussdichten in den vorderen Monitorfolien wird ein fehlergewichteter Mit-

telwert gebildet und als Flussdichte fiir den gesamten Stack veranschlagt.

3 Ausgehend von einem Reaktionswirkungsquerschnitt von o=1Barn ergibt sich fiir eine Stack aus

onx

100 Bleifolien einer Dicke von 50 pm iiber I(x) = Ipe~ eine nukleare Absorption von etwa

0.3%
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4.4. Fehlerbetrachtung

4.4.1. Unsicherheiten bei der Probenprdparation
Unsicherheit bei der Anzahl der Targetkerne

Die Berechnung der Anzahl der Targetkerne Np erfolgt iiber die Masse der Probe
mp geméif

mr
Ny = Nyj—— 4.11
r=Nagp (4.11)

wobei N, die Avogadrozahl und My das Atomgewicht sind. Die beiden Konstanten
werden als fehlerfrei angenommen, so dass der Wégefehler von 0.02mg die einzige
Quelle der Unsicherheit von Np darstellt. Dieser Beitrag zum Gesamtfehler war in

der vorliegenden Arbeit immer geringer als 0.1 %.

Verfdlschungen durch unreine Proben

In Abschnitt 4.1.1 wurden die Reinheiten der verwendeten Materialien aufgefiihrt
und anschliefend die Reinigung beschrieben. In den Ergebnissen wurden keine Ver-
unreinigungen in den Targets festgestellt. Fehlerhafte Resultate aus diesen Quellen

werden daher ausgeschlossen.

Verluste und Kontaminationen durch RiickstoBprodukte

Durch die Bestrahlung der Targets (mit Ausnahme von Bismut) in Gruppen von min-
destens drei hintereinander liegenden Folien des gleichen Materials ist gewéhrleistet,
dass sich die Verluste durch Riickstof8e aus der mittleren in die dahinter platzierte
Folie mit den RiickstoBprodukten aus der davor liegenden ausgleichen. In den Bis-
mutproben konnten keine Produkte nachgewiesen werden, die aus davor liegenden
Aluminium- oder Kupferfolien hétten stammen kénnen. Auch die Verluste aus der
Bismutprobe diirften aufgrund ihrer groflen Masse vernachléssighar sein. Insgesamt
wird in dieser Arbeit davon ausgegangen, dass keine Fehler durch mogliche Verluste

oder Kontaminationen aufgetreten sind.
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4.4.2. Unsicherheiten der Gammaspektrometrie
Unsicherheiten der Messtechnik

In diesen Bereich fallen die Effekte, die aus messtechnischen Griinden eine Verfil-
schung der Ergebnisse verursachen konnen. Bei sehr hohen Zihlraten konnen ,,Pile-
Up“-Effekte auftreten, wenn die Impulse in so rascher Folge auftreten, dass das
Signal des Verstarkers noch nicht vollstindig abgeklungen ist und vom né&chsten
iiberlagert wird. Dies fithrt im Spektrum zu einem Abweichen des Peaks in der
hoherenergetischen Flanke von der angenommenen Gaufiform und damit einem feh-
lerhaften Ergebnis des Fits durch GAMMAW. Dieser Effekt wurde in dieser Arbeit

nicht beobachtet und wird daher vernachléssigt.

Unabhéngig von der Zahlrate kann es bei y—Quanten mit einer Energie von mehr
als 1022keV als Folge der Paarbildung zu ,Single-“ und ,, Double-Escape—Peaks*
kommen. Diese treten auf, wenn eines oder beide der Annihilations—Quanten von
511keV den Detektor verlassen haben, bevor sie in Wechselwirkung mit dem Kristall
treten konnten. Dieser Effekt wichst mit der Energie der priméren v—Quanten und
geringerer Grofle des Detektors. Zwar ist eine falsche Identifikation dieser Peaks un-
wahrscheinlich, aber bei einer Uberlagerung mit einem auszuwertenden Peak kénnten
fehlerhafte Flichen ermittelt werden. Auch dieser Effekt wurde in dieser Arbeit nicht
beobachtet.

Wie in Kapitel 4.2.2 beschrieben, wurden Tests beziiglich der Zuverlassigkeit der an-
gegebenen Totzeiten durchgefiihrt und keine Abweichungen festgestellt. Die Angaben

der Messgeréte beziiglich tgeq und t1;f. werden daher als fehlerfrei angenommen.

Ein weiterer Effekt, der die Flachen der Peaks vermindern oder zusétzliche Peaks
vortauschen kann, ist die Koinzidenz von y-Quanten. Dabei lassen sich ,,echte* und
yzufillige* Koinzidenzen unterscheiden. Zufillige Koinzidenzen treten unabhéngig
von den verwendeten Geometrien bei hohen Zahlraten auf, wenn zwei Quanten so
schnell nacheinander im Detektor registriert werden, dass sie irrtiimlich als ein Photon
mit der Summe der Energien der einzelnen Photonen detektiert werden. In allen
Messungen dieser Arbeit waren die Zahlraten zu gering, als dass solche Effekte eine

Rolle héatten spielen konnen.
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Demgegentiiber sind echte Koinzidenzen nicht von der Aktivitdt abhéngig, sondern
vom emittierenden Nuklid und dessen Zerfallsschema sowie der vorliegenden Geome-
trie. Die Effekte bei echten Koinzidenzen sind besonders bei nahen Absténden der
Probe zum Detektor duflerst komplex und kénnen hier nur angedeutet werden. Eine
ausfiihrliche Behandlung der Problematik findet sich z. B. in [DS90] und [Neu99]. Ei-
ne grundsétzliche Betrachtung [Glo98] fiihrt zu dem Ergebnis, dass bei den in dieser
Arbeit verwendeten Geometrien und Nukliden in den meisten Fillen diese Effekte
zu vernachlissigen sind, aber in einzelnen Situationen einen geringen Einfluss haben
konnten, insbesondere bei den Messungen lange nach Bestrahlungsende, die in einem
Abstand von 12 ¢cm vom Detektor durchgefiithrt wurden. Zwar wurden die theoretisch
moglichen Effekte in der Praxis nicht beobachtet, aber in Konsistenz mit vorange-
gangenen Arbeiten und im Sinne einer konservativen Fehlerabschitzung mit einem
Fehler von 4 % beriicksichtigt [Glo98].

Unsicherheit der Flachenbestimmung

Bereits bei der Beschreibung von GAMMAW wurde die Ermittlung der Unsicherheiten
durch dieses Programm dargelegt. Laut [Wes95] beschreiben die angegebenen Unsi-
cherheiten die statistische Unsicherheit mit dem etwa 1.0 bis 1.1-fachen der einfachen

Standardabweichung.

Bei den analysierten Peaks dieser Arbeit bewegten sich die Unsicherheiten der Peak-
flichen zwischen 0.2 % und mehr als 80 %. Zunichst wurden alle Peaks von der Aus-
wertung ausgeschlossen, die einen grofieren Flachenfehler als 50 % hatten. In spéteren
Auswertungen wurden allerdings alle Peaks beriicksichtigt, weil auch Peaks mit
hoheren Fehlern quantitativ auswertbar waren. Dies spricht fiir eine Uberschiitzung
der Fehlerangaben durch GAMMAW, dennoch wurden diese Angaben in die weitere

Auswertung iibernommen.

Unsicherheit der Selbstabsorption

Alle gemessenen Zahlraten dieser Arbeit werden geméafl Kapitel 4.2.5 wegen der Ver-

luste durch Selbstabsorption korrigiert. Die zugrunde liegenden Daten nach [SI70]
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werden ohne Fehler angegeben. Ein Vergleich mit den neueren Daten anderer Auto-
ren [BH99] ergibt keine nennenswerte Abweichung in dem Energiebereich oberhalb
von 100keV, der bei der Auswertung beriicksichtigt wurde (Abbildung 4.6) Eine
groflere Ungenauigkeit der Absorptionskoeffizienten wire bei der Auswertung von
Nukliden mit mehreren v-Linien iiber einen weiten Energiebereich aufgefallen. Der

Beitrag zur gesamten Unsicherheit aus dieser Quelle wird daher vernachlassigt.

Unsicherheiten durch die Untergrundkorrektur

Eine wesentliche Korrektur stellt vor allem bei den spéateren und deshalb ldnger an-
dauernden Messungen der Abzug von Peaks der natiirlichen Hintergrundstrahlung
dar. Besonders auf den unabgeschirmten Detektoren kénnen die ermittelten Peak-
flichen stark von Untergrundlinien gestort sein. Uber den gesamten Zeitraum dieser
Arbeit wurden kontinuierliche Messungen des Untergrundes auf allen Detektoren
in allen Geometrien durchgefiithrt. Der Einfluss der Geometrie auf die ermittelten
Untergrundspektren besteht darin, dass beispielsweise am Detektor PbBurg manche

Geometrien eine teilweise Offnung der Abschirmung erfordern.

Es konnte innerhalb von 4 Jahren keine signifikante Anderung der Hintergrundstrah-
lung festgestellt werden, was auch eine Kontamination ausschlie3t. Fiir die korrigier-
ten Peakflaichen wurde die Unsicherheit additiv aus ihrer urspriinglichen und der des

Untergrundpeaks bestimmt.

Unsicherheiten der Efficiency

Die Efficiency der Detektoren geht direkt in jede berechnete Aktivitdt ein, und muss
deshalb sorgfiltig bestimmt werden. Die Erfahrungen in der v-Spektrometrie zeigen,
dass die Efficiency in Abhéngigkeit von der y-Energie in doppelt-logarithmischer Dar-
stellung einen glatten, durch Polynome beschreibbaren Verlauf hat. Deshalb sind ein-
zelne Efficiency-Punkte, die aus dieser Darstellung heraus fallen, eindeutig feststell-
bar. Dieses empirische Merkmal einer konsistenten Funktion fiir die Nachweiswahr-
scheinlichkeit der Detektoren konnte in der vorliegenden Arbeit eingehalten werden.

Somit begrenzen sich die Unsicherheiten der Efficiency auf die zugrunde liegenden
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4.4. FEHLERBETRACHTUNG

Daten der Standardpriparate und die Qualitéit des Fits. Die Unsicherheiten der Ak-
tivitdtsangaben der Standardpréparate liegen nach Angaben der Hersteller zwischen
2% und 5%. Im Rahmen dieser Unsicherheiten lassen sich auch diese Aktivititen
wieder aus den bestimmten Efficiencies reproduzieren. Es wird daher als gesamte

Unsicherheit die obere Grenze von 5% fiir die Efficiency angenommen.

Unsicherheiten der grundlegenden nuklearen Daten

Auf den nuklearen Zerfallsdaten, die sowohl zur Identifikation der Nuklide ge-
nutzt werden, als auch bei der Berechnung der Wirkungsquerschnitte eine entschei-
dende Rolle spielen, basieren alle Ergebnisse dieser Arbeit. Neben der Unsicher-
heit der Daten muss auch ihre Vollsténdigkeit und Zuverldssigkeit diskutiert wer-
den. Anders als in fritheren Arbeiten an unserem Institut, die auf die Kerndaten
nach [RW83| basierten, wurde der neuere Katalog von [Wes00] genutzt. Zwar wa-
ren in [RW83] die Unsicherheiten fiir die Energien und Intensitéten angegeben, sie
fanden aber in der Fehlerdiskussion keine Beriicksichtigung, da nur die Fehler der
Ubergangswahrscheinlichkeiten auf die Ergebnisse wirken und mit weniger als 0.5 %
gegeniiber den iibrigen Quellen zu vernachléssigen sind. Die Unsicherheiten der Ener-
gie spielen nur bei der Zuordnung von Peaks eine Rolle und stellen daher keinen

Beitrag zur Unsicherheit der Ergebnisse dar.

Die neueren Daten [Wes00] beinhalten in der vorliegenden Form keine Angaben
iiber die Unsicherheiten, aber im Vergleich werden sie durchweg mit hoherer Ge-
nauigkeit angegeben und besitzen damit vermutlich auch mindestens eine so kleine
Unsicherheit, wie die bisher verwendeten. Deshalb werden die genutzten Daten der

Ubergangswahrscheinlichkeiten als fehlerfrei angesehen.

Auch die Halbwertszeiten sind im Allgemeinen mit ausreichender Genauigkeit be-
kannt, es wurde aber im Rahmen dieser Arbeit eine Abweichung fiir 2°°Bi festge-
stellt (Kapitel 5.1). Je nach dem Zeitpunkt der Messung konnen auch geringe Ab-
weichungen der Halbwertszeit grofien Einfluss haben. Tl%) sei die wahre Halbwerts-
zeit und Tl(};) die irrtiimlich falsche Halbwertszeit. Deren relative Abweichung sei
ty = Tl%) / Tl(;;) Dann ergibt sich fiir das Verhéltnis der ermittelten Aktivitédten bei
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Bestrahlungsende in Abhéangigkeit der vergangenen Zeit ¢ oder deren Verhéltnis zur
Halbwertszeit ¢, = t/ Tl(;”z):

A%”O)B _exp(In2 t/Tl%))

Al exp(n2t/T})))

= 2t{-t) (4.12)

Damit ergibt sich fiir £, = 10 und einem Fehler der Halbwertszeit von 0.5% eine
Abweichung der falsch berechneten Aktivitdt von der echten Aktivitdt bei Bestrah-
lungsende von 3.5 %. Die Wahrscheinlichkeit eines grofien Einflusses einer fehlerhaften
Halbwertszeit ist aber gering: es liegen aufler fiir die kurzlebigen Produkte ausreichend
Messungen mit ¢, < 3 vor. Hier ist der resultierende Fehler der berechneten Aktivitét
nur etwas mehr als 1% bei einer angenommenen Abweichung der Halbwertszeit von
0.5%. Des weiteren wiirde eine fehlerhafte Halbwertszeit in der grafischen Darstel-
lung der ermittelten Einzelaktivitdten als monotoner Trend auffallen, wie es beim
205Bi auch tatsichlich der Fall war. Es wird daher in dieser Arbeit kein zusitzlicher

Fehler durch die Unsicherheiten der verwendeten Kerndaten angesetzt.

4.4.3. Unsicherheiten der Flussbestimmung

Die Bestimmung der Flussdichte unterliegt fiir jede Einzelprobe den gleichen Ein-
fliilssen wie die Berechnung der Aktivitdten fiir die Wirkungsquerschnitte, zuziiglich
der Unsicherheit der verwendeten Monitorwirkungsquerschnitte. In Kapitel 4.3 wurde

bereits dargestellt, wie die Unsicherheit des Wirkungsquerschnitts bestimmt wurde.

Insgesamt wird fiir die ermittelten Mittelwerte als minimale Unsicherheit 5% ange-
nommen, welche die absoluten Unsicherheiten der Monitoranregungsfunktionen aus-
driickt.

4.4.4. Unsicherheiten der abschlieBenden Berechnung

Die Mittelwertbildung gemafi Gleichung (4.9) liefert den Fehler des Mittelwertes.
Grundsétzlich wurde dieser Fehler als Unsicherheit des Gesamtergebnisses angenom-
men. Es muss aber angemerkt werden, dass diese Angabe nicht immer dem subjekti-

ven Eindruck des Betrachters entspricht, da sich fiir Werte, die zwar nicht stark um
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einen Mittelwert schwanken, aber jeweils mit grolen Unsicherheiten behaftet sind, ei-
ne sehr kleine Unsicherheit ergeben kann. Als Gesamtunsicherheit fiir die gemittelten
Wirkungsquerschnitte dieser Arbeit ergeben sich Werte zwischen 5% und mehr als
90 %, wobei die grofiten Unsicherheiten durch Korrekturen aus der Beriicksichtigung

von Zerféallen der Mutternuklide resultieren.

4.4.5. Unsicherheiten der Protonenenergie

Drei Effekte tragen zur Unsicherheit der berechneten Protonenenergie fiir eine be-
stimmte Probe bei. Zunéchst sind die priméren Protonen nicht monoenergetisch,
sondern besitzen eine Unsicherheit von AFEp.,,. Nach Gleichung (4.3) bewirkt der
statistische Charakter eine zusétzliche Unsicherheit von AEgy.,. Als drittes muss
beriicksichtigt werden, dass sich die Energie innerhalb jeder Folie deutlich dndert, da-
her muss als maximale Unsicherheit AFEr,; die Hélfte des gesamten Energieverlustes
innerhalb einer Folie angesetzt werden. Damit folgt insgesamt fiir die Unsicherheit

der berechneten Energie der Protonen

AE = \/(ABpeam)? + (ABpoit)? + (ABstrag)? (4.13)

Fiir fast alle Proben war die Unsicherheit der Protonenenergie geringer als 4 %, aber
gerade bei den hinten im Stack platzierten Bismutproben betrug diese in Ausnahmen
bis zu 2.9 MeV oder mehr als 30 %.

4.5. Qualitatssicherung

Ein Hauptaugenmerk dieser Arbeit wurde auf die Definition und Implementation
der Qualitédtssicherung gelegt. An dieser Stelle soll eine allgemeinere Einfiithrung in
die Ziele der Qualitétssicherung gegeben werden, um in spéteren Abschnitten die

Umsetzung zu erldutern.

Das Ziel der Qualitdtssicherung ist die Gewéhrleistung von Qualitdt, im Fal-
le eines Messlabors ist dies die Sicherheit bei den analytischen Aussagen. Nach
DINISO 9000 ff. und DIN EN 45.000 ff. ist die Qualitétssicherung ein Sammelbegriff

fiir notwendige Mafinahmen, die es erlauben, Aussagen iiber die Qualitidt und Fehler
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von Ergebnissen zu treffen. Qualitdt im Sinne der Qualitdtssicherung ist damit die

Gebrauchstauglichkeit und ein Maf fiir die Erfiillung von bestimmten Forderungen.

Zwar sind diese Vorschriften in wissenschaftlichen Messungen nicht bindend, sie geben

aber Empfehlungen vor, deren Prinzipien im Folgenden diskutiert werden. Mehrere

Parameter sind fiir die Qualitdt von Messergebnissen von Bedeutung:

¢ Qualifikation der Mitarbeiter:

Theoretische Kenntnisse und entsprechende Weiterbildung sind eine entschei-
dende Voraussetzung fiir die Beurteilung von analytischen Problemen und eine

richtige Interpretation von Ergebnissen.

Qualitét der Priifeinrichtungen:
Die zur Qualitatskontrolle eingesetzten Gerdite miissen regelméflig gewartet,

gepflegt, kalibriert und gegebenenfalls geeicht werden.

Qualitédt der Analyseverfahren:

Die Validierung von Analyseverfahren und die Auswertung von Analyseergeb-
nissen miissen nach einheitlichen Grundsétzen erfolgen, um Vergleiche zwi-
schen verschiedenen Verfahren anstellen zu kénnen. Ein Analyseverfahren muss
standig darauf hin iiberpriift werden, ob es der einmal festgeschriebenen Ver-

fahrensbeschreibung entspricht.

Die Qualitatskontrollen umfassen:

o Die Kontrolle der Reproduzierbarkeit eines Detektorsystems (Funktionskontrol-

le) durch wiederholte Messungen in bestimmten Zeitabstdnden derselben Probe
unter gleichen Messbedingungen. Dabei miissen auch die relevanten Detektor-
parameter Auflosung und Nachweiswahrscheinlichkeit in einem Standardver-

fahren iiberpriift werden.

Dafiir miissen einfach zu bedienende und automatisch ablaufende Programme
entwickelt werden, die diese Aufgabe nach der Aufnahme eines Kalibrations-

spektrums durchfithren und die Ergebnisse ausgeben und protokollieren.

Die Kontrolle der Richtigkeit einer Methode durch wiederholte Messungen

von Standardproben, die z. B. von der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt
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Tabelle 4.5.: Ubersicht der Qualitiitskontrollen.

Kontrollpunkt Durchfithrung Haufigkeit

Reproduzierbarkeit Messung eines Punktpréaparates oder einer wochentlich
geeigneten Probe in gut reproduzierbarer
Geometrie, dabei Schnellanalyse der wich-
tigsten Detektorparameter

Untergrund durch Nulleffektmessung mit leerem, bzw. ohne 14-téglich bis
Hintergrundstrahlung Messgefafl mit moglichst langen Messzei- monatlich
ten (z.B. wéhrend eines Wochenendes);
Blindproben bei neuem Probenmaterial

Richtigkeit Messung von Standardproben vierteljahrlich

(PTB) bereitgestellt werden. Hierfiir sind auch Proben geeignet, die von den
Leitstellen aus PTB-Standards hergestellt und zur Durchfiithrung von Ringver-
suchen an die Messstellen versandt werden. Damit kénnen systematische Fehler
eines Verfahrens erkannt werden. Diese Proben kénnen auch zur Kontrolle der

Reproduzierbarkeit benutzt werden.

o Die regelméflige Kontrolle des Untergrundes durch Hintergrundstrahlung, ge-

gebenenfalls mit Blindproben.
¢ Die Auswertung von extern bezogenen Standard-Proben.

o Stichprobenartige Wiederholungen von Messungen und Auswertungen.

Beispiele fiir Umfang, Héufigkeit und Art der Qualitétskontrollen sind in Tabelle 4.5
zusammengestellt. Die Durchfiihrung und Ergebnisse dieser Messungen miissen pro-
tokolliert und kontrolliert werden [Kan92]. Die bei den wochentlichen Kontrollmes-
sungen bestimmten Detektorparameter sollten protokolliert und zusammen mit allen
technischen Daten aufbewahrt werden. Alle Standardeinstellungen der Elektronik
sollten festgeschrieben sein, alle Anderungen an Einstellungen oder Parametern, das
Hoch- und Herunterfahren der Detektoren muss aufgezeichnet werden und alle Pa-
rameter mit den Vorgaben verglichen werden. Weitere Beispiele fiir Kontrollpunkte

sind:

¢ Qualitéit der Probenlagerungs- und Konservierungsmafinahmen testen,
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¢ Festschreiben der Methodenparameter,
¢ Probenplanung und Probenverwaltung,

¢ einheitliche Dokumentation der Ergebnisse.

4.5.1. Beispiel zur Qualitatssicherung

Ein wichtiger Teilaspekt bei der Auswertung der v-Spektren ist die Interferenz zwi-
schen Linien verschiedener Nuklide. Wegen der beschrinkten Auflosung der Detekto-
ren ist es nicht immer moglich, die einzelnen Peaks klar zu trennen. Daher muss ein
Mechanismus gefunden werden, der es erméglicht, solche Interferenzen eindeutig zu
erkennen und zu korrigieren. Dabei ist es wichtig, die Interferenz der -Linien zweier
tatsdchlich vorhandener Nuklide von einer fehlerhaften Zuordnung zu unterscheiden.
Beide Situationen fiihren iiber alle Spektren und Peaks gesehen zu uneinheitlichen

Einzelaktivitaten.

Trégt man fiir alle y-Linien eines betrachteten Nuklids die berechneten Einzelak-
tivitdten gegen den Zeitpunkt der Messung auf, so ergibt sich typischerweise fiir
beide Moglichkeiten ein verschiedenes Bild: bei vorhandener Interferenz sollten bei
grofleren Unterschieden der Halbwertszeiten die Ergebnisse iiber mehrere -Linien in
einem Zeitfenster konsistent sein oder nur bei den ersten oder letzten Messungen fiir
einzelne y-Linien scheinbar zu hohe Aktivitdten liefern. Dagegen ergibt sich fiir nicht
vorhandene Nuklide im Allgemeinen kein konsistentes Bild der einzelnen Aktivitdten.

Die grafische Darstellung der Ergebnisse hilft bei dieser Unterscheidung.

Zur Verdeutlichung soll folgende Situation dienen: eine bestimmte ~-Linie ist
iiberlagert von einer v-Linie eines anderen Nuklids mit deutlich verschiedener Halb-
wertszeit. Dies bedeutet, dass die Peakflichen, die mehreren ~-Linien verschiedener
Nuklide entsprechen, immer grofier sind, als wenn sie ungestért waren. Hinzu kommt,
dass sich die Beitrége in den Peaks aus beiden 7-Linien je nach dem Verhéltnis der
Halbwertszeiten verdndern. Sei N; das Nuklid, welches gerade ausgewertet wird und
Ns ein iiberlagerndes Nuklid. Die durch die Bestrahlung induzierten Zahlraten beider
Nuklide zur Zeit tgpop seien R§°> und Réo) gewesen. A; und A\, sind die zugehorigen

Zerfallskonstanten.

Ri(t) = R et (4.14)
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Ro(t) = RY e (4.15)

Wird die Zeit nun in Einheiten von Ay ! gemessen und A = \;/\y als Verhiltnis
der Zerfallskonstanten gesetzt, ist die Zihlrate in einem gemeinsamen Peak zum
Zeitpunkt der Messung ¢ unter Vernachléssigung der Ubergangswahrscheinlichkeiten
die Summe beider Zéhlraten: R(t) = Ry (t) + Ry(t) = R”e > + RYe~t. Aus dieser

Zahlrate wird nun versucht, nach

R” = R(t)eM =R + RY ¢ (4.16)
Réo) _ R(t) et — Rgo) e tA-1) + R;O) (4.17)

jeweils die vermeintlichen R&O) und Réo) zu bestimmen. Beide Ergebnisse stimmen
bis auf einen weiteren Term mit dem wahren Wert {iberein. Falls ohne Beschréankung
der Allgemeinheit (A —1) > 1 ist, so verschwindet fiir ¢ — oo in Gleichung (4.17) der
zusitzliche Term und das Ergebnis wird korrekt. Auf der anderen Seite nédhert sich
fir £t — 0 in Gleichung (4.16) der Ausdruck der Summe beider Anfangszihlraten an.
Die Giite dieser beiden Niherungen héangt direkt von der Abweichung A — 1 ab. Das
bedeutet, dass es in den Féllen, in denen eine Interferenz zwischen zwei Nukliden
mit groflen Unterschieden der Halbwertszeiten vorliegt, meistens beide Aktivitdten
bestimmt werden konnen, auch wenn innerhalb eines Spektrums keine unabhéngigen
Aktivitdten bestimmt werden konnen. Dazu wird zunéchst die in spateren Messun-
gen nur wenig gestorte Aktivitit des ldngerlebigen Nuklids bestimmt, anschliefend
aus der fritheren Messungen die des kiirzerlebigen bestimmt und mit der ersteren

korrigiert.

Dieses Beispiel soll verdeutlichen, dass bei der Auswertung der komplexen ~-
Spektren vielfdltige Komplikationen auftreten, die aber mit geeigneten Werkzeu-
gen gelost werden konnen. Grundlage fiir alle Aspekte dieser ergebmnisorientierten
Qualitétssicherung ist das Ziel, aus moglichst vielen Messungen auf verschiedenen
Detektoren fiir ein Nuklid mit mehreren ~-Linien konsistente Einzelaktivitdten zu
bestimmen, die trotz unter Umsténden groflerer individueller Unsicherheiten im Ge-

samtergebnis eine befriedigende Genauigkeit gewéahrleisten.
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4.5.2. Fazit zur Qualitdtssicherung

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass die Auswertung durch die im Rah-
men dieser Arbeit entwickelten Methoden zur visuellen Unterstiitzung nicht nur zu-
verlédssigere Ergebnisse ermoglicht, sondern auch eventuell vorhandene Unstimmig-
keiten der Methode oder Messtechnik unmittelbar sichtbar macht. Zusammen mit
einer strengen Nachvollziehbarkeit und durchgéngigen Protokollierung aller Schritte

erfiillt sie alle genannten Anspriiche der Qualitdtssicherung.
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5. Experimentelle Ergebnisse

Insgesamt wurden im Rahmen dieser Arbeit 20 Stacks bestrahlt und retrospektiv die
Flussdichten der Protonen bestimmt. Fiir 6 Experimente mit insgesamt 74 Proben
wurden etwa 1000 Spektren komplett ausgewertet (dabei wurden fast 150.000 Peaks
gefunden). Es wurden mehr als 3000 Spektren der iibrigen Proben gemessen und zur
Auswertung vorbereitet. Als Ergebnis liegen nun iiber 660 neue Wirkungsquerschnit-
te vor, deren Werte sich aus der Analyse von fast 11000 einzelnen Aktivitdten der

Produktnuklide ergaben.

Die experimentellen Ergebnisse werden in 3 Abschnitten vorgestellt: zunédchst erfolgt
eine Diskussion zur Halbwertszeit des Nuklids 2*°Bi. Der Literaturwert aus den 60er
Jahren fithrt zu inkonsistenten Ergebnissen und es wurde daher eine Neubestimmung
vorgenommen. Die ermittelte Abweichung betriagt etwa 3%. Diese Diskrepanz ist
nach den Ausfithrungen in der Fehlerdiskussion erheblich und muss in zukiinftigen

Auswertungen berticksichtigt werden.

Anschlieflend werden die Ergebnisse der Flussdichtebestimmungen diskutiert und es
erfolgt eine Analyse der verwendeten Monitoranregungsfunktionen. Es zeigt sich, dass
fiir die Ermittlung zukiinftiger Flussdichten weitere Untersuchungen der Monitorre-
aktionen notwendig sind, da auch mit der neuen Evaluation [TTG101] der Reaktionen
natCu(p,xn)%Zn und 27 Al(p,3p3n)22Na nicht alle Widerspriiche beseitigt sind. Dessen
ungeachtet wird gezeigt, dass auch bei den derzeit bestehenden Unsicherheiten die

Flussdichten zuverldssig bestimmt werden kénnen.

Dies zeigt auch die hervorragende Konsistenz zwischen den aus verschiedenen, un-

abhéngig voneinander durchgefiihrten Bestrahlungsexperimenten bestimmten Wir-
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kungsquerschnitten aus Blei und Bismut. Eine Auswahl dieser groitenteils erstmalig

bestimmten Wirkungsquerschnitte wird im dritten Teil diskutiert.

5.1. Bestimmung der Halbwertszeit von ?"Bi

5.1.1. Hinweise auf eine fehlerhafte Halbwertszeit

Waéhrend der Bestimmung eines Wirkungsquerschnitts erfolgt eine visuelle Kontrol-
le der Aktivitdten, die sich in den Messungen aus den verschiedenen v-Linien des
Nuklids ergeben. Bei einer Auftragung der bereits zerfallskorrigierten Aktivitédten
unter Verwendung der bis dahin bekannten Halbwertszeit gegen den Zeitpunkt der
Messung nach Bestrahlungsende wurde fiir das Nuklide 2°°Bi eine abnehmende Ten-
denz der berechneten Aktivitdten unabhéngig von der betrachteten v-Linie und der
untersuchten Probe gefunden. Es wurde daher eine Analyse der Zerfallskurven in
mehreren Messungen vorgenommen, um die Konsistenz der beobachteten Halbwerts-

zeit zu liberpriifen.

5.1.2. Literaturdaten

In allen verfiigharen Sammlungen [Wes00, RW83, FS96, DK98, PKS95] fiir nukleare
Daten fand sich der gleiche Wert von 15.31 Tagen als Halbwertszeit des 2°°Bi mit
einer Unsicherheit von 0.04 Tagen. Dieser Wert stammt nach Angaben der ENSDF-
Datenbank aus [BLPL61] auf Grundlage von [FH58, KT51] und ist damit 40 Jahre
alt. In jiingerer Literatur finden sich keine Hinweise auf eine erneute Bestimmung der

Halbwertszeit.

5.1.3. Verfahren zur Bestimmung der Halbwertszeit

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Vielzahl von Blei- und Bismutproben be-
strahlt, wobei als eines der dominierenden Nuklide 2°°Bi produziert wird. Da, ab-
gesehen von der Halbwertszeit, die nuklearen Daten von 2°Bi auch in jiingerer Zeit

kontinuierlich gemessen wurden und damit als hinreichend gesichert gelten kénnen

56



5.1. BESTIMMUNG DER HALBWERTSZEIT VON 2%°BI

(z.B. [BOFt86, HGB*83, HWF*83, Lon82, BFZ"81]), kann aus dem Abfall der
Zahlrate nach Gleichung (3.7) direkt die Halbwertszeit bestimmt werden. Dies ge-
schieht durch Anpassung einer Geraden in doppelt-logarithmischer Darstellung dieser

Aktivitit gegen die Zeit nach Bestrahlungsende.

Insgesamt wurden mehr als 1100 einzelne Aktivitdten nach Gleichung (3.7) bestimmt
und damit in 118 unabhéngigen Fits die Halbwertszeit ermittelt. Dabei wurden 12
unterschiedliche Blei- und Bismutproben beriicksichtigt und 13 verschiedene -Linien
des 2°Bi mit Ubergangswahrscheinlichkeiten zwischen 1.69% und 32.4% genutzt.
Fiir jede einzelne Anpassung der Geraden standen etwa 10 einzelne Aktivitidten zur

Verfiigung.

5.1.4. Ergebnis der Neubestimmung

In Abbildung 5.1 sind alle Ergebnisse aufgetragen, wobei die einzelnen Werte nach ab-
steigender Intensitit der benutzten v-Linien sortiert sind. Die Streuung der Messwer-
te liegt vor allem an der begrenzten Anzahl von Messungen der einzelnen Proben. Fiir
eine noch genauere Bestimmung der Halbwertszeit sind sicher mehr als 20 Messungen
der gleichen Probe mit genau geplanten Zeitabstéinden notwendig. Dies erfolgte in
dieser Arbeit nicht, weil die Durchfithrung der Messungen nicht auf die mdéglichst
genaue Ermittlung der Halbwertszeit zielte. Messungen, die sich speziell diesem Ziel
widmen, werden zur Zeit durchgefiihrt. Als Ergebnis der Mittelwertbildung der Ein-

zelbestimmungen ergibt sich fiir die Halbwertszeit des 2°°Bi:

Ty )5 = (14.87 4+ 0.12) Tage (5.1)

Dies entspricht einer Unsicherheit von 0.8 %. In weiteren Messungen wird die Daten-

basis zur Bestimmung dieser Halbwertszeit weiter ausgebaut werden.

In einer analog durchgefiihrten Analyse fiir 2°°Bi konnte keine Abweichung vom Li-
teraturwert festgestellt werden. Insgesamt kann dieses unerwartete Ergebnis als wei-
teres Indiz fiir die Qualitdt der durchgefiithrten Auswertungen gelten, da trotz der
komplexen Analyse der Spektren eine inkonsistente Basis der grundlegenden nuklea-

ren Daten aufgedeckt und korrigiert werden konnte.
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Abbildung 5.1.: Bestimmung der Halbwertszeit von 2°°Bi in unabhiingigen Einzelmes-
sungen und dem ermittelten Mittelwert mit der Standardabweichung im
Vergleich zum Literaturwert.

5.2. Bestimmung der Flussdichten

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Flussdichtenbestimmung diskutiert.
Dabei wird auf die Einfliisse der Einschussenergie und der zugrunde liegen-
den Monitorwirkungsquerschnitte eingegangen. AnschlieBend werden die Ergebnis-
se der Flussdichten fiir die ausgewerteten Bestrahlungen diskutiert. Eine komplette
Ubersicht aller Flussdichten fiir die Experimente, die im Rahmen dieser Arbeit durch-
gefiithrt wurden, findet sich in Anhang C auf Seite 135.

5.2.1. Betrachtungen zur Einschussenergie

Bei der Bestimmung der Protonenflussdichte kommt der Genauigkeit der berechne-

ten Protonenenergie gerade fiir Energien unterhalb von etwa 50 MeV ein grofie Rolle
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Abbildung 5.2.: Varianten der angenommenen anfinglichen Protonenenergie fiir die Be-
strahlung ZuerOB und deren Einfluss auf die sich ergebenden Flussdich-
ten. Die Fehlerangaben wurden weggelassen, wenn die Unsicherheiten
mehr als 80 % betrugen.

zu, da die Anregungsfunktionen der Monitorreaktionen hier besonders grofie Steigun-
gen besitzen (Abbildungen 4.7 und 4.8). Fiir die Experimente ZuerOA und ZuerOB
wurde urspriinglich von einer projektierten Energie der Strahlprotonen von 72 MeV
ausgegangen. Bei der Auswertung der damit erzielten einzelnen Flussdichten in den
Monitorfolien ergaben sich jedoch Schwierigkeiten, einen konsistenten Gesamtfluss
zu ermitteln. In Abbildung 5.2 wird dies verdeutlicht. Dargestellt sind jeweils die
aus der %7Zn Aktivitdt in den einzelnen Kupferfolien ermittelten Flussdichten fiir

verschiedene angenommene Anfangsenergien der Protonen.

Fiir die angegebene Einschussenergie von 72 MeV ergibt sich in den vorderen Folien
eine einheitliche Flussdichte, aber der unphysikalische Anstieg bei niedrigeren Ener-

gien tiefer im Stack ist offensichtlich. Zwar liegt dieser Anstieg auch bei Annahme
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einer konstanten Flussdichte noch im Rahmen der Fehler, dennoch zeigen verschiede-
ne Bremsrechnungen, bei denen jeweils die Anfangsenergie der Protonen in Schritten
von 0.5 MeV variiert wurde, mit sinkender Einschussenergie einen immer besseren
Verlauf und legen Nahe, dass als primére Energie der Protonen Werte zwischen 69.5
und 70.5 MeV realistischer als 72 MeV sind. Die daraufhin erfolgte Uberpriifung der
Beschleunigerprotokolle ergab als tatsédchliche Energie einen Wert von 70.5 MeV, wel-
ches zu einer Ubereinstimmung mit den Ergebnissen dieser Betrachtung fiihrt. Diese
starke Abhéngigkeit der Ergebnisse von der angenommenen Energie der Protonen

innerhalb des Stacks zeigt sich auch bei anderen Bestrahlungen dieser Arbeit.

Auch bei leicht abweichenden Angaben fiir die Einschussenergie kann eine zu-
verlassige Flussdichte fiir die Experiment bestimmt werden, da fiir diese Berechnung
nur die vorderen Folien verwendet werden. Diese besitzen die geringsten Unsicher-
heiten der Protonenenergie und damit auch geringere Unsicherheiten der Monitor-
wirkungsquerschnitte. Zum zweiten sind fiir diese Energien die Steigungen der Mo-

nitoranregungsfunktionen geringer.

Ein dhnliches Bild ergibt sich bei der Auswertung der Experimente ZuerOF und Zu-
er0G. Da diese beiden Bestrahlungen nacheinander mit den gleichen Parametern
durchgefiihrt wurden, ist eine gemeinsame Flussbestimmung méoglich. Bei einer Va-
riation der priméren Protonenenergie von den bestétigten 45MeV zu niedrigeren
Werten hin zeigt sich analog zu ZuerOB ein konsistenteres Bild mit Energien, die
von den Angaben der Betreiber nach unten abweichen. In Abbildung 5.3 ist die-
se Abhéngigkeit gezeigt. Eine endgiiltige Kldrung der Unstimmigkeiten zwischen
den angegebenen Energien und den ermittelten Flussdichten steht noch aus. Eine
fehlerhafte Messung am Beschleuniger selbst scheint nach Angaben der Operateure

unwahrscheinlich.

Als Konsequenz der Ergebnisse dieses Abschnitts werden die Flussdichtebestimmun-
gen der Bestrahlungsexperimente dieser Arbeit nur iiber die vorderen Folien durch-

gefiihrt.
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Abbildung 5.3.: Varianten der angenommenen anfinglichen Protonenenergie fiir die Be-
strahlungen ZuerOF und Zuer0OG und deren Einfluss auf die sich erge-
benden Fliisse.

5.2.2. Einfluss der Monitorwirkungsquerschnitte

Wie bereits in der Beschreibung des Flussbestimmung angedeutet, lagen dieser Ar-
beit mehrere alternative Anregungsfunktionen der Monitorreaktionen vor. Es konnte
dabei auch der Datensatz der IAEA [TTG"01] mit in die Betrachtungen einbezogen

werden.

Die Bestimmung der Flussdichten fiir die Experimente ZuerOF und ZuerOG iiber die
Kupferfolien zeigen deutliche Diskrepanzen zwischen den neueren Daten [TTGT01]
und den &lteren, bisher verwendeten [Bus94]. Dies d&ufert sich neben absoluten Unter-
schieden gegeniiber den Ergebnissen aus den Aluminiumfolien (Abbildung 5.8) auch
in einer leicht ansteigenden Tendenz der nach [TTG"01] berechneten Flussdichten.
Dies wird in Abbildung 5.4 veranschaulicht. Bis auf zwei im Rahmen der Fehler lie-
gender Ausreifler bei 29.7 und 40.8 MeV geben die Daten mittels der Anregungsfunk-
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Abbildung 5.4.: Vergleich der Flussdichten fiir ZuerOF und ZuerOG unter Verwendung
verschiedener Anregungsfunktionen der Monitorreaktionen.

tion nach [Bus94] einen konstanten Verlauf wieder, wohingegen die Ergebnisse der
neueren Evaluation eine ansteigende Flussdichte im hinteren Teil des Stacks zeigen.
Da eine zusétzliche Produktion aus sekundéiren Protonen unwahrscheinlich ist, kann
dieser Effekt nur auf die verwendeten Monitoranregungsfunktionen zuriickgefiihrt
werden. Es muss aber festgehalten werden, dass fiir eine eindeutige Beurteilung der
Giite der beiden verwendeten Anregungsfunktionen die Unsicherheit der Protonen-
energie innerhalb der Bestrahlungsexperimente dieser Arbeit zu gross ist und getrennt

untersucht werden muss.

Ein dhnlicher scheinbarer Anstieg der ermittelten Flussdichten nach den neueren
Monitorwirkungsquerschnitten zeigt sich auch bei den Experimenten Zuer0OA und
ZuerOB. Daher und in Konsistenz mit fritheren Arbeiten unserer Abteilung wurden
alle Flussdichten dieser Arbeit mit den bisherigen Wirkungsquerschnitten fiir die

Produktion von ®Zn bestimmt. Insgesamt wird auch bei einer faktisch geringeren
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Abbildung 5.5.: Ergebnisse der Flussdichten fiir Zuer05 und Zuer(06 aus den strahlseitigen
Monitorfolien. Das Ergebnis der fehlergewichteten Mittelwerte ist jeweils
als horizontale v-Linie dargestellt. Zur deutlichen Trennung wurden die
Werte fiir Zuer05 um 50% verschoben.

Unsicherheit des Mittelwertes in dieser Arbeit ein Minimum der Unsicherheit der

gemittelten Flussdichte von 5% angenommen.

5.2.3. Die Flussdichten von Zuer05 und Zuer06

251 fiir das

Die Protonenflussdichte im Experiment Zuer05 betrigt 1.15 x 101! ecm™
Experiment Zuer06 wurde ein Wert von 1.28 x 10" ¢cm™2s~! bestimmt. Als absolute
Unsicherheit wird 5% angenommen. In beiden Experimenten kamen ausschlielich
Kupferfolien zur Flussbestimmung zum Einsatz. In Abbildung 5.5 sind die Ergeb-
nisse der zur Auswertung herangezogenen Einzelwerte aufgetragen. Aufgrund relativ
weniger Messungen konnten die Aktivitdten hier nur mit vergleichsweise geringer

Genauigkeit bestimmt werden.
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5.2.4. Die Flussdichte von ZuerQA

Die Flussdichte fiir das Experiment Zuer0OA betrigt 8.18 x10'° cm=2s~1. Als absolute
Unsicherheit wird 5% angenommen. In Abbildung 5.6 sind die Einzelergebnisse der
aus den Aluminium- und Kupferfolien bestimmten Flussdichten gegen die Energie
im Stack aufgetragen. Zum Vergleich mit den tatséchlich ausgewerteten Flussdichten
aus den einzelnen Folien sind auch die Ergebnisse dargestellt, die aus den gemesse-
nen Aktivititen des 9°Zn mit der neueren Anregungsfunktion gewonnen wurden. Wie
auch bei den anderen Experimenten deuten diese auf einen im Stack ansteigenden
Protonenfluss hin, der aber bei anderen Produkten nicht beobachtet werden konnte
und daher unwahrscheinlich erscheint. Die Flussdichten aus der Produktion von #?Na
in den Aluminiumfolien stimmen bei diesem Experiment besser mit den Ergebnis-
sen aus den Kupferfolien iiberein, weil im Energiebereich des Experiments Zuer0A
die Anregungsfunktion 2’Al(p,3p3n)*?Na keine so grofie Steigung besitzt und daher
die Monitorwirkungsquerschnitte mit hoherer Genauigkeit zu bestimmen sind. Die

angenommene Unsicherheit der Flussdichte von 5% bildet eine obere Grenze.

5.2.5. Die Flussdichte von Zuer(0B

Fiir das Experiment Zuer0OB betrigt die Flussdichte 1.02 x 10" ¢cm™2s~! mit einer
Unsicherheit von 5 %. Die Darstellung der Einzelergebnisse in Abbildung 5.7 zeigt ein
ahnliches Bild wie beim Experiment ZuerOA. Die Daten nach der neueren Anregungs-
funktion fiir "*Cu(p,xn)%Zn zeigen wieder einen Anstieg zu niedrigeren Energien.

Wiederum ist die Annahme von 5% eine obere Grenze der Flussdichtenunsicherheit.

5.2.6. Die Flussdichte von ZuerOF und Zuer0G

Fiir beide Experimente wurde eine Protonenflussdichte von 1.66 x 10*! cm™2s~! mit

einer Unsicherheit von 5% ermittelt. Fiir beide Bestrahlungsexperimente wird die
gleiche Energie des Protonenstrahls von 45.0 MeV angenommen. Wegen der bereits

dargestellten Unsicherheit dieser Anfangsenergie werden auch hier nur die vorderen
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Abbildung 5.6.: Ergebnisse der Flussdichten fiir ZuerOA aus den strahlseitigen Monitor-
folien. Die zur Mittelwertbildung herangezogenen Folien sind verbunden,
das Ergebnis des fehlergewichteten Mittelwerts ist fett dargestellt.

Kupferfolien zur Flussbestimmung herangezogen. Die Ergebnisse aller einzelnen Fo-
lien sind in Abbildung 5.8 gezeigt. Obgleich die Ergebnisse aus diesen Aluminium-
und Kupferfolien zumeist innerhalb der Fehler konsistent sind, fillt eine systematische
Diskrepanz zwischen den Flussdichten, die aus der Produktion des ??Na bestimmt
wurden, und jenen aus der Produktion von %°Zn auf. Diese ist besonders fiir das Expe-
riment ZuerOG auffillig. Die grolen Unsicherheiten der Einzelergebnisse macht eine
Bewertung schwierig. Die Flussdichten aus den Ergebnissen der Kupferfolien nach
den bisher verwendeten Wirkungsquerschnitten [Bus94| sind wiederum eindeutig in

groBerer Ubereinstimmung mit den Werten aus den Aluminiumfolien, als die nach

[TTG+01].
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Abbildung 5.7.: Ergebnisse der Flussdichten fiir Zuer0B aus den strahlseitigen Monitor-
folien. Die zur Mittelwertbildung herangezogenen Folien sind verbunden,
das Ergebnis des fehlergewichteten Mittelwerts ist fett dargestellt.

Die ebenfalls denkbare Bestimmung der Flussdichten iiber kurzlebigere Produkte in
Kupfer, wie z. B. %2Zn, konnte wegen der sehr groBen Anzahl zu messender Proben

nach Bestrahlungsende nicht erfolgen.

Zusammenfassend sind die Methoden fiir die Bestimmung der Flussdichte fiir Be-
strahlungen mit Protonenenergien von weniger als 40 MeV verbesserungswiirdig. Eine
endgiiltige Kldrung der Anregungsfunktionen fiir die Produktion von ?*Na in Alumi-
nium und %Zn in Kupfer kann bei den hier eingesetzten schweren Targetmaterialien
nicht erfolgen. Bestrahlungsexperimente, die explizit diesem Ziel dienen werden, sind

bereits in Planung.

66



5.3. ERGEBNISSE AUS DEM TARGETELEMENT BLEI

201011 T T T T [T [T LR [T LR T ]
1810t F | [ . L ;
[ - i UL T iuieielieieh “ "Il R I ST Ty T T T L= ="
— : ] % — |\ ]
N n ]
'e 1610" | l e N
[&] [ ]
o, : — ]
) 1E 3
£ 1.410' L 1
S
3 s f
S 1210t F Mittelwert .
LL : Benutzte Werte——— |1

ZG:Al [SMN+90] —=—
1 f ZG.Cu[TTG+01] —— |]
1.010' F ZG:Cu [Bus94] —+— |
: ZF:Al [SMN+90] —>— |}

: ZF:Cu [TTG+01] ——
8 01010 ! ! ! ! ! ZE:CU [BU|394] T
30 32 34 36 38 40 42 44

Protonen—Energie [MeV]

Abbildung 5.8.: Ergebnisse der Flussdichten fiir ZuerOF und Zuer0OG aus den strahlsei-
tigen Monitorfolien. Die zur Mittelwertbildung herangezogenen Folien
sind verbunden, das Ergebnis des fehlergewichteten Mittelwerts ist fett
dargestellt.

5.3. Ergebnisse aus dem Targetelement Blei

Bei der Vielzahl der in dieser Arbeit bestimmten Wirkungsquerschnitte kann keine
komplette Darstellung sdmtlicher Anregungsfunktionen gegeben werden. Alle Wir-
kungsquerschnitte finden sich jedoch tabellarisch im Anhang A. An dieser Stelle sollen
charakteristische Beispiele diskutiert werden. Dabei erfolgt zuniichst eine Ubersicht
der systematischen Ergebnisse, anschliefend eine Diskussion einzelner Reaktionen
im Vergleich mit den Daten anderer Autoren. Der Vergleich mit den Ergebnissen der

Modellrechnungen erfolgt spéter in einem gesonderten Kapitel.

Zur Verdeutlichung des Verlaufs der Anregungsfunktionen ist in vielen Fillen eine
Hilfslinie eingetragen, die in anderen Darstellungen auch als Vergleich dient. Falls

diese in den Diagrammen nicht explizit bezeichnet ist, handelt es sich um eine Aus-
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gleichskurve fiir die bezeichnete Reaktion auf der Basis der Werte dieser Arbeit und
den Werten nach Gloris etal. [GMST01]. Diese Linie ergibt sich aus einer Appro-
ximation der Daten mit kubischen Splines mittels eines Fits durch das Programm
GNuPrLoT [WKO00]. Obwohl fiir die betrachteten Reaktionen ein stetiger Verlauf der
Anregungsfunktionen und deren Ableitungen wahrscheinlich ist, geben gerade lokale

Extrema dieser Hilfskurven die Daten nicht zwangslaufig quantitativ wieder.

5.3.1. Systematik der Restkernverteilung

Eine vollstindige Beschreibung der Restkernverteilung ist mit den Mitteln dieser
Arbeit nicht moglich. Dies liegt vor allem an der y-spektrometrischen Erfassung der
Produkte. Einige Nuklide besitzen keine detektierbaren ~-Linien, andere Nuklide
haben eine so grole Halbwertszeit, dass nur eine sehr geringe Bildung zu erwarten
ist. Dies sind vor allem 2°4T1, 2%Pb und 2%Bi, deren Messung fiir eine vollstindige
Erfassung der Reaktionen mit wenigen emittierten Nukleonen wiinschenswert wire.
Weitere Nuklide konnten wegen zu kurzer Halbwertszeit im Rahmen dieser Arbeit
nicht gemessen werden. Da oftmals die Messungen erst 10-20 Stunden nach dem Ende
der Bestrahlung erfolgen konnten, liegt die untere Grenze fiir die Halbwertszeit der
erfassbaren Nuklide bei etwa 1 bis 2 Stunden. Eine sofortige Messung der bestrahlten

Proben ist wegen der auswirtigen Bestrahlung nicht moglich gewesen.

Zur systematischen Betrachtung von Wirkungsquerschnitten bieten sich verschiede-
ne Darstellungen an. Neben der Anregungsfunktion, die in den nachfolgenden Ab-
schnitten die Abhéngigkeit einer bestimmten Reaktion von der Protonenenergie zeigt,
lassen sich fiir feste Energien entweder die Wirkungsquerschnitte verschiedener Pro-
dukte eines gleichen Targets oder aber die Wirkungsquerschnitte eines bestimmten
Produktes aus verschiedenen Targetelementen in Abhéngigkeit der Massendifferenz
auftragen. In Abbildung 5.9 ist dies fiir das Targetelement Blei bei Energien von
69, 43 und 14 MeV gezeigt. Man erkennt die targetnahen Produkte, die iberwiegend
durch die Abgabe mehrerer Neutronen und weniger Protonen gebildet werden und
bei etwa der halben Targetmasse die Spaltprodukte. Aufgrund nur relativ weniger
eindeutig identifizierbarer Spaltprodukte lasst sich aus den vorliegenden Daten keine

Aussage zur Form der Spaltausbeute machen.

68



5.3. ERGEBNISSE AUS DEM TARGETELEMENT BLEI

100D 5 £y 1000
ks * |
ES e e
100 | R R * 4w
£ N - - T
k=] 69 MeV - 43 MeV 14 MeV =
T 10} . qF ir {10 £
4 =
: . | s
: oy i :
g 1k #% iF kLS 31 g
c E =
=} 4 <
E N + ﬁ =
01F - i * s 301

0.01 . . . . . . . I . . . . . . .
80 100 120 140 160 180 200 220 80 100 120 140 160 180 200 220 80 100 120 140 160 180 200 220

Massenzahl des Produkts Massenzahl des Produkts Massenzahl des Produkts

0.01

Abbildung 5.9.: Systematik der Restkernverteilung im Blei fiir Protonenenergien von 69,
43 und 14 MeV. In der mittleren Abbildung (43 MeV) sind einige Nuk-
lide mit mehreren Werten eingetragen, da bei dieser Energie eine zweite
Probe vorlag. In den beiden anderen Abbildungen handelt es sich jeweils
um die Ergebnisse aus einer Folie.

In den Abbildungen fiir 69 und 43 MeV fallen die Werte des 2**Hg auf. Die Wirkungs-
querschnitte liegen weit unter den anderer Produkte dieser Masse und sogar unter de-
nen der meisten Spaltprodukte, weil bei diesen Energien wegen der Coulomb-Schwelle
bevorzugt Neutronen und kaum Protonen emittiert werden. Die Bildung der Thal-
lium Isotope findet noch iiber a-Emission statt und féllt daher nicht ganz so stark
ab. Zum zweiten erfolgt die Produktion des 2°*Hg praktisch direkt, da ein moglicher

Progenitor erst gar nicht gebildet wird.

5.3.2. (p,xn) Reaktionen

Der dominierende Reaktionskanal im hier betrachteten Energiebereich ist die (p,xn)-
Reaktion. In fast allen Proben konnten entsprechende Produkte bis an die jeweiligen
Energieschwellen nachgewiesen werden. Bei diesen Reaktionen verbleibt das Projek-
til im Kern und der Kern regt sich nach der Bildung des Compound-Zustands bei
den hier betrachteten Energien iiberwiegend durch Neutronen-Evaporation ab. Die
Anregungsfunktionen dieser Reaktionen zeigen einen typischen Verlauf: ein starkes
Ansteigen nach der Schwelle, anschlieend ein ausgepréigtes Verdampfungsmaximum,

gefolgt von einem stetigen Abfall der Wirkungsquerschnitte. Dieser Abfall resultiert

69



5. EXPERIMENTELLE ERGEBNISSE

1000 prrrrrrrr e [rrrrr T [rrrrr T [rrrrr T [rrrrr T LU L L L L L LA AL L LR ]
S Diese Arbeit —e— | 1
N GMS+01 —=—

[EY
o
o
1

Wirkungsquerschnitt [mb]
S
@
f
*
>
QD
U
o
~—~
S
>
>
0
N
o
3
#
B
-
-H

Schwelle Pb-207
Schwelle Pb=208

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Protonen—-Energie [MeV]

Abbildung 5.10.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion "*Pb(p,xn)?°"Bi

zum einen aus der Offnung weiterer Reaktionskanile, die mit steigender Energie in
zunehmender Konkurenz stehen. Andererseits erfolgt bei hoheren Energien einher-
gehend mit einer kleineren Wellenlédnge der Projektile eher eine direkte Wechselwir-
kung mit einzelnen Nukleonen des Targets, was zu ausgepriagten Kaskaden inner-
halb des Kerns fiihrt. Die (p,xn)-Reaktionen finden bei diesen hoheren Energien im
Randbereich des Targetkerns statt, wobei die Wahrscheinlichkeit gegeniiber einem
hauptséchlich zentralen Stofl zunehmend kleiner wird. Abbildung 5.10 zeigt mit der
Reaktion "Pb(p,xn)?°’Bi das erste Beispiel. Die Bildung des Produkts ist nur aus
den Isotopen 2°*Pb und 2°"Pb méglich, wobei die Schwellenenergien fiir diese Reak-
tionen jeweils als senkrechte Linien eingetragen sind. Eine Trennung der Anteile der
beiden Isotope ist mit den experimentellen Daten dieser Arbeit nicht eindeutig, diese

zeigen sich aber in den Modellrechnungen und stehen im Einklang mit den soeben
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Abbildung 5.11.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion "*Pb(p,xn)?"*Bi

beschriebenen Mechanismen. Das Maximum der Anregungsfunktion liegt bei etwa 19
MeV und damit 8.4 MeV iiber der Schwellenenergie von 10.6 MeV

Obwohl die Daten in 3 verschiedenen Experimenten bestimmt wurden, die jeweils in
Probenpréaparation, Flussbestimmung, Messung und Auswertung unabhéngig von-
einander waren, ergibt sich ein durchgéingiger, konsistenter Datensatz. Der Ubergang
zu den Daten, die von Gloris et al. [GMST01] in Kooperation mit unserem Institut
bestimmt wurden, ist ausgezeichnet. Im iiberlappenden Energiebereich aus den Ex-
perimenten mit Energien der Strahlprotonen von 70 MeV und 45 MeV ist ebenfalls
keine systematische Abweichung zu erkennen. Dies spricht sowohl fiir eine korrekte
Berechnung der Bremsung der Protonen, als auch fiir die exakte Bestimmung der
Flussdichten in den verschiedenen Experimenten. Diese Befunde gelten so auch fiir

die anderen Anregungsfunktionen.
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In Abbildung 5.11 ist die Anregungsfunktion fiir das niichst leichtere Produkt 2°°Bi
gezeigt. Hier ist der Einfluss der verschiedenen Bleiisotope deutlicher zu erkennen.
Das Maximum der Neutronenevaporation ist entsprechend der héheren Schwellen-
energie ebenfalls zu hoheren Energien verschoben. Der Abstand der Energie mit der
maximalen Produktion bei 27 MeV aus dem hiufigsten Isotop 2°®Pb und der be-
rechneten Schwelle (18.7MeV) liegt wie zuvor bei etwa 8.3 MeV. In der vergroferten
Darstellung kann man eine leichte Asymmetrie des Maximums erkennen, welche auf

die Bildung aus 2%Pb bzw. 2"Pb zuriickzufiihren ist.

Die Werte von Deptuta et al. [DKKT90] liegen klar unter den iibrigen Daten. Die Au-
toren geben allerdings keine Wirkungsquerschnitte fiir die natiirliche Isotopenzusam-
mensetzung des Bleis an, sondern bestrahlten angereicherte Proben aus 2°°Pb, 2°7Ph
und 2%®Pb. Unter Beriicksichtigung der angegebenen Anreicherungsgrade wurde fiir
diesen Vergleich eine Umnormierung auf natiirliches Blei (ohne 2**Pb) vorgenommen.
Die Unterschiede zu den {iibrigen Daten sind offensichtlich. Die Autoren benutzten
die Reaktion 2" Al(p,3pn)?*Na zur Flussdichtenbestimmung und verwendeten dazu die
relativ alten Monitorwirkungsquerschnitte nach Tobailem [Tob81]. Besonders fiir die-
se Reaktion zeigen allerdings neuere Untersuchungen eine deutliche Abweichung von
teilweise mehr als 20 % zu den Werten von Tobailem [TTG*01, TSBT01]. Ein wei-
terer Nachteil der Verwendung dieser Monitorreaktion ist die Anfélligkeit gegeniiber
sekundiren Neutronen durch die niedrige Schwelle der 27 Al(n,«)?*Na Reaktion. Die
mogliche Produktion von 2*Na durch sekundiire Neutronen hitte somit eine schein-
bar hohere Flussdichte und damit niedrigere Wirkungsquerschnitte zu Folge. Des
weiteren wurde die Flussdichte nur iiber eine einzelne Aluminiumfolie am Anfang
des Stacks bestimmt, so dass eine mogliche Divergenz des Strahls und damit die
Abnahme der Flussdichte in den hinteren Folien nicht beriicksichtigt werden konnte.
Bei der Betrachtung der ebenfalls von Deptula etal. [DKK*90] gemessenen Wir-
kungsquerschnitte fiir die Produktion von 2*°Bi ergeben sich #hnliche Diskrepanzen,
wie Abbildung 5.12 zeigt. Die Daten von Lagunas-Solar et al. [LSCN*87] liegen im
Maximum der Anregungsfunktion unterhalb der Werte dieser Arbeit. Die Modell-
rechnungen (siehe Kapitel 6, Abbildung 6.3) liegen noch etwas iiber den Werten
dieser Arbeit, geben aber die Form des Maximums gut wieder und scheinen damit

die Daten dieser Arbeit zu bestétigen. Fiir einen Vergleich der Daten dieser Arbeit
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Abbildung 5.12.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion "*Pb(p,xn)?*°Bi

mit den Werten von Lagunas-Solar miissen die Ergebnisse fiir die Produktion des

205Bi ebenfalls einbezogen werden.

Abbildung 5.12 zeigt die Anregungsfunktion der Reaktion "*Pb(p,xn)?**Bi aus den
Daten dieser Arbeit, Messungen von Lagunas-Solar et al., Deptula et al. und Gloris
etal. [GMS*01]. Wie schon in den beiden vorangegangenen Beispielen ist der An-
schluss an die Daten von Gloris et al. sehr gut. Auffallend ist wiederum die Diskre-
panz zu den Daten von Lagunas-Solar et al. [LSCN*87] und Deptuta et al. [DKK*90].
Hier liegen die Werte nach [DKK™90] im Bereich der héheren Energien in guter
Ubereinstimmung mit den Wirkungsquerschnitten von Gloris et al., fallen dann aber
deutlich unter die Werte dieser Arbeit. Eine mogliche Erklarung kénnte eine fehler-

hafte Flussbestimmung durch Deptuta et al. sein.
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Abbildung 5.13.: Prozentuale Abweichung der Daten dieser Arbeit und der Werte nach
[LSCN*87] fiir die Reaktionen "*Pb(p,xn)?*’Bi und "*Pb(p,xn)?"°*Bi

Abbildung 5.13 macht die Abweichungen zwischen dieser Arbeit und den Daten nach
[LSCN*87] auch unter Beriicksichtigung der Reaktion "*Pb(p,xn)?**Bi deutlich. Da-
bei wird das Verhéltnis der beiden Anregungsfunktionen dargestellt, die jeweils, wie
in den Abbildungen 5.12 und 5.11 gezeigt, als kubische Splines an die Daten an-
gepasst wurden. In den dort gezeigten Abbildungen der Anregungsfunktionen ist
zu erkennen, dass die Ausgleichskurven die experimentellen Daten gut wiedergeben.
Aber wegen der Unsicherheiten der zugrundeliegenden Daten und der rein empirisch
funktionalen Beschreibung sind diese nicht zwingend eine geeignete Reprisentation
der Daten. Bildet man aus den zwei Funktionen fiir beide Reaktionen jeweils das
Verhiltnis, so gibt dieses einen Hinweis auf eine mogliche Systematik der gefundenen
Abweichungen. Dies ist offensichtlich der Fall, wie man in Abbildung 5.13 erken-

nen kann. Obwohl, wie beschrieben, diese Darstellung vorsichtig interpretiert werden
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muss, ist der Verlauf der Abweichung fiir beide Reaktionen fast identisch. Fiir Ener-
gien von mehr als 32-33 MeV liegen die Daten dieser Arbeit um etwa 20 % unter
denen von Lagunas-Solar et al. Darunter erfolgt eine Umkehr der Verhéltnisse. Zwar
stimmen hier die Abweichungen im Maximum nicht iiberein (fast 100 % fiir die Pro-
duktion von 2%Bi, 24 % bei 2°Bi), aber der Verlauf dieser beiden Kurven legt nahe,
dass diese Unterschiede gemeinsame Ursachen haben. Unklar ist, wo die Griinde fiir
dieses Ergebnis zu suchen sind. Eine Fehlerhafte Flussbestimmung scheidet eben-
so aus, wie eine ungeniigende Berechnung der Protonenenergien. Der glatte Verlauf
der Funktion, welche die Unterschiede darstellt, macht auch eine Problematik in der

Probenpréparation oder den nachfolgenden Messungen unwahrscheinlich.

Das Maximum der Anregungsfunktion liegt bei 37-38 MeV, also 11.7 MeV iiber der
Schwelle fiir die Produktion aus dem schwersten Isotop 2°*Pb. Das Wachsen dieser
Differenz steht im Einklang mit der Vorstellung, dass bei geringeren Energien weni-
ger Nukleonen abgegeben werden kénnen und daher die Produktion der leichteren

Nuklide erst bei diesen Energien dominant stattfindet.

Dieser Trend setzt sich auch bei der Bildung von 2%*Bi fort. Die im untersuchten
Energiebereich erstmals bestimmte Anregungsfunktion ist in Abbildung 5.14 zusam-
men mit den Daten von Gloris et al. aufgezeigt. Das Maximum liegt in Fortfithrung
der schon beschriebenen Tendenz bei hoheren Energien, relativ zur Schwellenener-
gie fiir die Reaktion aus 2°*Pb bei 12.7 MeV. In dieser Reaktion tragen alle 4 Iso-
tope 204:206:207.208P}, 7y Produktion bei. Deutlich ist der Anteil aus der Reaktion
24Ph(p,n)?*Bi zu erkennen, da unterhalb von 20 MeV nur diese Reaktion statt-
finden kann. Aber auch im weiteren Verlauf der Anregungsfunktion erkennt man
Strukturen, welche aus der jeweils hinzukommenden Produktion aus den schwereren

[sotopen resultieren.

Dieses Unterkapitel abschlieSend folgt die Diskussion der Anregungsfunktion der Re-
aktion "®Pb(p,xn)?*Bi anhand der Abbildung 5.15. Wiederum ist das Maximum der
Produktion deutlich zu héheren Energien verschoben und im Vergleich zu den bishe-
rigen Anregungsfunktionen weniger stark ausgepriagt. Auch in diesem Beispiel ist im
niederenergetischen Teil der alleinige Anteil des Isotops 2°4Pb deutlich zu erkennen.
Fiir die eindeutig nachgewiesene Produktion unterhalb der geringsten berechneten
Schwellenenergie kommen moglicherweise Fehler in diesen Berechnungen oder der

Bremsrechnung innerhalb der hintersten Folien im Stack in Frage. Das Maximum
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Abbildung 5.14.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion "*Pb(p,xn)?**Bi

der Produktion findet man fiir diese Reaktion 15.4 MeV oberhalb der Schwelle fiir
eine Produktion aus 2°®Pb. Die Abhingigkeit des Maximums von der Anzahl der

evaporierten Neutronen ist damit eindeutig in Ubereinstimmung mit theoretischen

Erwartungen.

Insgesamt konnten fiir fiinf "**Pb(p,X)***Bi Reaktionen erstmals vollstindige An-
regungsfunktionen von den Schwellenenergien bis in den Energiebereich gemacht
werden, der schon zuvor durch Arbeiten am Zentrum fiir Strahlenschutz und Ra-
diockologie der Universitdt Hannover erfasst worden war. In allen Féllen zeigt sich
eine sehr gute Ubereinstimmung mit den vorhandenen Daten. Auch die Ergeb-
nisse der verschiedenen Experimente dieser Arbeit, welche mit unterschiedlichen
Einschussenergien durchgefiihrt wurden, sind in vollstédndiger Konsistenz zueinan-
der. Der Vergleich mit den Daten von Lagunas-Solar et al. [LSCN*87] und Deptuta
etal. [DKKT90] zeigt Abweichungen. Diese sind noch nicht abschlieend geklért, je-
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Abbildung 5.15.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion "*Pb(p,xn)?*Bi

doch scheint die Annahme berechtigt, dass gerade im Vergleich mit den Modellrech-

nungen die Daten dieser Arbeit keine systematischen Fehler aufweisen.

5.3.3. (p,pxn) Reaktionen

Im Gegensatz zu den Bismutisotopen, die alle direkt gebildet werden, tragt bei den
Bleinukliden neben der direkten Produktion auch der Zerfall der gebildeten Mutter zu
den gemessenen Aktivitdten bei. Sofern der Wirkungsquerschnitt fiir die Erzeugung
der Mutter bekannt ist, konnen diese kumulativen Aktivitdten korrigiert werden.
In Abbildung 5.16 ist hierfiir das Beispiel der Reaktion "*Pb(p,pxn)?**Pb gezeigt.
Bei der Anregungsfunktion der direkten Produktion erkennt man die jeweiligen Ma-
xima aus den vier Isotopen des Blei. Die eingetragenen Schwellenenergien wurden

jeweils fiir (p,txn) Reaktionen berechnet. Diese Reaktionen finden auch statt, wie
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Abbildung 5.16.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion ™*Pb(p,pxn)2**Pb.
Mit (I) sind direkte Wirkungsquerschnitte gekennzeichnet, mit (C) die
kumulativen Ergebnisse. Zum Vergleich ist die Ausgleichskurve der An-
regungsfunktion "*Pb(p,xn)?*Bi eingetragen. Zur Verdeutlichung ist

die Anregungsfunktion fiir die direkte Produktion nochmals vergréfiert
dargestellt.

die Anregungsfunktion der direkten Produktion zeigt. Die Anregungsfunktion be-
sitzt erwartungsgemaf nicht das Minimum zwischen 26 und 28 MeV, welches bei der
Produktion des 2%3Bi zu beobachten ist.

Die Anregungsfunktionen fiir die Reaktionen "*Pb(p,pxn)?*'Pb und "*Pb(p,pxn)
200Ph finden sich in Abbildung 5.17. Fiir beide Reaktionen liegen ausschlieflich ku-
mulative Daten vor, da die Mutternuklide 2°°Bi und ?*'Bi mit den experimentellen
Methoden dieser Arbeit nicht erfasst werden konnten. Zum Vergleich ist die gegléttete
Darstellung der Reaktion "*Pb(p,pxn)?®Pb gezeigt. Wie auch bei den Bismutnuk-

liden zeigt sich fiir leichtere Bleiisotope eine Verschiebung des Maximums der Anre-
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Abbildung 5.17.: Experimentelle Anregungsfunktionen der Reaktionen "*Pb(p,pxn)
201Ph und " Ph(p,pxn)?°’Pb im Vergleich zur geglitteten Darstellung
der Reaktion "*Pb(p,pxn)?"*Pb

gungsfunktion zu hoheren Energien bei gleichzeitiger Abnahme der maximalen Wir-

kungsquerschnitte.

Ob das angedeutete lokale Maximum bei etwa 58 MeV fiir die Produktion des
200Ph nur ein Ausreifier oder tatsichlich das Ergebnis des Beitrags aus der 2%‘Pb
(p,p4n)?""Pb Reaktion ist, kann an dieser Stelle nur im Rahmen der Systematik
diskutiert werden. In diesem Fall aber kann man dieses Maximum erwarten, auch
wenn dessen Ausprigung, wie auch bei den Bismutnukliden, mit der Entfernung
vom Targetelement abnehmen sollte. Weitere Experimente mit einer feineren Ener-
gieauflésung sind in Vorbereitung, um auch in diesem Fall eine Erweiterung der Da-

tenbasis zu ermdoglichen.

79



5. EXPERIMENTELLE ERGEBNISSE

1000 prrrrrrrr A A e AP A :

| ”atpb(b,prnibOﬂ
. T

[EEY

o

o
T

Wirkungsquerschnitt [mb]
'_\
o

[EEN
Bas
1

Diese Arbeit(C) —e—
Diese Arbeit(l) —<—
GMS+01(l) —=—
TSB+98(C) —~v—
01 ......... | IR | IR A A | IS AT S T S T T N N N T N T TN T T N I N N S A S S T T
40 60 80 100 120 140 160 180

Protonen—-Energie [MeV]

Abbildung 5.18.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion "*Pb(p,2pxn)2°°T1
5.3.4. (p,2pxn) Reaktionen

Fiir die (p,2pxn)-Reaktionen konnten die kumulativen Wirkungsquerschnitte fiir die
Bildung der Thalliumisotope 2902912021 hestimmt werden. Fiir 2°°T1 konnten auch
direkte Wirkungsquerschnitte berechnet werden, welche in Abbildung 5.18 gezeigt
werden. Auffallend ist der immer geringere Einfluss der verschiedenen Bleiisotope. In
der Anregungsfunktion lassen sich keine Strukturen mehr erkennen. Die Wirkungs-
querschnitte liegen hierbei deutlich unter den Werten der Blei- und Bismutnuklide.
Gloris et al. [GMS™01] geben keine kumulativen Daten an, aber der Verlauf der Werte
fiir die direkte Produktion deutet an, dass deren Daten und die Werte von Titarenko
etal. [TSB*98] vertraglich sind.
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Abbildung 5.19.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion "*Pb(p,3pxn)?**Hg.
Zum Vergleich sind die unabhéngigen Anregungsfunktionen der Isoba-

ren 2%3Pb und 2°3Bi angedeutet.

5.3.5. (p,3pxn) Reaktionen

In dieser Arbeit wurde ausschlieBlich die Produktion von ?*Hg nachgewiesen (siche
Abbildung 5.19). 1"Hg, welches als nichstes Radionuklid detektierbar wiire, hat be-
reits einen Massenunterschied von 9 Nukleonen gegeniiber 2°Pb und wird daher im

betrachteten Energiebereich nicht in nachweisbaren Mengen gebildet.

Bei 2% Hg liegen die Wirkungsquerschnitte nochmals deutlich tiefer als bei den pro-
duzierten Thallium- und Bleiisotopen. Dies ist eine Folge der grofleren Zahl von zu
emittierenden Protonen. In Compound-Kern Reaktionen gibt der angeregte Kern vor-
zugsweise Neutronen ab, da Protonen zusétzlich die Coulomb-Schwelle iiberwinden

miissen. In allen bisherigen Arbeiten zeigte sich daher eine starke Verschiebung des
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Maximums der Massenausbeute von Spallationsprodukten zu den neutronenarmen
Nukliden. Diese Tendenz kann auf Grund der Untersuchungen dieser Arbeit nun
auch fiir die niedrigeren Protonenenergien bestétigt werden. Ein denkbarer Verlust
von 2%Hg durch Verdampfung aufgrund der relativ hohen Temperaturen wihrend
der Bestrahlung kommt angesichts der grofien Differenz als alleinige Erklarung nicht

in Frage.

5.3.6. Spaltungsreaktionen

Im untersuchten Energiebereich existiert fiir Protonen-induzierte Reaktionen an
schweren Kernen kein spallationsdominierter Ubergangsbereich. Zwischen Massen-
zahlen von etwa 200 bis 140 lassen sich mit den Methoden dieser Arbeit keine Akti-
vitdten von gebildeten Produkten nachweisen. Allerdings sind mehrere Spaltprodukte
eindeutig nachweisbar. Dies ist von besonderem Interesse, da das Einsetzen von tiefer
Spallation und Fragmentation in den derzeitigen Modellen nur schwer reproduzierbar

ist.

Die Protonen-induzierte Spaltung von schweren Elementen war schon vielfach das
Ziel von Untersuchungen. Eine Ubersicht geben z. B. [Pro01, FP91]. Im Gegensatz
zu den spéter dargelegten Moglichkeiten zur theoretischen Beschreibung durch Mo-
delle fiir die targetnahen Produkte liefern entsprechende Ansitze fiir die Wirkungs-
querschnitte von Protonen-induzierten Spaltungsreaktionen fiir den in dieser Arbeit
betrachteten Energiebereich keine oder nicht befriedigende Ergebnisse. Dies liegt vor
allem daran, dass kaum experimentelle Daten fiir eine Verbesserung der Modellpara-
meter vorliegen [PMS99].

Im Gegensatz zu denen bislang diskutierten Anregungsfunktionen erfolgt hier eine
Darstellung {iber einen grofleren Energiebereich in doppelt-logarithmischer Skalie-
rung, um den gesamten Verlauf der Anregungsfunktion deutlich zu machen. Mit den
Ergebnissen dieser Arbeit ergibt sich fiir die Anregungsfunktionen der beiden Spalt-
produkte 1%Ru und %Zr in den Abbildungen 5.20 und 5.21 eine komplette Beschrei-
bung dieser Reaktionen von den Schwellen bis zu Energien von 2.6 GeV. Es ergibt
sich eine sehr gute Ubereinstimmung der Werte dieser Arbeit mit den Wirkungs-
querschnitten nach Gloris et al. [GMS*01]. Auch die bei Energien von 190 MeV und

660 MeV bestimmten Daten anderer Autoren fiigen sich in diese Anregungsfunktion
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Abbildung 5.20.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion "*Pb(p,f)!3Ru

ein [AEI*96, DBF*97], wobei die Ubereinstimmung bei der Produktion des **Zr bes-
ser ist. Die Abweichung der Ergebnisse von Duijvestijn et al. [DBFT97] konnten in
der experimentellen Technik zu suchen sein. Um eine eindeutige Trennung der Spalt-
produkte von anderen Restkernen aus Spallationsreaktionen zu erreichen, wurden in
[DBF*97] die hoch energetischen RiickstoBkerne aus der Spaltung in Catcher-Folien
aufgefangen und anschlieflend ~-spektrometrisch bestimmt. Dabei wird der Anteil
der aufgefangenen Kerne in den Catcher-Folien iiber Monte-Carlo-Simulationen er-
mittelt und liegt bei etwa 20%. Die diesem Verfahren inherenten Unsicherheiten

konnten eine Ursache fiir die systematische Abweichung darstellen.

Dass die Wirkungsquerschnitte fiir die Produktion des !“*Ru im gesamten Energiebe-
reich {iber denen des %Zr liegen, zeigt eine ausgeprigte Symmetrie der Spaltung. Es
werden bevorzugt Produkte mit der halben Massenzahl gebildet. Dies, und auch die

Tatsache, dass beide Nuklide neutronenreich sind, zeigt, dass der Compound-Kern
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Abbildung 5.21.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion "*Pb(p,f)%Zr. Zum
Vergleich ist eine Darstellung der experimentellen Anregungsfunktion
fiir die Reaktion " Pb(p,f)!**Ru gegeben.

vor der Spaltung nur wenige Nukleonen emittiert haben kann. Es handelt sich also
bei der Bildung der Spaltprodukte im Energiebereich dieser Arbeit um einen relativ
energiearmen Prozess (,,Cold Fission“) und daher nehmen die Wirkungsquerschnitte
nach Durchlaufen eines Maximums zwischen 200 und 400 MeV wieder ab. Alle ande-
ren im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Wirkungsquerschnitte fiir Spaltprodukte
(%Mo, °6Ru, °Rh, 19mAg 124Sh und ?°Sb) beschreiben ebenfalls die Bildung neu-

tronenreicher Nuklide.

Ein Wechsel des Reaktionsmechanismus mit zunehmender Produktion auch neutro-
nenarmer Spaltnuklide findet erst bei Energien oberhalb von etwa 100 MeV statt. Erst

dann reicht die iibertragene Energie aus, um die notwendige Menge an (iiberwiegend)
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Neutronen vor der Spaltung abzugeben, damit das charakteristische Z/N Verhéltnis

erreicht werden kann.

5.4. Ergebnisse aus dem Targetelement Bismut

5.4.1. Anmerkungen zu den Experimenten Zuer06 und ZuerOB

Da fiir diese Arbeit nur relativ dicke Bismuttargets hergestellt werden konnten, er-
geben sich bei Bestrahlung dieser Proben (vergleiche Gleichung (3.14)) im Allge-
meinen gréfere Aktivitaten als bei den Bleiproben. Dies fithrt dazu, dass selbst in
groflen Abstdnden der Probe vom Detektor unmittelbar nach Bestrahlungsende un-
ter Umsténden hohe Totzeiten auftreten, die eine auswertbare Messung ausschlieflen.
Daher konnten fiir die Experimente Zuer06 und ZuerOB nur nach dem Abklingen der

Nuklide mit kiirzeren Halbwertszeiten zuverlassig Spektren aufgenommen werden.

Bei dem Experiment Zuer0G wurde daher die Bestrahlungszeit auf zwei Stunden
reduziert, so dass zwar die langlebigen Produkte nur in etwa einem Viertel der Menge
gebildet wurden, aber auch eine Erfassung der Nuklide mit kiirzeren Halbwertszeiten
erfolgen konnte. Zur Zeit werden weitere Bestrahlungen von Bismut vorbereitet, deren

Bestrahlungszeit ebenfalls deutlich verringert sein wird.

5.4.2. (p,xn) Reaktionen

Im Rahmen dieser Arbeit konnten die Produkte der zwei Reaktionen 2*Bi(p,3n)*"Po

und 2%Bi(p,4n)?*°Po nachgewiesen werden.

Mit einer Halbwertszeit von 5.84 Stunden konnte 2°’Po nur in den Proben des Experi-
ments Zuer0G gemessen werden. Die Anregungsfunktionen in diesem Energiebereich
wurden schon mehrfach vermessen [BS56, BL67, BGG™71, MSKN74]. Diese Ergeb-
nisse sind im Vergleich mit den Werten dieser Arbeit in Abbildung 5.22 dargestellt.
Die verschiedenen Arbeiten zeigen den erwarteten Verlauf der Anregungsfunktion fiir
eine (p,xn)-Reaktion, allerdings ist die Lage und vor allem die Hohe des Maximums

verschieden.
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Abbildung 5.22.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion 2°°Bi(p,3n)2°"Po. Die
Daten sind durch eine Hilfslinie unterstiitzt. Zur besseren Ubersicht
wurde auf die Darstellung der Unsicherheiten verzichtet. Sie liegen
nicht wesentlich iiber der Gréle der Symbole.

Die Reaktion 2%Bi(p,4n)?%Po zeigt ein dhnliches Bild (Abbildung 5.23). Wiederum
unterscheiden sich die Maxima recht deutlich. Da die Daten der anderen Autoren teil-
weise liber a- oder Rontgen-Spektrometrie bestimmt wurden und auch verschiedene
Monitorreaktionen eingesetzt wurden, lassen sich nur schwer abschlieSende Aussagen
zur Wertigkeit der einzelnen Daten treffen. Anhand der eingezeichneten Ausgleichs-
kurven lasst sich aber eine Tendenz innerhalb der Arbeiten erkennen: in beiden
Reaktionen liegt das Maximum nach [BL67] bei hoheren Energien und geringeren
Wirkungsquerschnitten. Ebenfalls bei geringeren Wirkungsquerschnitten, aber ge-
ringeren Energien liegt das vermutliche Maximum beider Anregungsfunktionen von
[MSKNT74]. Ein @hnliches Bild deutet sich bei den Daten aus [BGG*71] an. Eine

genauere Klarung ist mit den Angaben in den jeweiligen Arbeiten nicht moglich.
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Abbildung 5.23.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion 2%°Bi(p,4n)?°6Po

Die drei Werte aus [WSF*82] fiigen sich relativ gut in das Gesamtbild der anderen

Arbeiten ein.
Fiir diese Reaktionen und auch in spéter diskutierten Beispielen erscheint angesichts

der in mehreren Arbeiten durchgefithrten chemischen Aufbereitung eine Bevorzugung
der moderneren vy-spektrometrischen Ergebnisse angebracht. Zumeist liegen die Er-
gebnisse der anderen Autoren unter den Werten dieser Arbeit, so dass auf Verluste

in der chemischen Abtrennung zu schlieflen ist.

5.4.3. (p,pxn) Reaktionen

Als erstes Beispiel einer (p,pxn) Reaktion dient die Anregungsfunktion in Abbil-
dung 5.24. Fiir diese Reaktion liegt auler den Daten von Gloris et al. [Glo98] nur ein
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Abbildung 5.24.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion 2°°Bi(p,p2n)2°7Bi

Wert von le Beyec et al. [BL67] vor. Wie schon bei den vorangegangenen Beispielen
ist der Anschluss der Anregungsfunktionen zu den Werten nach [Glo98] sehr gut.
Die Diskrepanz des Wirkungsquerschnitts von le Beyec et al. ist nicht einsichtig und

deckt sich nicht mit den oben besprochenen systematischen Unterschieden.

In Abbildung 5.25 wird die Anregungsfunktion der Reaktion 2**Bi(p,p4n)?*Bi vor-
gestellt. Wie schon bei der Diskussion der Wirkungsquerschnitte der Produktion von
targetnahen Nukliden aus Blei dargelegt, verringert sich mit zunehmendem Mas-
senunterschied das Maximum der Anregungsfunktion und verlagert sich zu héheren
Energien. Wiederum besteht ein augenfilliger Abstand zu den Daten von le Beyec
etal.. Da der Unterschied im Gegensatz zu den Poloniumisotopen gerade bei den
produzierten Bismutnukliden so grof§ ausfillt, konnen nicht alleine Schwierigkeiten
bei der Bestimmung der Flussdichte verantwortlich sein. Eher legt die Abhéngigkeit

vom produzierten Element nahe, dass die chemische Trennung der Produkte unzu-
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Abbildung 5.25.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion 2°°Bi(p,p4n)2%Bi

reichend war. Dies wird durch die Beobachtung unterstiitzt, dass alle Werte, bei
denen eine chemische Aufarbeitung stattgefunden hat, zu tief liegen. Daher scheint
ein quantitativer Verlust bei der angewendeten chemischen Aufarbeitung wahrschein-
lich. Eine fehlerhafte Bestimmung der Aktivitdt durch die y-spektrometrische Mes-
sung erscheint angesichts der Vielzahl von eindeutig auswertbaren ~-Linien des 2*°Bi

unwahrscheinlich.

5.4.4. (p.2pxn) Reaktionen

Bei der Abgabe von zwei oder mehr Protonen stehen bei einer entsprechenden An-
zahl von Neutronen auch Reaktionen der Art (p,aX) in Konkurrenz zur Emission
einzelner Nukleonen. In Abbildung 5.26 ist eine eindeutige Zuordnung der Reakti-

onskanéle moglich. In das Diagramm sind die Schwellenenergien fiir die Bildung von
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Abbildung 5.26.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion 2°°Bi(p,2p5n)2°3Ph

203Ph aus Bismut eingetragen, und zwar (mit abnehmender Energie) aus der Abgabe
einzelner Nukleonen, aus dem méglichen Zerfall des Mutternuklids 2*)Bi und schlief3-
lich die Schwelle des (p,a3n)-Prozess. Unterhalb von etwa 36 MeV ist die Emission
von komplexen Teilchen nétig, um die Reaktion stattfinden zu lassen. Der Wechsel
im Reaktionsmechanismus spiegelt sich eindeutig im Verlauf der Anregungsfunktion
wieder. Eine weitere Bestrahlung ist in Vorbereitung, um die Liicke in den Daten
zwischen dieser Arbeit und den Werten von Gloris et al. zwischen 45 und 70 MeV zu

schlieflen.

5.4.5. (p.3pxn) Reaktionen

Als einziges Produkt einer (p,3pxn) Reaktion wurde in dieser Arbeit 2°*T1 nachge-

wiesen. Die Wirkungsquerschnitte fiir dessen Produktion in Abbildung 5.27 sind im
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Abbildung 5.27.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion 2%°Bi(p,3p5n)2°2TI1

Gegensatz zu den bisherigen Abbildungen in linearem Mafistab aufgetragen. Die Da-
ten von Bimbot etal. [BL66] liegen klar unter den Werten nach [Glo98], welche in
guter Ubereinstimmung mit den Ergebnissen dieser Arbeit sind. Im Gegensatz zur
Produktion des 2%3Pb konnen aus den ermittelten Ergebnissen keine Riickschliisse
auf die Reaktionsmechanismen gezogen werden. Offensichtlich ist die Produktion
iiber z. B. eine (p,atn)-Reaktion nicht so effektiv, wie die Abgabe eines a-Teilchen
zusammen mit wenigen Neutronen. Es tritt daher keine messbare Aktivitat unterhalb
der Schwelle der Einzel-Nukleonen-Reaktion (47 MeV) auf.

5.4.6. Spaltungsreaktionen

Der im Vergleich zum Blei hohere Spaltparameter Z2/A fiir Bismut von 33 gegeniiber
32.5 fiir Blei zeigt sich klar in den Ergebnissen dieser Arbeit. Die Wirkungsquerschnit-
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Abbildung 5.28.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion 2°?Bi(p,f)'“*Ru. Zum
Vergleich ist die Darstellung der Reaktion " Pb(p,f)!%*Ru eingezeich-
net.

te fiir die Spaltung liegen fiir gleiche Nuklide durchweg um etwa einen Faktor zwei
hoher. Dies wird in Abbildung 5.28 verdeutlicht. Sie zeigt die Anregungsfunktionen
fiir die Produktion von '“Ru aus Blei und Bismut. Dabei werden die Daten fiir
die Produktion aus Blei durch eine Linie auf Basis der Wirkungsquerschnitte dieser
Arbeit und den Werten nach Gloris et al. [GMST01] angedeutet (vergleiche Abbil-
dung 5.20). Offensichtlich 1duft die Spaltung von Bismut analog zu der schon bespro-
chenen niederenergetischen Spaltung in Blei ab, wie der anndhernd parallele Verlauf
der Anregungsfunktionen zeigt. Dies gilt auch fiir die Ergebnisse in Abbildung 5.29,
in der eine entsprechende Darstellung fiir die Produktion des *°Zr erfolgt. Fiir diese
Reaktion liegen auch Ergebnisse anderer Autoren vor: Titarenko et al. [TSIT98] ge-

ben bei 1.5 GeV einen Wirkungsquerschnitt von 2.0+ 0.3 mb an, was im Rahmen der
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Abbildung 5.29.: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion 29Bi(p,f)?®Zr. Zum
Vergleich ist die Darstellung der Reaktion "*Pb(p,f)%Zr eingezeichnet.

Unsicherheiten mit den iibrigen Werten iibereinstimmt. Der Wirkungsquerschnitt aus
[JSH5] erscheint angesichts der Menge an konsistenten Daten und auch im Hinblick
auf die Ergebnisse fiir das Targetelement Blei unrealistisch. Moglicherweise ist eine

ungeniigende chemische Abtrennung dafiir verantwortlich.

5.5. Zusammenfassung der experimentellen
Ergebnisse und Ausblick
Die in dieser Arbeit verwendete Methode ermdoglichte eine annédhernd kompletten

Erfassung der Energien zwischen den Schwellen der jeweiligen Reaktionen und der

priméren Einschussenergien der jeweiligen Experimente von 71 MeV bzw. 45 MeV. In
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mehreren Beispielen zeigten sich die Vorteile der zerstorungsfreien ~-Spektrometrie
gegeniiber Verfahren mit chemischer Abtrennung der Produktnuklide fiir die Ziel-
setzungen dieser Arbeit. Obgleich die Messungen iiber einen Zeitraum von drei
Jahren durchgefithrt wurden, und die jeweiligen Stacks in Aufbau und Konzep-
tion unterschiedlich zusammengesetzt waren, zeigten sich keinerlei systematische
Auffilligkeiten zwischen den Experimenten. Die Qualitéitssicherung der Ergebnis-
se durch die Messung unter verschiedenen Bedingungen und weitestgehende Un-
abhéngigkeit der dabei erzielten Daten stellte sicher, dass mogliche Unstimmigkeiten
zuverlissig erkannt werden konnten. So ist in dieser Arbeit die bisher unzureichende
Genauigkeit der Literaturangabe der Halbwertszeit von 2*°Bi erkannt worden und es
sind bestehende Unsicherheiten beziiglich der Monitorwirkungsquerschnitte heraus-
gearbeitet worden, obwohl beide Informationen zunéchst als gesicherte Ausgangsda-

ten vorausgesetzt wurden.

Der breiten Erfassung der Produktnuklide durch die offline y-Spektrometrie iiber
einen groflen Energiebereich stehen prinzipielle Beschriankungen bei der Erfassung
der kurzlebigeren Produkte gegeniiber. Diese sind durch ergénzende Bestrahlungen
mit direkt anschlieenden Messungen vor Ort zwar zu iiberwinden, aber solche Da-
ten konnen bei vertretbarem Aufwand nur fiir wenige Energien ermittelt werden.
Damit entféllt zudem die Moglichkeit, {iber einen physikalisch sinnvollen Verlauf der
Anregungsfunktionen, der in dieser Arbeit in jedem Fall gewéhrleistet war, auf die
Qualitdt der Daten zu schlieflen. Systematische Fehler bei der Auswertung sind dann
schwer festzustellen. In Ergidnzung dieser Arbeit erscheint es aber denkbar, mit den
gewonnen Erfahrungen und der erfolgreichen Validierung der neuentwickelten Aus-

wertungsmethode solche Untersuchungen ergédnzend vorzunehmen.

Einen vollig neuen Ansatz stellen die Experimente der Gesellschaft fiir Schwerio-
nenforschung (GSI) in Darmstadt dar. In ,inverser Kinematik*“ werden dort schwere
Kerne auf bis zu einige GeV pro Nukleon beschleunigt und auf ein Wasserstofftarget
geleitet [WEAT00]. Die entstehenden Fragmente werden in einem zweistufigen Ma-
gnetseparator identifiziert. Ein Vorteil ist, dass alle Produkte unabhéngig von ihrer
Halbwertszeit oder den Strahlungseigenschaften online detektiert werden konnen. So
wurden von Wlazto et al. [WEA'00] kiirzlich mehr als 850 direkte Wirkungsquer-
schnitte der Reaktion 2*Pb(p,X) bestimmt.
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Ein Nachteil dieser Technik ist der immense technische Aufwand und die Probleme
bei der Detektion. Die Nachweiswahrscheinlichkeiten der Detektoren sind experi-
mentell schwer zu verifizieren und werden grofitenteils in Monte-Carlo-Simulationen
ermittelt. Die notigen Korrekturen héngen von der Ladung, der Massenzahl und
Kernladungszahl der Produkte ab. Weiterhin besitzt das System nur eine begrenzte
raumliche Erfassung sowie Verluste im Separationsweg. Insgesamt betrachtet, stellt
diese Technik eine gute Ergéinzung der quantitativ sehr zuverlidssigen Auswertung
mittels y-Spektrometrie dar. Vor allem zur Validierung und Entwicklung der Modell-
rechnungen sind die gewonnen detaillierten Daten sehr wertvoll, da teilweise sogar
eine Messung der Raum- und Energieverteilung der Produkte méglich ist [MS00].
Ein Vergleich der Ergebnisse von Gloris et al. [GMS™01] mit den Daten von Wlazto
etal. [WEA100] findet sich in [TSB*01].

Die Méoglichkeiten der +-Spektrometrie im Allgemeinen werden durch zwei Fakto-
ren limitiert: den groflen zeitlichen Aufwand bei der Analyse und Bewertung der
enormen Datenmengen sowie der Auflésung und Nachweiswahrscheinlichkeit der ver-
wendeten Detektoren. Moderne Halbleiterdetektoren bewegen sich beziiglich dieser
Parameter mittlerweile an den Grenzen der technischen Machbarkeit. Sofern man an
dieser etablierten und universell einsetzbaren Technik festhalten will, sind Fortschrit-
te vor allem bei der Auswertung denkbar. Eine streng physikalische Beschreibung und
Anpassung der gemessenen Spektren kénnte die Genauigkeit der Peakbestimmung
erhohen [BKF99]. Ein ebenfalls viel versprechender Ansatz ist die Identifikation des
Hintergrunds im gesamten Spektrum und der anschlieBenden Analyse der dann iso-
lierten Peaks [Col99]. In der Auswertung der gefundenen Peaks kénnten neue Ansétze
einer vollstandig iterativen Analyse auch eine anteilige Trennung verschiedener Nukli-
de in bislang unauflésbaren Multiplets moglich machen. Erste Ansétze dieser Technik
konnten erfolgreich im Rahmen dieser Arbeit eingesetzt werden. Der grofie Aufwand
einer vollstdndigen Implementation konnte aber in der begrenzten Zeit nicht erfol-
gen. Fiir zukiinftige Untersuchungen ist eine Weiterentwicklung der in dieser Arbeit

vorgestellten Ansétze zweifellos anzustreben.

95



5. EXPERIMENTELLE ERGEBNISSE

96



6. Vergleich der experimentellen
Ergebnisse mit theoretischen

Modellrechnungen

Angesichts des enormen Aufwands bei der experimentellen Bestimmung von Wir-
kungsquerschnitten ist der Bedarf an Methoden zur theoretischen Modellierung von
Kernreaktionen grofl. Zur Beurteilung der Qualitéit und zur Verbesserung der Modelle

bleiben experimentelle Messungen bis auf weiteres unverzichtbar.

Nur fiir Protonen mit Energien unterhalb von etwa 15 MeV findet die Wechselwirkung
mit den in dieser Arbeit betrachteten schweren Kernen als ganzes statt, fiir hohere
Energien miissen die Bestandteile des Kerns als System von mehreren Teilchen be-
trachtet werden, die iiber komplexe Wechselwirkungen interagieren. Fiir Energien der
Projektile jenseits von mehreren GeV wird iiber Anregungen von einzelnen Nukleonen
schlieflich deren innerer Aufbau aus den Quarks relevant. Es ist daher nicht zu erwar-
ten, mit einer einheitlichen theoretischen Beschreibung alle dargelegten Phinomene
abbilden zu konnen. Da eine analytische Losung solcher Vielkdrperprobleme nicht
moglich ist, versucht man iiber Computersimulationen Wirkungsquerschnitte fiir

Kernreaktionen zu berechnen.

Dabei beschrinken sich die iiberwiegend genutzten Modelle auf eine semiklassi-
sche Beschreibung der Prozesse. Der im Gegensatz dazu in jiingerer Zeit erfolg-
te Ansatz einer vollstindig quantenmechanischen Beschreibung stellt einen neu-
en Weg dar [Aic91, CIFT96]. Diese fortschreitend exaktere Beschreibung wird

durch die enorm steigende Rechenleistung der verwendeten Computer ermoglicht.
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In [SZZD99, TSB*98] finden sich erste Beispiele fiir Vergleiche solcher Modellrech-

nungen mit experimentellen Wirkungsquerschnitten an schweren Kernen.

Der in dieser Arbeit untersuchten Energiebereich liegt im Grenzbereich zwischen rei-
nen Niederenergie-Prozessen bis etwa 20 MeV, welche in statistischen Beschreibun-
gen als Compoundkern-Reaktionen recht zuverlédssig modelliert werden konnen. Bei
hoheren Energien liefern Intra-Nuclear-Cascade (INC) Modelle ebenfalls befriedigen-
de Ergebnisse. Im Ubergangsbereich zwischen 30 und 200 MeV stellt die Beschreibung

der Pre-Equilibrium Phase die grofite Herausforderung dar.

In fritheren Arbeiten [FSLQ97, MN97, Glo98, CRDO98, FSQ99] zeigte sich, dass
fiir die Beschreibung von Kernreaktionen fiir Energien unter 200 MeV das Pro-
gramm ALICE-IPPE [SLKD95, DKLS98, SLKD98] zur Berechnung von Wirkungs-

querschnitten am besten geeignet ist.

6.1. Beschreibung von ALICE-IPPE

Das Programm ALICE-IPPE geht auf eine Entwicklung von Blann [Bla71] zuriick.
Dieser beschreibt den Ablauf der Kernreaktion in einem Hybridmodell der Pre-
Equilibriumreaktionen (PE-Reaktionen). Die Grundlage bildet die Vorstellung eines
zweistufigen Ablaufs der Kernreaktion (siehe Kapitel 3) mit Beriicksichtigung einer
PE-Stufe und anschlieBender Behandlung des Compound-Kerns. Blann kombinierte
das Exciton-Modell nach Griffin [Gri66] mit dem statistischen PE-Ansatz nach Harp
etal. [HMBG68]. Da die Vorgéinger von ALICE-IPPE schon mehrfach Gegenstand der
Diskussion in Arbeiten unserer Abteilung waren [Sch95, SSHT95, Sud98], sollen hier
hauptséchlich die Fortschritte gegeniiber den dort beschriebenen Versionen von ALI-

CE und dem Vorgéngerprogramm AREL beschrieben werden.

Die Berechnung der Nukleonenspektren im Preequilibrium basiert auf dem geometrie-
abhéngigen Hybridmodell [Bla72, BV83|. Aus diesen Spektren ergibt sich die Anzahl
von Neutronen oder Protonen, die in der PE-Phase emittiert werden. Eine entschei-
dende Verbesserung gelang durch die Beriicksichtigung von PE-Cluster-Emissionen.
Nach dem ,,Pick-Up“-Vereinigungsmodell [STH83, TH82] werden die Emissionsspek-
tren und -wahrscheinlichkeiten fiir Deuteronen und a-Teilchen berechnet. In der neue-

sten Version wird dariiber hinaus auf Grundlage von [Gad88] die direkte Produktion
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von Deuteronen beriicksichtigt. Die Emission von a-Teilchen setzt sich aus drei An-
teilen zusammen: ,, Pick-Up“-Reaktion [ITH82], ,Knock-Out“-Reaktion [FGG*79] und
Cluster-Evaporation in der PE-Phase [SLKD95].

Nach dem Erreichen des Gleichgewichtszustands wird die Abregung des Kerns
durch die Abgabe von Nukleonen, Komplexteilchen oder v-Quanten im statistischen
Weisskopf-Ewing-Modell beschrieben [WE40].

6.2. Die Parameter des ALICE-IPPE-Modells

In allen bisherigen Untersuchungen hat sich die Wahl der Berechnungsart der Massen
als einflussreichster Parameter herausgestellt. Dabei stehen folgende Moglichkeiten

zur Auswahl:

o ,MS*“: Berechnung der Massen nach den theoretischen Werten von Myrs und
Swiatecki [MS67]

o ,XMS*: Berechnung der Massen nach den experimentellen Werten von Wap-

stra und Audi [WAS85] soweit vorhanden, ansonsten wie MS

o ,XMSC“/ MSC*: Wie XMS/MS, zusitzlich Beriicksichtigung von Schalen-

korrekturen und Paarungseffekten

Konsistent mit fritheren Arbeiten unserer Gruppe finden sich die Bezeichnungen zur
Berechnungsart auch so in den folgenden Diagrammen. Ebenfalls deutlichen Einfluss
hat die Implementation der Niveaudichte. In der vorliegenden Version von ALICE-

IPPE stehen zwei Beschreibungen der Zustandsdichten zur Auswahl:

¢ ,,0-“: Fermigas-Modell

o ,,2-“: Zustandsdichten nach Ignatyuk [IST75]

Die Kennzeichnung der beiden Modelle erfolgt wiederum in Anlehnung an friithere
Arbeiten.
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6.3. Durchfithrung der Berechnungen

Als Ergebnis der Berechnungen liefert ALICE-IPPE zunéchst fiir ein monoisotopi-
sches Target die direkten Produktionswirkungsquerschnitte fiir einen Restkern mit
bestimmter Protonen- und Neutronenzahl und beschreibt damit die Restkernver-
teilung unmittelbar nach der Reaktion. Fiir die Vergleichbarkeit der experimentell
bestimmten kumulativen Wirkungsquerschnitte muss deshalb in weiteren Schritten
sowohl die Isotopenzusammensetzung der Targetelemente beriicksichtigt werden, als
auch der Zerfall von experimentell nicht zugédnglichen kurzlebigen Produkten in deren

bestimmbare Tochternuklide simuliert werden.

Fiir Blei werden vier Berechnungen durchgefiihrt, in denen jeweils die stabilen Isoto-
pe 204:206.207.208phy 415 Targetkerne vorgegeben sind und anschlieBend deren Betrige

jeweils mit den Isotopenhéufigkeiten gewichtet aufsummiert werden.

Fiir die Berechnung eines kumulativen Wirkungsquerschnitts miissen alle beitragen-
den Progenitoren identifiziert werden und anhand deren Zerfallsketten der Anteil am
kumulativen Ergebnis bestimmt werden. Fiir jedes experimentell nachgewiesene Nuk-
lid werden diese Informationen rekursiv auf Grundlage der NuDat-Datenbank [DK98]
zusammengestellt. Die Verzweigungsverhéltnisse p; in der m-gliedrigen Zerfallskette

eines Progenitors i ergeben einen Gesamtfaktor g; des Produktionsanteils:
gi=11ps (6.1)
j=1

Als Abbruchkriterium der Rekursion gilt g; < 107°. Damit folgt fiir den kumulativen
Wirkungsquerschnitt o.,, aus dem Anteil der direkten Produktion des betrachteten
(4)

Nuklids 0,4 und dessen n Progenitoren o,,, die Summe:

Ocum = Oind T Z gi O-Z(i)d (62)
i=1

Fiir m metastabile Zustdnde eines Nuklids innerhalb der Zerfallskette wird ange-
nommen, dass diese jeweils mit der Wahrscheinlichkeit 1/m besetzt worden sind, da
ALICE-IPPE keine Beriicksichtigung von metastabilen Produkten beinhaltet. Fiir
die praktische Anwendung ist diese Nédherung ausreichend, da die Halbwertszeiten
der gemessenen Nuklide meist lang gegeniiber denen der Progenitoren sind und diese

daher zerfallen sind.
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6.4. Analyse der Massenberechnungsart

Die folgenden Darstellungen zeigen den extremen Einfluss der Massenberechnung
auf die Ergebnisse der theoretischen Modellierung. Im Folgenden wurden jeweils die

Niveaudichten nach dem Fermigas-Modell verwendet.

6.4.1. (p,xn)-Reaktionen

In den Abbildungen 6.1 und 6.2 werden die Modellrechnungen den experimentellen

Werten gegeniibergestellt.

Die qualitative Wiedergabe der Anregungsfunktionen gelingt recht gut, sowohl was
die Lage als auch die Hohe des Maximums angeht. In allen vier Abbildungen ist
jedoch der starke Einfluss der Berechnungsart fiir die Massen zu erkennen. Die be-
trifft zundchst die Berechnung der Schwellenenergie fiir die beiden Reaktionen am
Bismut. Die deutlich bessere Reproduktion der experimentellen Ergebnisse gelingt
unter Beriicksichtigung der Schalen- und Paarungseffekte. Die Unterschiede betra-
gen etwa 4-5 MeV.

Bei beiden dargestellten Reaktionen am Blei ist dieser Effekt geringer, da sich hier
eine unzureichende Berechnung fiir ein Isotop durch die Beitrédge der iibrigen Isoto-
pe ausgleichen kann. Allerdings sind auch hier in der Form der Anregungsfunktion
deutliche Einfliisse zu erkennen, wie ab etwa 17 MeV gut zu erkennen ist. Im weiteren
Verlauf der berechneten Anregungsfunktionen lésst sich eine gréflere Diskrepanz oh-
ne Einbeziehung der Paarung und des Schaleneffektes erkennen. Die experimentellen

Daten werden mit Ausnahme des 2°"Po zum Teil um den Faktor 3 unterschétzt.

Vergleicht man die experimentellen Wirkungsquerschnitte dieser Arbeit fiir die Pro-
duktion des 2°Bi mit den Werten nach Lagunas-Solar et al. [LSCN*87], so zeigt sich
auBerhalb des Bereichs zwischen 22 und 33 MeV eine gute Ubereinstimmung beider
Datensétze mit dem Verlauf der theoretischen Anregungsfunktion nach MSC und
XMSC. Zwischen 22 und 33 MeV zeigen die Daten nach [LSCN*87] ein lokales Mini-
mum (siehe auch Abbildung 5.11 fiir eine vergréfierte Darstellung). Dieses deutet sich
aber in keiner der modellierten Anregungsfunktionen an, so dass hier die Vermutung

einer fehlerhaften Messung durch Lagunas-Solar et al. nahe liegt. Die Diskrepanzen
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Abbildung 6.1.:
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Protonen—Energie [MeV]

Experimentelle und theoretische Anregungsfunktion der Reaktionen
209Bi(p,3n)2°"Po (oben) und 2%Bi(p,4n)?%Po (unten) in Abhingigkeit
von der verwendeten Massenberechnungsart. Die Unsicherheiten der ex-
perimentellen Werte sind zur Ubersichtlichkeit nicht eingetragen.
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Abbildung 6.2.: Experimentelle und theoretische Anregungsfunktion der Reaktionen
nalPh(p,xn)?°"Bi (oben) und "*Pb(p,xn)?’Bi (unten) in Abhingigkeit
von der verwendeten Massenberechnungsart.
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Abbildung 6.3.: Experimentelle und theoretische Anregungsfunktion der Reaktionen
nalPh(p,xn)2%Bi (oben) und " Pb(p,xn)?**Bi (unten) in Abhingigkeit
von der verwendeten Massenberechnungsart.
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bei hoheren Energien lassen sich auch mit den Modellrechnungen nicht aufkléren,

obgleich die Werte dieser Arbeit besser zu den theoretischen Ergebnissen passen.

In Abbildung 6.3 werden die theoretischen Berechnungen zur Produktion von
204.205ph aus Blei vorgestellt. Fiir beide Reaktionen gelingt die Vorhersage der niedrig-
sten Schwellenenergie, das Einsetzen der Reaktionen iiber die schwereren Bleiisotope
konnte dagegen nicht korrekt berechnet werden. Auch fiir diese Reaktionen fallen bei
den Modellierungen nach MS und XMS deutliche Abweichungen auf. Fiir Energien
unter 35 MeV liegt die Vorhersage durch XMSC in vélliger Ubereinstimmung mit den
Werten dieser Arbeit, dariiber gibt die Modellierung mittels MSC die experimentel-
len Daten am besten wieder. Auffallend ist wiederum die Abweichung der Daten nach
[LSCN*87] zwischen 20 und 30 MeV fiir die Reaktion "*Pbh(p,xn)?*Bi, die durch kei-
ne theoretisch berechnete Anregungsfunktion belegt wird. Die Produktion von 2*4Bi

aus 2%Pb wird durch die Modellrechnungen (auBer nach MS) gut wiedergegeben.

In Abbildung 6.4 ist der Vergleich zwischen den experimentellen Ergebnissen dieser
Arbeit und den theoretischen Rechnungen fiir die Reaktion "*Pb(p,xn)***Bi dar-
gestellt. Wie auch schon in der vorangegangenen Diskussion der (p,xn)-Reaktionen
zeigt sich bei den Berechnungen iiber MS die grofite Abweichung zu den gemessenen
Daten. Die iibrigen Modellrechnungen geben die Wirkungsquerschnitte dieser Arbeit
gut wieder. Wie auch im Fall der Reaktion "*Pb(p,xn)?**Bi sind die Anteile der
Bleiisotope offensichtlich korrekt modelliert.

6.4.2. (p,pxn)-Reaktionen

In Abbildung 6.5 werden in zwei Beispielen fiir (p,pxn)-Reaktionen die Ergebnisse der
theoretischen Modellierung mit den experimentell bestimmten Wirkungsquerschnit-

ten verglichen.

Im oberen Teil findet sich die Darstellung fiir die Produktion von 2*°Bi aus Bismut.
Eindeutig bestétigen die Modellrechnungen fiir Energien zwischen 45 und 75 MeV die
experimentellen Daten dieser Arbeit gegeniiber den Werten nach [BL67]. Wiederum
zeigt sich die bessere Qualitdt der Berechnungen mittels der MSC und XMSC Op-
tionen. Es ist allerdings mit keiner Vorgabe moglich, den gemessenen, relativ flachen

Verlauf der Anregungsfunktion unterhalb von 35 MeV nachzuvollziehen. Dieser An-
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Abbildung 6.5.: Experimentelle und theoretische Anregungsfunktion der Reaktionen
209Bi(p,p4n)2*®Bi (oben) und "*Pb(p,pxn)?°'Pb (unten) in Abhingig-
keit von der verwendeten Massenberechnungsart.
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teil wird offensichtlich durch eine (p,d3n) oder (p,t2n)-Reaktion gebildet, die in den

Modellrechnungen nicht nach vollzogen werden kénnen.

Die Beurteilung des zweiten dargestellten Vergleichs fiir die Reaktion "*Pb(p,pxn)
201Ph ist vor allem fiir Energien unterhalb von 47 MeV schwierig, da die vorliegenden
experimentellen Daten wegen der kurzen Halbwertszeit des 2°'Pb mit relativ grofien
Unsicherheiten behaftet sind. Die Schwellenenergie der Reaktion wird gut reprodu-

ziert.

6.4.3. (p,2pxn)-Reaktionen

Die Darstellung der Reaktionen "*Pb(p,2pxn)?*'TI und 2% Bi(p,2p5n)?*Pb in Ab-
bildung 6.6 verdeutlicht wie zuvor die Grenzen der theoretischen Modellierung. Die
Reproduktion der experimentellen Ergebnisse, welche durch die Emission von Kom-
plexteilchen dominiert werden, ist mit den vorliegenden Ansétzen ungeniigend. Zwar
gelingt die Berechnung der Schwellenenergie fiir die Produktion des 2°'T1 am Blei
recht gut, doch wird der Anteil der Reaktion 2%Bi(p,a3n)?®3Pb véllig falsch beschrie-

ben.

In Abbildung 6.6 erkennt man die gute Ubereinstimmung der experimentellen Werte
dieser Arbeit und von Gloris et al. [GMS*01] mit den Ergebnissen von ALICE-IPPE
fiir Energien iiber 30 MeV. Auch im Vergleich mit den theoretischen Ergebnissen

erscheinen die dlteren Daten von Bimbot et al. [BL66] somit deutlich zu niedrig.

6.4.4. (p.3pxn)-Reaktionen

Abschliefiend wird die Reaktion "*Pbh(p,3pxn)?**Hg gezeigt. Hier werden die Schwii-
chen der theoretischen Beschreibung drastisch sichtbar. Die experimentellen Daten
werden um mehrere Gréfenordnungen unterschéitzt. Wie bei der Diskussion der ex-
perimentellen Ergebnisse schon dargelegt, muss die Produktion des ?**Hg aus Blei als
direkt angesehen werden. Es kann daher ein Fehler bei der Summation der berechne-
ten direkten Beitrige ausgeschlossen werden. Vielmehr scheint die Evaporation von

Protonen nicht zutreffend modelliert zu werden.
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Abbildung 6.6.: Experimentelle und theoretische Anregungsfunktion der Reaktionen
natPh(p,2pxn)?°1 T1 (oben) und 2%Bi(p,2p5n)?°3Pb (unten) in Abhsn-
gigkeit von der verwendeten Massenberechnungsart. Man beachte den
grofleren Bereich der Energie gegeniiber den vorherigen Darstellungen.
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Als Fazit der Betrachtungen zum Einfluss der Berechnungsart fiir die Kernmassen in
der Modellierung durch ALICE-IPPE ergibt sich, dass in allen vorgestellten Beispie-
len die Ergebnisse unter Beriicksichtigung von Paarungs- und Schaleneffekten eine
bessere Wiedergabe der experimentellen Wirkungsquerschnitte dieser Arbeit darstel-

len.

Die Berechnungen der Komplexteilchenemission ist offensichtlich ungeniigend, auch
wenn die Einbeziehung der PE-Clusteremission schon deutliche Fortschritte bei
hoheren Energien gebracht hat [Glo98].

6.5. Einfluss der Niveaudichten

Der Einfluss der verschiedenen Modelle zur Berechnung der Niveaudichten ist nicht
so extrem, wie die im vorangegangenen Abschnitt diskutierte Abhéngigkeit von der
Massenberechnungsart. Dennoch lassen sich die Unterschiede in den Ergebnissen
klar erkennen, wie in den folgenden Beispielen deutlich wird. Um die Darstellun-
gen {iibersichtlich zu halten, zeigen die Abbildungen jeweils nur die Ergebnisse der
Berechnungsarten MSC und XMSC, welche die experimentellen Daten am besten

wiedergeben.

In Abbildung 6.8 wird der Einfluss der unterschiedlichen Niveaudichten verdeutlicht.
Obwohl die beiden Produkte sich nur in einem abgegebenen Neutron unterschei-
den, stehen die Ergebnisse der beiden theoretischen Berechnungen véllig verschieden
im Verhéltnis zu den experimentellen Ergebnissen. Féllt der Variationsbereich im
ersten Beispiel der Produktion des 2°’Bi noch relativ gering aus und ermdoglicht kei-
ne eindeutige Bevorzugung, so unterscheiden sich die Ergebnisse fiir die Reaktion
"4t Ph(p,xn)?%Bi augenfiillig durch der Wahl der Niveaudichte. Fiir die Berechnun-
gen nach XMSC sind die Differenzen marginal, wohingegen fiir die Ergebnisse mit
MSC deutliche Diskrepanzen auftreten. Die Niveaudichten nach Ignatyuk [ISTT75]
geben die experimentellen Werte dieser Arbeit wesentlich besser wieder, als die Mo-

dellierung durch die Niveaudichten des Fermigasmodells.

Abbildung 6.9 zeigt zwei weitere Vergleiche fiir die Reaktionen "*Pb(p,xn)?04/205Bi.
Wiederum ist der Einfluss der Niveaudichten nicht so grofi wie der Effekt der

gewihlten Massenberechnungsart. Bis etwa 38 MeV werden die Daten dieser Arbeit
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Abbildung 6.8.: Experimentelle und theoretische Anregungsfunktion der Reaktionen
nalPh(p,xn)2Y"Bi (oben) und " Pb(p,xn)?’Bi (unten) in Abhingigkeit
von der verwendeten Niveaudichte (Fermigas ,,0-¢, Ignatyuk ,,2-).
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Abbildung 6.9.: Experimentelle und theoretische Anregungsfunktion der Reaktionen
nalPh(p,xn)?%Bi (oben) und "*Pb(p,xn)?**Bi (unten) in Abhingigkeit
von der verwendeten Niveaudichte (Fermigas ,,0-*, Ignatyuk ,,2-¢).
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am besten durch die Berechnung 0-MSC wiedergegeben, fiir Energien darunter er-
scheint die theoretische Modellierung iiber den Parametersatz 2-XMSC néher an den

experimentellen Werten.

Auftillig ist sowohl in Abbildung 6.8 als auch in Abbildung 6.9, dass die experi-
mentelle Anregungsfunktion von Lagunas-Solar et al. [LSCNT87] fiir die Reaktionen
natph(p,xn)2%%/206Bi mit keiner der durchgefiihrten theoretischen Berechnungen in
ihrer Form bestéitigt werden kann. Auch die Werte nach Deptula etal. [DKK*90]
kénnen durch die Modellierungen mit ALICE-IPPE nicht unterstiitzt werden. Dies
festigt die Vermutung, dass die Abweichungen um bis zu 50% gegeniiber den
Werten dieser Arbeit auf Probleme in der experimentellen Technik von Deptula

et al. zuriickzufiithren sind.

6.6. Bewertung der Modellrechnungen

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass sich durch die derzeitigen Modell-
rechnungen mit ALICE-IPPE nur fiir targetnahe Produkte eine befriedigende Ge-
nauigkeit erreichen ldsst. Die Wahl der Massenberechnungsart stellt dabei den ent-
scheidenden Parameter dar. Eine Verbesserung der zugrunde liegenden Tabellen zur
Massenberechnung unter Einbeziehung der neuesten Daten erscheint dringend notig.
Der Einfluss der Niveaudichtenformulierung ist nicht eindeutig zugunsten eines be-

stimmten Modells zu entscheiden.

Mit der Anzahl der emittierten Nukleonen steigt die Unzuverlassigkeit der Vorher-
sagen durch die Modelle. Zwar hat die Einbeziehung von PE-Clusteremission die
Qualitét deutlich verbessert, es sind jedoch deutliche Weiterentwicklungen notig, um
eine befriedigende Qualitdt erreichen zu konnen. Die fehlende Beriicksichtigung der
Spaltung in den derzeitigen Versionen von ALICE schrinkt die Aussagekraft dieser

Berechnungen ebenfalls stark ein.
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7. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden in einer Vielzahl von Diinntarget-Bestrahlungs-
experimenten mehr als 660 Wirkungsquerschnitte fiir die Protonen-induzierte Pro-
duktion von radioaktiven Restkernen fiir Energien zwischen 9 und 71 MeV in Blei
und Bismut bestimmt. Damit stehen fiir viele Reaktionen erstmals komplette An-
regungsfunktionen zur Verfiigung, welche fiir die Planung von neuartigen beschleu-
nigergestiitzten Systemen und zur Validierung von theoretischen Modellrechnungen

von groflem Interesse sind.

Fiir das Nuklid 2®°Bi wurde aufgrund der zuniichst widerspriichlichen Ergebnisse eine
Neubestimmung der Halbwertszeit vorgenommen. Diese betrdgt nach den Ergebnis-
sen dieser Arbeit 14.87 + 0.12 Tage, dies entspricht einer Abweichung von etwa 3 %

gegeniiber dem bisher bekannten Literaturwert.

Die experimentellen Ergebnisse wurden mittels eines neu entwickelten Auswertungs-
systems gewonnen. Im Vergleich mit bestehenden Daten im Bereich hoherer Energien
zeigen die Ergebnisse eine sehr gute Ubereinstimmung. Gegeniiber #lteren Litera-
turdaten im Energiebereich dieser Arbeit konnten bestehende Diskrepanzen geklart

werden.

Der Vergleich der theoretischen Modellrechnungen des Programms ALICE-IPPE mit
den experimentellen Ergebnissen dieser Arbeit zeigt fiir targetnahe Produkte je nach
Berechnungsart im Allgemeinen eine gute Ubereinstimmung. Den groften Einfluss
auf die Ergebnisse hat die Wahl der Berechnungsart fiir die Kernmassen. Dabei konn-
ten eindeutig bei der Berechnung unter Beriicksichtigung von Paarung und Schalen-

effekten die experimentellen Daten besser wiedergegeben werden. Jedoch offenbaren
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7. ZUSAMMENFASSUNG

sich fiir Produkte mit groferen Massendifferenzen zum Targetelement teilweise Ab-
weichungen von mehr als einem Faktor 100. Wirkungsquerschnitte von Spaltproduk-

ten konnen mit dem derzeitigen System {iberhaupt nicht berechnet werden.

Trotz des hohen Aufwands ist die experimentelle Bestimmung von Wirkungsquer-
schnitten mit hoher Genauigkeit fiir die Produktion von Restkernen in Protonen-
induzierten Reaktionen ohne eine umfassende Verbesserung der theoretischen Mo-

delle unumgénglich.
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A. Wirkungsquerschnitte aus Blei

und Bismut

A.1. Vorbemerkungen

Auf den néchsten Seiten sind alle in dieser Arbeit ermittelten Wirkungsquerschnitte
fiir die Targetelemente Blei und Bismut tabelliert, die in insgesamt 6 Bestrahlungs-
experimenten mit Finschussenergien von 45 und 72 MeV am PSI bestimmt wurden.
Auf eine Auflistung aller verwendeten nuklearen Daten wird hier verzichtet, sie ent-

stammen bis auf die in dieser Arbeit bestimmte Halbwertszeit des 2% Bi aus [Wes00].

Fiir jede Reaktion ist eine getrennte Tabelle aufgefithrt. Der Aufbau der Tabellen

setzt sich jeweils wie folgt zusammen:

o In der Kopfzeile wird in der linken Hilfte die Reaktion angegeben. Die Anga-
ben der Reaktionen sind dabei als reine Nukleonenbilanzen zu verstehen. Nur in
wenigen Fillen (z. B. 2%Bi(p,a2n)?**Pb unterhalb 35MeV) ist es mit den Me-
thoden dieser Arbeit moglich, verschiedene Reaktionskanéle zu diskriminieren.
Auf der rechten Seite ist angegeben, ob die Produktion des Restkerns kumulativ
(,Cum*) oder direkt (,Ind*) erfolgt.

¢ Anschlieflend folgen die ermittelten Daten, jeweils mit der Angabe der Proto-
nenenergie und deren Unsicherheit in MeV sowie dem Wirkungsquerschnitt mit

dessen Unsicherheit in mb.
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A. WIRKUNGSQUERSCHNITTE AUS BLEI UND BISMUT

A.2. Wirkungsquerschnitte [Pb(p,f)'%Ru Cum
aus Blei E [MeV] o [mb]
31.2+0.8 0.0235 + 0.0226
33.840.7 0.0447 +  0.0254
"*Pb(p,f)*Zr Cum 342407 00431 +  0.0248
E [MeV] [mb] 36.240.7 0.0622 +  0.0214
33.3+0.8 0.0354 + 0.0111 36.6 4+ 0.7 0.0682 +  0.0283
34.240.7 0.0360 +  0.0318 36.740.7 0.0622 +  0.0234
36.740.7 0.0584 +  0.0107 38.540.6 0.103 4+  0.035
38.540.6 0.0547 +  0.0424 38.84 0.6 0.130  +  0.037
38.840.6 0.0539 +  0.0487 39.840.7 0.115 4+  0.015
39.840.7 0.0910 +  0.0139 40.7 4+ 0.6 0.158 4+  0.036
411407 0.128 +  0.035 41.140.7 0.130 4+  0.031
42.840.6 0.128 +  0.026 42.840.6 0.183 4+ 0.013
43.540.6 0.156 +  0.038 43.040.6 0.204 4+  0.029
45.040.9 0.236 +  0.031 43.540.6 0230 + 0.034
47.740.9 0380 +  0.024 45.04+0.9 0.268 4+  0.058
50.440.8 0422 +  0.029 47.740.9 0381 4+  0.036
53.240.8 0572  +  0.092 50.440.8 0.502 4+  0.089
55.740.8 0613 + 0.073 53.240.8 0.641 +  0.062
58.140.7 0.681 +  0.220 55.740.8 0.800 4+  0.066
60.0+0.7 0.752 +  0.153 58.140.7 0.860 4+  0.090
62.240.7 0933 + 0.078 60.0 4+ 0.7 0913 + 0.054
64.440.7 1.05 =+ 007 62.240.7 1.07 =+ 0.6
66.640.6 113 =+ 007 64.44 0.7 127 £+  0.09
69.040.6 139  + 0.0 66.6+ 0.6 138 £+ 0.8
69.0+0.6 153 £+ 0.10
natPh(p,f)?"Mo Cum
E [MeV] [mb] "aPh(p,f)!%Ru Cum
45.04+0.9 0447 =+ 0319 E [MeV] o [mb]
47.740.9 0392 +  0.072 36.7+0.7 0253 + 0.156
50.440.8 117+  0.09 43.5+0.6 0.784 + 0374
53.240.8 121 + 033 55.740.8 142 £+ 0.38
58.140.7 0926 +  0.337 62.240.7 108 + 021
60.0+0.7 251 4+ 015 66.6 4 0.6 1.76 + 0.23
62.240.7 162 + 0.10 69.0+0.6 1.88 £+ 0.29
64.440.7 191 + 012
66.6 4 0.6 244  + 029 naPb(p,f)%Rh Cum
69.040.6 124 + 013 E [MeV] o [mb]
644107 377 + 3.8
69.0+0.6 179 £+  1.02
nath(p,f)ll()mAg Ind
E [MeV] o [mb]
[ 66.6+0.6 0.0214 + 0.0033 |
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A.2. WIRKUNGSQUERSCHNITTE AUS BLEI

natph(p,f)'?*Sb Ind natph(p,2pxn)?0TI Ind
E [MeV] o [mb] E [MeV] o [mb]
39.8+0.7 0.0160 + 0.0067 53.2+0.8 415 £+ 208
50.440.8 0.0365 +  0.0131 55.74+0.8  14.8 + 57
55.740.8 0.0571 +  0.0206 60.0 + 0.7 429 4+ 127
60.0+0.7 0.0613 +  0.0118 62.2+0.7  16.7 + 21
62.240.7 0.0745 +  0.0075 64.4+0.7 162 + 21
64.440.7 0.0761 =+  0.0254 66.6+0.6  24.6 + 25
66.6+ 0.6 0.0886 +  0.0054 69.0+0.6  16.1 + 1.1
69.0+0.6 0.0837 +  0.0078
69.0 + 0.6 0.0847 +  0.0089 natPh(p,2pxn)2*1T1 Cum
— T E [MeV] o [mb]
Pb(p,f) *Sb Cum 3331508 2901 & 022
E [MeV] o [mb] 3554+1.0 115 + 1.7
[ 66.6+0.6 0178 + 0.163 | 36.7+0.7 115 + 25
388406 125 + 4.4
" Pb(p,3pxn)’*Hg Ind 392409 206 + 15
E [MeV] o [mb] 398407 198 + 1.9
40.7+0.6 0.0239 + 0.0158 422+£09 249 + 26
411407 0.0213 =+  0.0105 428+06 214 + 14
42.840.6 0.0201 =+  0.0049 43.0+0.6 199 + 11
43.0+0.6 0.0325 +  0.0214 43.5+0.6 185 + 81
43.5+0.6 0.0458 +  0.0171 45.0+0.9 189 + 20
47.740.9 0126 +  0.044 407109 201 + 13
50.4+0.8 0.167 +  0.021 50.4+08  33.7 + 32
53.240.8 0218 4+  0.023 53.2+08 829 + 56
55.740.8 0273 +  0.020 55.7+0.8  140. = 9
58.140.7 0284 +  0.017 58.14+0.7  188. + 14
60.0+0.7 0319 4+  0.019 60.0+0.7  225. + 15
62.240.7 0.363 4+  0.022 62.2+0.7  253. + 16.
64.440.7 0382 4+  0.025 64.4+0.7  277. + 18
66.6 + 0.6 0370 4+  0.034 66.6+0.6  297. + 23
69.0+0.6 0.383 4+  0.055 69.0£0.6  310. + 23
natph(p,2pxn)2°TI1 Cum
E [MeV] o [mb]
128+0.6 246  + 067
43.040.6 397 4+ 0.22
43.540.6 450 + 031
532408 325 + 71
55.740.8  22.3 + 19
62.24+0.7  54.6 + 105
64.44+0.7 942 + 188
66.6+0.6 112. + T
69.04+0.6  156. + 10.
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A. WIRKUNGSQUERSCHNITTE AUS BLEI UND BISMUT

natph(p,2pxn)?02TI Cum natpPh(p,pxn)?’Pb Cum
E [MeV] [mb] E [MeV] [mb]
22.3+0.9 0.104 + 0.077 45.0+0.9 570 + 4.9
25.74+0.8 0495 £+  0.050 47.74+0.9 967 &+ 5.14
28.440.8 1.08 £ 041 50.44+0.8  15.1 + 1.3
28.940.8 0934 £+ 0.305 55.7+0.8  15.8 + 1.9
29.74+0.8 117+ o021 58.14+£0.7 271 + 21
31.240.8 131+ 041 60.0+£0.7 186 + 45
31.64+0.8 155 £ 0.08 62.24+0.7  20.1 + 25
33.34+0.8 183 £ 0.1 64.44+0.7 413 + 29
33.8+0.7 203 4+ 021 66.6+0.6  62.8 + 6.9
34.24+0.7 188 + 0.11 69.0+£0.6  97.4 + 6.9
35.5+1.0 254 4+ 0.8
36.2+0.7 219 4+ 036 "Pb(p,pxn)*'Pb Cum
36.6+0.7 239 4+ 021 E [MeV] [mb]
36.7+07 226+ 0.19 33308 371  + 310
38.5:‘:0-6 2.54 :I: 0.32 36'7:|:0.7 16.7 :l: 6'2
40.74£06 344 £ 021 43.0£06 302 £ 210
41.1 :l:O.? 3.62 :I: 0-23 45'0j:0'9 20'7 j: 5'9
43.0+0.6 436  + 023 539408 911 L 5s
43.5+0.6 444  + 025 EE T 08 148, L 10
45.0+0.9 586 4+ 035 FS 1407 189 L 1o
47-7i0.9 6.70 :i: 0.41 60‘0:l:0.7 239' :l: 24‘
50.44+0.8 739 4+ 048 629407 265 L7
53.2:‘:0-8 7-96 :i: 0-54 64'4:l:0.7 286. :l: 19'
55.74+0.8 808 4+ 053 66.6L0.6 300 L 90
58.]. :|:0.7 8.11 :I: 0.54 69'0:|:0.6 310. :l: 20.
60.0+0.7 794+ 050
62.2+0.7 814 + 052
64.4+0.7 833 £ 052
66.6 % 0.6 865 + 0.0
69.0+0.6 9.00 £+ 058
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A.2. WIRKUNGSQUERSCHNITTE AUS BLEI

natph(p,pxn)?**Pb Cum na!Ph(p,pxn)?**Pb Ind
E [MeV] [mb] E [MeV] [mb]
9.0+1.1 0.795 + 0.053 14.14+0.9 1.16 + 0.10
13.8+1.0 1.69 + 0.14 14.8+1.1 2.03 + 0.14
14.1+£0.9 3.51 + 0.41 18.44+0.9 4.54 + 0.69
14.8+1.1 5.0 + 1.04 22.7+0.9 7.07 + 1.61
18.44+0.9 13.7 + 1.6 31.240.8 11.9 + 3.1
184+1.0 15.6 + 1.0 31.64+0.8 14.1 + 11.6
19.0+1.0 12.7 + 1.9 33.34+0.8 30.6 + 2.4
22.14+0.8 15.0 + 2.5 33.8+0.7 38.2 + 6.6
22.3+0.9 21.3 + 1.6 34.2+0.7 60.9 + 104
22.7+0.9 17.3 + 1.1 35.5+£1.0 66.0 + 5.0
25.5+0.8 14.6 + 13.0 36.2+0.7 68.7 + 73
25.7+0.8 14.0 + 1.0 36.6 +0.7 78.7 + 93
25.94+0.8 14.2 + 1.3 36.7+0.7 57.6 + 4.3
28.44+0.8 9.90 + 1.00 38.54+0.6 88.1 + 20.7
28.94+0.8 9.95 + 1.05 38.84+0.6 95.4 + 34.3
29.7+0.8 11.6 + 0.8 39.8+0.7 82.2 + 8.3
31.24+0.8 37.3 + 3.6 40.7+0.6 107. + 13.
31.6+0.8 57.9 + 11.8 41.1+0.7 103. + 6.
33.3+0.8 127. + 8. 42.2+0.9 110. + 10.
33.8+0.7 152. + 9. 42.8+0.6 109. + 9.
34.2+0.7 171. + 13. 43.04+0.6 147. + 11.
35.0+1.0 297. + 19. 43.54+0.6 113. + 12
36.2+0.7  250. + 15. 45.0+£0.9 109. + 11.
36.6+0.7  268. + 16. 477+0.9  135. + 8.
36.7+0.7  270. + 21. 50.44+0.8  169. + 10.
38.8+0.6  335. + 26. 53.24+0.8  181. + 22.
39.24+0.9  404. + 31. 55.7+0.8  198. + 22.
39.8+0.7  363. + 28. 58.1+0.7  172. + 14.
40.7+0.6  389. + 25. 60.0+0.7  200. + 30.
41.1+0.7  396. +  20. 62.2+0.7  205. + 28
42.2+0.9  453. + 34. 64.4+0.7 198. + 20.
42.8+0.6  422. + 32 66.6 0.6 198. + 16.
43.0+£0.6  428. + 24. 69.04+0.6 187. + 16.
43.54+0.6  432. + 25.
45.0+0.9  453. + 36.
47.7+0.9  473. + 34
50.44+0.8 948. + 42
53.2+0.8  631. + 45.
55.7£0.8  699. + 54.
58.1+0.7  704. + 55.
60.0£0.7  673. + 50.
62.2+0.7 613. + 46.
64.4+0.7  546. + 39.
66.6+0.6  484. + 34
69.0+0.6  425. + 31
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A. WIRKUNGSQUERSCHNITTE AUS BLEI UND BISMUT

natph(p,xn)?3Bi Ind "' Ph(p,xn)?*Bi Ind
E [MeV] o [mb] E [MeV] o [mb]
9.0+1.1 0.598 + 0.145 9.0£1.1 1.67 + 0.14
13.8+1.0 2.09 + 0.63 13.8+1.0 5.64 + 0.51
14.1+0.9 2.83 + 0.36 14.14+0.9 6.17 + 0.61
14.8+1.1 4.13 + 0.45 14.8+1.1 5.50 + 0.34
18.4+0.9 11.3 + 0.8 184+£1.0 1.57 + 0.31
18.4+1.0 11.6 + 1.0 18.4+£0.9 3.03 + 0.19
19.0£1.0 12.3 + 1.1 19.0£1.0 3.89 + 0.29
22.1£0.8 154 + 3.7 22.1£0.8 32.2 + 21
22.3+£09 14.8 + 1.2 22.3+0.9 29.6 + 25
22.7+£0.9 13.0 + 1.6 22.7+£0.9 04.7 + 46
25.7+£0.8 7.50 + 6.98 25.5+0.8  169. + 17
29.7+0.8 11.1 + 5.8 25.7+0.8  187. + 15
31.2+0.8 26.3 + 26 25.9+0.8 188. + 12
31.6 £0.8 45.0 + 48 28.4+£0.8 231. + 16.
33.3£0.8 87.6 + 16.1 289+£0.8  238. + 19.
33.8+0.7  115. + 11 29.7£0.8  270. + 22.
34.2+£0.7  111. + 17. 31.24+0.8  290. + 20.
35.5£1.0 210. + 27. 31.6+0.8  300. + 21.
36.2+0.7 182. + 24. 33.3+0.8  328. + 25.
36.6+0.7 191. + 17 33.8+0.7  322. + 25.
36.7£0.7  195. + 20. 34.2+0.7  312. + 25.
385£0.6  229. + 19 35.56£1.0 337. + 34
388+0.6 233 + 22 36.2+0.7  310. + 22
39.8+£0.7  260. + 29 36.6£0.7  318. + 30.
40.7£0.6  284. + 27 36.7+£0.7  308. + 28
41.1+£0.7  294. + 19. 38.56+0.6  319. + 29
42.2+£09  310. + 32 38.8+0.6  317. + 25
42.8+0.6  286. + 23 39.24+09  386. = 30
43.0£0.6  281. + 16. 39.8+0.7  339. + 34
435406 322 + 40. 40.7+£0.6  370. + 27
45.0+£09  313. + 45. 41.1+£0.7  391. + 35.
47.7£0.9  309. + 50. 42.240.9  500. + 40.
50.4+0.8  345. + 49. 42.84+0.6  451. + 37
55.7+0.8  459. + 36. 43.0+£0.6  447. + 42.
58.1+0.7  465. + 34 43.54+0.6  459. + 43.
60.0£0.7 432. + 35 45.0£0.9 563. + 47
62.2+0.7 377. + 25 47.7£0.9  550. + 48
64.4+0.7  321. + 24 50.4£0.8 478. + 36.
66.6+0.6  265. + 22 53.2+0.8  356. + 26.
69.0+0.6 222 + 17. 55.7+0.8  271. + 21
58.1+0.7  218. + 18
60.0+£0.7  189. + 17
62.2+£0.7  166. + 15.
64.4£0.7 153. + 12.
66.6+0.6  145. += 10.
69.0£0.6 132. + 12.
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A.2. WIRKUNGSQUERSCHNITTE AUS BLEI

natph(p,xn)?PBi Ind natph(p,xn)2Bi Ind
E [MeV] [mb] E [MeV] [mb]
9.0+1.1 2.31 + 0.20 9.0+1.1 11.2 =+ 0.8
13.8+1.0 47.7 + 3.7 13.8+1.0 125. + 9.
14.1+0.9 75.2 + 4.8 14.1+£0.9  137. + 9.
14.8+1.1 106. + 6. 14.8+1.1 152. + 9.
18.4+09  197. + 10. 18.4+0.9  210. + 12.
18.4+1.0  203. + 16. 184+1.0 214. + 14.
19.0+1.0  215. + 13 19.0£1.0  215. + 11.
22.1£0.8 315. + 19. 22.1+£0.8 374. + 23
223+09 322 + 26. 22.3+£09  387. + 25
2277+09  327. + 19 22709  420. + 23
25.5+0.8  318. + 20. 25.5+0.8  557. + 30.
25.7+0.8 312 + 28 25.7+£0.8 582 + 40.
25.9+0.8  317. + 18 25.9+0.8  558. + 30.
284+08 342 += 23 28.44+0.8  618. += 36.
289+0.8  349. + 23 289+£0.8  609. + 36.
29.7+0.8  364. + 29 29.7+£0.8  604. + 39
31.24+£0.8  462. + 27 31.2+08  496. + 29
31.6+0.8  480. + 30. 31.6+0.8  460. + 27
33.3+0.8  5H44. + 46. 33.3+08  33T. + 22.
33.8£0.7 573. + 33 33.8+0.7  324. + 18
34.2+£0.7 582. + 33 34.2+0.7  301. + 17
356.56£1.0 675. + 49. 35.56£1.0 194. + 13.
36.2£0.7  643. + 39 36.2+0.7  211. + 12.
36.6+0.7  639. + 36. 36.6£0.7  200. + 11.
36.7+0.7  608. + 55. 36.7+£0.7 178. + 12.
38.5+0.6  631. + 36. 38.5+0.6  149. + &
38.8+0.6 627. + 36. 388+0.6  144. + &
39.24+09  601. + 45 39.2+09  129. + 9
39.8+0.7  582. + 51 39.8+0.7 124 + 8.
40.7£0.6  55H3. += 33 40.7+0.6  121. + 7.
41.1+£0.7  532. += 33 41.1+0.7  117. + 6.
422409  416. + 33 42.2+09  109. + 7.
42.8+0.6 404. + 35. 42.8+0.6  102. + 7.
43.0£0.6  425. + 24 43.0+0.6  105. + 6.
43.5+£0.6  399. + 23 43.5+0.6  102. + 5.
45.0+£09  277. + 20 45.0£0.9 98.3 + 6.6
47.7+£09  199. + 14 47.7+0.9 85.4 + 5.8
50.4+£0.8  164. + 12 50.4+£0.8 79.4 = 51
53.2+0.8 144 + 11 093.2+0.8 74.6 + 4.7
55.7+0.8  133. + 10. 55.7+0.8 70.3 + 50
58.1+0.7 123. + 10. 58.1+0.7 67.0 + 45
60.0+0.7 116. + & 60.0+0.7 63.3 + 44
62.2+0.7  108. + 8. 62.21+0.7 60.1 + 44
64.4+0.7 103. + 7. 64.4+0.7 57.5 + 41
66.6 £0.6 97.8 + 6.9 66.6 =0.6 54.9 += 36
69.0£0.6 91.5 + 64 69.0£0.6 51.2 + 34
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A. WIRKUNGSQUERSCHNITTE AUS BLEI UND BISMUT

nat ph(p,xn) 27 Bi md | A.3. Wirkungsquerschnitte
E [MeV] o [mb] aus Bismut

90+1.1 113 T 08

13.84+1.0 238 + 17,

141409 271, +o14) 29Bi(p,f)* Zr Cum
14.84+1.1  324. + 17 E [MeV] o [mb]
184409  479. + 95, 3221+15 0.0885 + 0.0142
18441.0 513. + 35 346415 0173 +  0.018
19.041.0  497. + 928 35.7+1.4 0191 4+ 0.014
221408  396. + 22 392413 0365 +  0.048
22.3+0.9  417. + 929 40.9+1.4 0522 4+  0.043
227409  344. + 19 425+1.2 0577 4+  0.061
25.5+0.8  195. + 11 428414 0.541 4+  0.089
25.7+0.8  163. + 10. 46.6+1.3 0916 +  0.100
25.9+0.8 177. + 15 52.0+1.3 152+ 0.09
28.4+0.8 114. + 7 56.9+1.2 200 4+ 017
28.9+0.8 107 + 6. 61.6+1.1 254 4+ 0.15
29.7+0.8  85.9 + 55 66.1+1.0 297 4+ 022
31.2+408 721 + 134 69.3+1.0 323 4+ 022
33.3+0.8  63.4 + 41

33.84+0.7 59.6 + 57 209Bi(p,f)?°Nb Ind
34.24+0.7 575 + 108 E [MeV] o [mb]
355410 582 £ 37 [ 693+£10 0158 + 0.145 |
36.2+0.7  55.0 + 35

36.6+0.7  49.6 + 77 0B (p.f) Mo Cum
36.7+0.7 509 + 59

38.840.6  47.4 + 52 E [MeV] o [mb]
509400 511 T 40 280+ 1.6 0.0323 + 0.0072
S08L0T 451 T 60 3214+ 1.5 0575 4+  0.287
10706 460 L4 35.74 1.4 144  + 020
199400 457 L 99 39.24+1.3 181 + 037
D806 449 L o3 425412 138+ 018
43.040.6  47.2 + 58

45.0409 431 + 26

AT7T409 393 + 25

504+08  37.2 + 26

53.2+0.8 326 + 37

55.7+0.8  33.0 + 21

58.1+0.7 298 + 32

60.0+£0.7  30.9 + 18

62.2+0.7  29.1 + 18

64.4+0.7  30.1 + 19

69.0+0.6  25.5 + 48
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A.3. WIRKUNGSQUERSCHNITTE AUS BISMUT

209Bi(p,f) % Ru Cum 209Bi(p,f)'?*Sb Ind
E [MeV] o [mb] E [MeV] o [mb]
196+2.1 0.00857 =  0.00600 302+1.3 0.0214 + 0.0036
28.0+ 1.6 0.0210 -+  0.0206 40.9+ 1.4 0.0295 -+  0.0018
321415 0.105 =+  0.047 42.54+1.2 0.0343 +  0.0102
34.6+1.5 0.240 +  0.141 46.6+1.3 0.0738 +  0.0043
35.74+ 1.4 0.295 +  0.058 52.04+1.3 0.149 4+  0.011
39.24+1.3 0.542 =+  0.057 56.94 1.2 0211 + 0.015
40.94+ 1.4 0.719 =+  0.089 61.64+1.1 0292 4+  0.024
42.5+1.2 0.860 =+  0.303 66.1+1.0 0317 4+  0.019
46.6 +1.3 118 + 0.6 69.3 + 1.0 0.357 4+  0.026
52.04+1.3 .76+ 0.6
56.94 1.2 271  + 055 29Bi(p,f)'*Sb Cum
61.6+1.1 295 + 028 E [MeV] o [mb]
66.1+1.0 3.84 £ 051 409+14 0.110 =+ 0.082
69.3+1.0 406 + 044 42.5+1.2 0175 +  0.122
. 46.6+1.3 0215 4+  0.130
*Bi(p,f)"Ru Cum 52.0+1.3 0153 4+ 0.021
E [MeV] o [mb] 56.9 4+ 1.2 0.302 +  0.062
346+15 0228 + 0211 61.641.1 0.195 =+  0.047
39.24+1.3 0.605 4+  0.091 66.1+ 1.0 0253 4+  0.049
40.9+ 1.4 0.656 &+  0.260 69.3 + 1.0 0292 4+  0.035
42.5+1.2 0.644 +  0.292
46.6 +1.3 1.61 4+ 0.64 29Bi(p,f)!*™Te Cum
52.04+1.3 1.90 4+ 0.19 E [MeV] o [mb]
56.9+1.2 223+ 019 [ 693+10  0.0353 + 0.0036 |
61.6+1.1 276+  0.17
66.14 1.0 328 + 023 209Bi(p,f) BiCs Ind
69.34+ 1.0 348 4+ 035 E [MeV] o [mb]
209Bi(p,f)110mAg Ind 52.0+1.3 0.0405 =+ 0.0237
B [MeV] o [mb) 61.6+1.1 0.0449 +  0.0210
66.141.0 0.0613 +  0.0110
61.6+1.1 0.0231 +  0.0017
66.1+1.0 0.0464 £+  0.0039 209Bi(p,3p5n)202TI Cum
69.3+ 1.0 0.0612 -+  0.0039 E [MeV] o [mb]
52.0+1.3 0423 + 0.118
56.94 1.2 0.772 4+  0.076
61.6+1.1 0972 4+  0.058
66.1+1.0 144 4+ 0.10
69.3 4+ 1.0 146  + 017
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A. WIRKUNGSQUERSCHNITTE AUS BLEI UND BISMUT

209Bi(p,2p5n)2%Pb Cum 209Bi(p,p3n)?Bi Ind
E [MeV] o [mb] E [MeV] [mb]
148+22 0.000934+  0.000699 23.6£1.8 0.154 + 0.022
19.542.0 0.00499 +  0.00338 24.3+2.2 0249 +  0.052
19.64+2.1 0.00698 +  0.00053 28.0+ 1.6 143 4+ 0.16
21.9+1.9 0.0541 +  0.0066 28.3+1.7 2.21 + 0.39
23.6+1.8 0.101  +  0.007 321415 304+ 088
24.342.2 0.122 +  0.007 35.7+1.4 725 4+  1.24
28.0+1.6 0218 + 0.036 302413 259 + 45
321+1.5 0.176  +  0.147 425+1.2  56.6 + 111
35.7+1.4 0.357 +  0.084 46.6+1.3 735 + 419
30.2+1.3 1.88 4+ 0.14 56.9+1.2  47.8 + 6.9
42.541.2 460 + 030 61.6+1.1  48.3 + 13.7
66.1+1.0  62.9 + 71
29Bi(p,p4n)**’Bi Cum 69.3+1.0  80.0 + 159
E [MeV] o [mb] Y e
243+22 0.0133 £+  0.0035 Bi(p,p2n)*’"Bi Cum
28.0+ 1.6 0.0777 +  0.0652 E [MeV] [mb]
28.6 +2.0 0.0362 +  0.0123 14.7+2.3 2.61 + 020
321+1.5 0.477 +  0.343 14.842.2 405 + 021
32.54+1.8 0215 +  0.182 195420 184 + 1.3
34.6+1.5 .17 £+ 0.8 19.64+2.1 357 + 3.2
35.7+1.4 0.887 +  0.265 21.9+1.9 197 4+ 26.
36.2+£1.7 2.0 + 037 23.6+1.8  570. 4+ 35
30.2+1.3  56.7 + 46 243422  681. + 35
306+1.6  84.8 + 43 28.0+£1.6 1190. + 132.
409414 222. + 17 28.3+1.7 1320. 4+ 79.
42.54+1.2 373 4+ 32 28.6+2.0 1140. 4+ 59.
42.84+1.4 391 + 20 32.1+1.5 1060. 4+ 68.
46.6+1.3  859. + 57 325+1.8  895. 4+ 47
52.0+1.3  829. + 54 346+1.5 681. + 73
56.9+1.2  498. + 39 35.74+1.4  545. + 35
61.6+1.1 376. + 925 36.2+1.7 527 + 29
66.1+1.0 319. + 925 302413 382 + 23
69.3+1.0 292. + 9292 306+1.6  369. +  20.
409414 370, 4+ 26.
42.541.2 325, + 2.
428414 324 + 19
46.6+1.3  309. + 27
520413  294. + 21
56.94+1.2  275. + 17
61.6+1.1  260. + 19
66.14£1.0 240. + 15
69.3+1.0  230. + 14
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A.3. WIRKUNGSQUERSCHNITTE AUS BISMUT

209Bi(p,4n)?"Po Ind
E [MeV] o [mb]
21.9+1.9 0.160 £ 0.013
23.6+1.8 0.324 £+  0.030
24.342.2 1.83 + 0.13
28.0+ 1.6 8.85 + 061
28.3+1.7 223 + 15
28.64+2.0 373 + 24
32.1+1.5  381. + 27
32.5+1.8  456. + 26.
34.6+1.5  926. + 58
35.7+1.4 929 + 63
36.2+1.7  935. + 53
39.24+1.3  1090. + 75.
39.6+1.6 1060. +  60.
40.9+1.4 1100. + 74
42.5+1.2 797 + 54
42.8+1.4 801 + 42
46.6+1.3  436. + 30.
52.0+1.3 243 + 17
56.9+1.2 187 + 13
61.6+1.1  161. + 11
66.1+1.0  141. + 9
69.3+1.0 125 + 8
209Bi(p,3n)?"Po Ind
E [MeV] o [mb]
195+2.0  11.3 + 07
19.6+2.1 306 + 23
23.6+1.8  536. + 38
243422  642. + 45,
28.0+1.6 1150. + 83
32.1+1.5 915 + 63
35.7+1.4 394 + 36.
39.24+1.3  226. + 19
42.5+1.2  168. + 15.
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B. Ausgewertete Proben

In den folgenden beiden Tabellen findet sich eine Ubersicht aller ausgewerteten schwe-
ren Targets. Aufgefiihrt ist die Probenbezeichnung (Zusammengesetzt aus dem Ele-
mentsymbol, einer Experimentbezeichnung und einer laufenden Nummer), die Proto-
nenenergie der Probe, die Fluenz der Protonen, die Massenbelegung und die daraus
berechnete Dicke der Probe und schliellich die Anzahl von einzeln berechneten Wir-
kungsquerschnitten aus dieser Probe.

Auf die Angabe von Unsicherheiten wurde verzichtet. Sie finden sich fiir die Energien
in Anhang A, und fiir die Flussdichten in den jeweiligen Kapiteln deren Diskussion.

B.1. Ausgewertete Bismutproben

Probe  Energie Fluenz Massenbelegung Dicke Anzahl Wirkungs-
[MeV]  [10% cm™2] [mg cm 2] [pm | querschnitte
BIZG081 14.7 1.25 250.12 256.6 5
BIZ6081 14.8 5.36 242.27 248.6 3
BIZGO71 19.5 1.25 255.10 261.7 20
BIZ6071 19.6 5.36 282.51 289.8 27
BIZB191 21.9 2.92 207.90 212.1 15
BIZG061 23.6 1.25 258.61 265.3 101
BIZ6061 24.3 5.36 342.57 351.5 171
BIZGO51 28.0 1.25 261.07 267.8 164
BIZB171 28.3 2.92 214.94 219.3 50
BIZ6051 28.6 5.36 348.58 357.6 39
Fortsetzung auf der néichsten Seite ...
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B. AUSGEWERTETE PROBEN

... Fortsetzung der Tabelle der ausgewerteten Bismutproben

Probe  Energie Fluenz Massenbelegung Dicke Anzahl Wirkungs-
[MeV]  [10% cm™2] [mg cm 2] [pm | querschnitte
BIZGO41 32.1 1.25 261.92 268.7 147
BIZ6041 32.5 5.36 342.18 351.1 17
BIZB151 34.6 2.92 221.19 225.7 67
BIZG031 35.7 1.25 264.51 271.4 144
BIZ6031 36.2 5.36 362.91 372.3 23
BIZG021 39.2 1.25 273.43 280.5 210
BIZ6021 39.6 5.36 355.34 364.6 18
BIZB131 40.9 2.92 225.36 230.0 105
BIZGO11 42.5 1.25 276.62 283.8 353
BIZ6011 42.8 5.36 354.77 364.0 19
BIZB111 46.6 2.92 231.44 236.2 96
BIZB091 52.0 2.92 235.05 239.8 109
BIZBO71 56.9 2.92 238.08 242.9 117
BIZBO51 61.6 2.92 242.58 247.5 115
BIZB031 66.1 2.92 243.23 248.2 130
BIZBO11 69.3 2.92 285.26 291.1 145

B.2. Ausgewertete Bleiproben

Probe  Energie Fluenz Massenbelegung Dicke Anzahl Wirkungs-
[MeV]  [10% cm™2] [mg cm 2] [pm ] querschnitte

PBZF102 9.0 4.41 56.34 49.6 222
PBZF092 13.8 4.41 56.60 49.9 310
PBZ5113 14.1 4.89 43.18 38.0 103
PBZ5112 14.8 4.89 68.27 60.1 66
PBZ5103 184 4.89 45.33 39.9 79
PBZF082 18.4 4.41 60.59 53.4 314
PBZ5102 19.0 4.89 66.60 58.7 39
PBZ5093 22.1 4.89 45.42 40.0 36
PBZF072 22.3 4.41 60.71 53.5 352
PBZ5092 22.7 4.89 70.35 62.0 89
PBZ5083 25.5 4.89 55.31 48.7 51

Fortsetzung auf der néchsten Seite ...
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B.2. AUSGEWERTETE BLEIPROBEN

... Fortsetzung der Tabelle der ausgewerteten Bleiproben

Probe  Energie Fluenz Massenbelegung Dicke Anzahl Wirkungs-
[MeV]  [10% cm™2] [mg cm 2] [pm | querschnitte
PBZF062 25.7 441 60.79 53.6 349
PBZ5082 25.9 4.89 48.85 43.0 43
PBZ5073 28.4 4.89 55.16 48.6 86
PBZ5072 28.9 4.89 48.96 43.1 97
PBZF052 29.7 4.41 61.56 54.2 352
PBZ5063 31.2 4.89 56.21 49.5 87
PBZ5062 31.6 4.89 55.59 49.0 99
PBZF042 33.3 441 61.94 54.6 376
PBZ5053 33.8 4.89 53.87 47.5 99
PBZ5052 34.2 4.89 56.74 50.0 109
PBZA143 35.5 2.14 58.73 51.8 248
PBZ5043 36.2 4.89 54.88 48.4 107
PBZ5042 36.6 4.89 48.06 42.3 99
PBZF032 36.7 441 62.70 55.2 389
PBZ5033 38.5 4.89 47.08 41.5 97
PBZ5032 38.8 4.89 46.21 40.7 101
PBZA133 39.2 2.14 58.59 51.7 225
PBZF022 39.8 441 63.49 55.9 402
PBZ5023 40.7 4.89 56.61 49.9 102
PBZ5022 41.1 4.89 69.02 60.8 103
PBZA122 42.2 2.14 58.64 51.7 243
PBZF012 42.8 441 65.20 57.4 380
PBZ5013 43.0 4.89 70.33 62.0 104
PBZ5012 43.5 4.89 67.50 59.5 67
PBZA113 45.0 2.14 59.04 52.1 217
PBZA102 47.7 2.14 58.79 51.8 205
PBZA093 50.4 2.14 59.58 52.5 216
PBZA083 53.2 2.14 59.94 52.9 170
PBZA072 55.7 2.14 60.09 53.0 231
PBZA062 58.1 2.14 62.80 55.4 202
PBZA052 60.0 2.14 63.15 55.7 256
PBZA043 62.2 2.14 62.64 55.2 270
PBZA032 64.4 2.14 62.82 55.4 243
PBZA023 66.6 2.14 63.77 56.2 237
PBZA012 69.0 2.14 64.14 56.6 269
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C. Ubersicht der bestimmten
Flussdichten

In der folgenden Tabelle werden die Flussdichten fiir alle Bestrahlungen aufgelistet,

die im Rahmen dieser Arbeit bestimmt wurden.

Bezeichnung des Dauer der Bestrahlung Protonenflussdichte
Bestrahlungsexperimentes [hh:mm| [s] [10*0 s71 em 2]
ZuerO1 06:39 23940 18.4
Zuer02 06:03 21780 18.3
Zuer03 06:01 21660 17.8
Zuer04 07:00 25200 18.5
Zuer05 11:48 42480 11.5
Zuer06 11:42 42120 12.7
ZuerQ7 07:49 28140 28.7
Zuer08 09:18 33480 8.28
Zuer09 10:48 38880 8.75
ZuerOA 07:15 26100 8.18
ZuerOB 07:56 28560 10.2
Zuer0C 07:51 28260 10.5
ZuerOD 15:33 55980 14.4
ZuerOE 19:05 68700 12.51
ZuerOF 07:24 26640 16.6
Zuer0G 02:06 7560 16.6
Zuer0I 09:56 35760 —2
ZuerOM 18:32 66720 20.1
ZuerOU 09:25 33900 —3
ZuerOW 08:42 31320 —2

Worlsufig, da Auswertungen noch nicht abgeschlossen

2Messungen noch nicht abgeschlossen

3 Auswertung erfolgt am Zentrum fiir Strahlenschutz und Radiodkologie, Universitit Hannover
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C. UBERSICHT DER BESTIMMTEN FLUSSDICHTEN

Jede der angegebenen Flussdichten wird, wie in Kapitel 5.2 diskutiert, mit einer
Unsicherheit von 5% und ohne Abnahme innerhalb des Stacks angenommen. Jede
der bestimmten Flussdichten ist der Mittelwert der Ergebnisse aus mehreren, zumeist
vorne im Stack positionierten Aluminium- und Kupferfolien, in denen jeweils die

Aktivititen des ?2Na und %°Zn ermittelt wurden.

Die verwendeten Monitorwirkungsquerschnitte finden sich im Anhang D.
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D. Verwendete

Monitorwirkungsquerschnitte

In den zwei folgenden Tabellen sind die verwendeten Wirkungsquerschnitte fiir die

benutzten Monitorreaktionen aufgefithrt. In beiden zitierten Arbeiten wurden diese

in Evaluationen vorhandener experimenteller Werte gewonnen. Als Unsicherheit der

Wirkungsquerschnitte wird 5% angenommen.

D.1. Monitorwirkungsquerschnitte der Reaktion

2TAl(p,3p3n)*Na

27 A1(p,3p3n)?>Na nach [TTG*01]

E [MeV] o [mb] E[MeV] o [mb] E [MeV] o [mb]
30.0 1.90 44.0 44.0 60.0 26.6
32.0 7.00 45.0 43.5 62.0 25.5
34.0 15.0 46.0 42.9 64.0 244
36.0 24.0 48.0 40.5 66.0 23.6
38.0 32.5 50.0 37.6 68.0 22.8
40.0 39.6 52.0 35.0 70.0 22.2
41.0 41.5 54.0 32.5 72.0 21.6
42.0 42.9 56.0 30.3 74.0 21.3
43.0 43.6 58.0 28.1 76.0 21.0
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D. VERWENDETE MONITORWIRKUNGSQUERSCHNITTE

D.2. Monitorwirkungsquerschnitte der Reaktion

"' Cu(p,xn)*Zn

nat Cu(p,xn)%Zn nach [Bus94]

E [MeV] o [mb] E[MeV] o [mb] E [MeV] o [mb]
3.9 314 12.8 170. 224 14.2
4.0 33.0 14.0 122. 23.6 12.6
4.3 45.0 14.5 102. 25.0 11.2
4.6 58.3 14.7 94.3 26.4 10.3
4.9 74.3 14.9 88.2 29.2 8.85
5.2 87.0 15.1 81.4 30.2 8.49
5.6 102. 15.2 79.2 32.5 7.81
6.3 128. 154 74.9 34.7 7.13
7.2 153. 16.1 60.5 36.7 6.70
8.0 176. 16.3 57.0 38.7 6.20
8.9 200. 16.8 49.2 42.4 5.56
9.4 212. 17.7 38.1 44.6 5.23
9.9 221. 18.3 32.0 04.3 4.50
10.5 231. 19.0 26.7 56.5 4.34
10.6 232. 19.7 224 59.5 4.11
11.0 232. 20.0 214 62.3 3.90
11.3 227. 20.7 18.6 66.2 3.58
114 224. 21.2 16.7 70.0 3.23
11.6 216. 214 16.2 74.0 2.95
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