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Zusammenfassung - Neumann, Sonja

Aktivierungsexperimente mit Neutronen mittlerer Energien und die Produktion kosmogener
Nuklide in extraterrestrischer Materie

In dieser Arbeit wurden zur Bestimmung integraler Wirkungsquerschnitte fur die Restkernproduktion in
Neutronen-induzierten Reaktionen Aktivierungsexperimente mit quasimonoenergetischen Neutronen
mittlerer Energien bis hinauf zu 180 MeV durchgefiihrt. Da es bislang in unserer Arbeitsgruppe keine
Moglichkeit fur derartige Untersuchungen gab, wurde in einem ersten Schritt die Machbarkeit solcher
Experimente an der Neutronenbeamline des The Svedberg Laboratoriums (TSL), Uppsala (Schweden),
untersucht und festgestellt. Auf Basis dieser positiven Ergebnisse wurde dort eine Anldgetingia

der nun routinemaRig Aktivierungsexperimente mit Li(p,n)-Neutronen einer PeakfluRdichte von etwa
0.510° cn?s' uA' (mmLi)* durchgefiihrt werden kénnen.

Daraufhin wurde im Rahmen einer europaischen Kollaboration eine langfristig angelegte Bestrahlungs-
reihe begonnen; erst nach deren Abschlul® kénnen dann die Anregungsfunktionen mittels Entfaltungs-
methoden bestimmt werden. In dieser Arbeit wurden daflr aus den ersten Experimenten insgesamt 550
Responseintegrale an den kosmophysikalisch interessanten Elementen C, O, Al, Si, Fe, Co, Ni, Cu, Ag,
Te und Pb mit einer minimalen Unsicherheit von etwa 388pektrometrisch gemessen. Im Gegensatz

zur sonst am ZSR ublichen Mel3- und Auswertepraxis erfordertenydggsktrometrischen Messungen

sowie die Auswertungen die Einfuhrung neuer Verfahren. Diese umfaliten die Beriicksichtigung echter
Koinzidenzen, der Selbstabsorption sowie der Eigenschaft des Targets als Volumenprobe.

In Ergédnzung zu den TSL-Experimenten wurden an der Université Catholique de Louvain ebenfalls
dieselben Targetelemente, aber mit Neutronen mit Peakenergien unterhalb von 70 MeV bestrahlt. Dabei
wurde die spektrale FluRdichte der Neutronen in Kollaboration mit der PTB experimentell bestimmt.

Da eine solche Messung am Ort der Bestrahlungskammer am TSL nicht mdglich ist, wurde eine
semiempirische Methode entwickelt, mit der die spektralen FluRdichten physikalisch sinnvoll erstellt
werden. Diese dienten als Eingangsdaten fiir LAHET-Rechnungen zur Simulation des Transports der
Neutronen durch die TSL-Bestrahlungseinrichtung, um Aussagen (ber Anderungen der spektralen
FluRdichte im Targetstapel treffen zu kénnen. Daraus resultierende Diskrepanzen von bis zu 14 %
zwischen den theoretischen und den experimentellen Aktivitatsverlaufen zeigen, dald die theoretische
Modellierung das experimentelle Flul3dichtemonitoring Giber den Stapel nicht ersetzen kann.

Mit dem Ziel, die Produktion kosmogener Nuklide in extraterrestrischer Materie zulierashe wurden

die Anregungsfunktionen Protonen-induzierter Reaktionen ausgewaldterkigr fir Protonenenergien
zwischen 60 MeV und 2.6 GeV durch Messungen vervollstandigt. In Zusammenarbeit mit dem Centre
d Etudes Nucléaires Bordeaux, Bordeaux (Frankreich), wurden Wirkungsquerschnitte der langlebigen
und stabilen Krypton-Isotope fiir Rb, Sr, Y und Zr gemessen. Dariiber hinaus lieferte die Auswertung
von Ti-, Fe- und Ni-Targets weitere 338 Wirkungsquerschnitte, wobei insbesondere die D&ten fir Ti
jetzt einen konsistenten Datensatz bilden. Mit X-Spektrometrie chemisch unbehandelter Eisentargets
wurden erstmals in unserer Arbeitsgruppe Wirkungsquerschnitté fir Fe bestimmt. Erganzend dazu
wurden mit Messungen von Dicktargetproduktionsraten der Krypton-Isotope sowfie von Ti mit Hilfe
von Entfaltungsmethoden Anregungsfunktionen Neutronen-induzierter Reaktionen bereitgestellt.

Die Modellierung vort” Co}* Mr?? Na urfd Tiin Meteoroiden durch die GCR hatte Aussagen Uber den
spatialen Gradienten der GCR beziehungsweise die Aktivierung Uber Gleissberg Zyklen zum Ziel. Die
grofRen Unsicherheiten der gemessenen Daten von Meteoriten stehen jedoch sinnvollen Interpretationen
hierzu noch im Wege. Dagegen beschreiben die Modellrechnungen die GCR-Produktion der Krypton-
Isotope in Knyahinya und St. Severin gut, wenn die chemische Komposition als Eingabe in die Rechnun-
gen eine gute Qualitat hat. In Zukunft sollten die bisher fiffdie Kr-Kr-Datierung benutzten empirischen
Korrelationen durch die physikalisch sinnvoll berechneten Zusammenhange ersetzt werden.

Zur Bestimmung des langzeitgemittelten SCR-Spektrums wiffdén  Ne*und Al-Tiefenprofile von
Oberflachenproben lunarer Gesteine modelliert. Es wurde jedoch kein Parametersatz gefuatlen, der
Daten konsistent beschreibt. Rechnungen fiir weitere Nukfide (3*Mn,unéirjlie Berticksichtigung der
exakten Steingeometrie bei der SCR- und GCR-Modellierung sind zur Klarung des Problems nétig.



Abstract
Neumann, Sonja

Activation Experiments with Medium-Energy Neutrons and the Production of Cosmogenic
Nuclides in Extraterrestrial Matter

In this work, activation experiments were performed with quasimonoenergetic medium-energy neutrons
of up to 180 MeV to determine integral cross sections for the production of residual nuclides in neutron-
induced reactions. Since there existed up to now no possibility for such investigations in our working
group, the feasibility of such experiments at the neutron beamline of the The Svedberg Laboratory
(TSL), Uppsala (Sweden), was investigated and shown in a first step. On the basis of these positive
results a facility was installed which allows for running activation experiments routineously with
"Li(p,n)-neutrons of a peak flux density of about-006 cn? s' pA' (mmLi)* .

Thereon a long-term set of activation experiments was started in the framework of an european col-
laboration; after completion of this series excitation functions will be determined using unfolding
methods. For this 550 response integrals were measured by measpeaitrometry with a minimal
uncertainty of about 10 % in this work in the first experiments covering the cosmophysical relevant
elements C, O, Al, Si, Fe, Co, Ni, Cu, Ag, Te, and Pb. In contrast to the usual measurement and evalua-
tion methods at ZSR thegespectrometric measurements and their evaluation required the introduction

of new procedures. These contained the consideration of real coincidences, self absorption effects and
the property of the target as a volume source.

Supplementary to the TSL experiments the same target elements were irradiated at Université Ca-
tholique de Louvain, however, with neutrons of peak energies below 70 MeV. The spectral flux density
of the neutrons was experimentally determined in collaboration with PTB in these experiments.

Since such a measurement is not possible at the location of the irradiation chamber at TSL, a semi-
empirical method was developed to set up physical meaningful spectral flux densities. These served as
an input for LAHET simulation calculations of the neutron transport through the TSL-irradiation
chamber to investigate the change of the spectral flux density within the stack. Discrepancies of up to 14 %
between relative experimental and theoretical activities show that the theoretical modelling cannot
replace the experimental flux density monitoring within the stack.

To model the production of cosmogenic nuclides in extraterrestrial matter, excitation functions of
proton-induced reactions of some selectemtipcts for energies between 60 MeV and 2.6 GeV were
completed with measured data. In collaboration with the Centre d"Etudes Nucléaires Bordeaux, Bor-
deaux (France), cross sections for stable and long-lived Krypton-Isotopes from Rb, Sr, Y and Zr were
measured. In addition, the evaluation of Ti-, Fe- and Ni-targets resulted in 338 cross sections - so that
especially the data f8t Ti form a consistent data set now. For the first time in our working group cross
sections were determined for the productiorr®f Fe in iron by means of X-spectrometry without
preceding chemical processing. In @iddh, using measured thick target production rates of the krypton
isotopes as well as 6f Ti excitation functions of the neutron-induced reactions were determined with
unfolding methods.

The modelling of the GCR-production®f Cb, Ma, Nadhd Tiin meteoroids was performed with the
intention to investigate the spatial gradient of the GCR and the activation over terms of the Gleiss-
bergcycle, respectively. However, the large uncertainties of the measured data from meteorites do not yet
allow meaningful interpretations. In contrast, the GCR production of the Krypton-Isotopes in Knyahinya
and St. Severin is described well by the model calculations if the chemical composition as an input for
the calculations is of good quality. For further investigations the up to now applied empirical correla-
tions for the®® Kr-Kr-dating should be replaced by the calculations based on a physical model.

To determine the long-term averaged SCR-specttdm  Né&and Al-depth profiles were modelled in the
surfaces of lunar rocks. However, no parameter set was found which dealirda¢a consistently. To

clarify this problem calculations for further nuclidé$ ( MA, Ar) and the consideration of the exact
stone geometry are neccessary.
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1 Einleitung

Radioaktive Stoffe kommen in groRem Umfang in der Natur vor. Viele Radionuklide in der Umwelt sind
natirlichenUrsprungs, wie etwa die primordialen Radionuklide und Glieder der natirlichen Zerfalls-
reihen oder die durch die kosmische Strahlung produzierten kosmogenen Nuklide. Die speziellen
Eigenschaften der radioaktiven Kerne erzeugten fir den Menschen auch einen gewissen Bedarf an
solchen Kernen, so dafl3 heute eine groRe Viddfadstlichproduzierter radioaktiver Nuklide existiert.

Sie werden in Medizin und Technik eingesetzt, entstehen aber auch als Alfather so zum Beispiel

als Spaltprodukte in Kernreaktoren.

Fir viele Anwendungen werden spezielle Radionuklide gezielt durch Kernreaktionen erzeugt. Dazu
bestrahlt man Targetkerne T mit hochenergetischen, schweren Teilchen p, das heif3t, mit Teilchen der
Massenzahlen Al amu und Energien E1 MeV/amu. Bei den dabei ausgelosten Kernreaktionen
werden Nukleonen, in der Gesamtmenge im folgenden als X bezeichnet, aus dem Kern entfernt und so
Restkerne B produziert. Ein solcher Prozel3 wird kurz durch die Reaktionsgleichung T(p,X)B be-
schrieben. Bei solchen Bestrahlungen entstehen jedoch neben dem eigentlich gewtinschten radioaktiven
Nuklid auch eine ganze Reihe von Nebenprodukten. Um zu einer vollstandigen Beschreibung solcher
Bestrahlungsszenarien und damit gleichzeitig zur Planung einer optimalen Erzeugung eines gewinschten
Produktes zu gelangen, ist die Kenntnis grundlegender, nuklearer Daten unabdingbar.

Deren Bedeutung wird im folgenden herausgearbeitet werden. Dazu soll zunachst auf die Wechsel-
wirkung der verwendeten Projektile mit Materie eingegangen werden.

1.1 Die Wechselwirkung schwerer Teilchen mit Materie

Wechselwirken schwere geladene Teilchen der Ladungsgahl Z und Geschwindigkeit v Uber unelastische
StélRe mit gebundenen Elektronen des Absorbers, so erfahren sie lonisationsbremsung. Bei diesem, die
Bremsung der Projektile dominierenden Prozel3, bewirkt die abgegebene Energie im Absorber (Ladungs-
zahl Z , Atommasse A und Dichtg lonisation beziehungsweise Anregung der Atome respektive
Molekile. Das Bremsvermégen, mathematisch beschrieben durch die Bethe-Bloch-Gleichung [JA82,
FAG3], hangt dabei im wesentlichen vom mittleren lonisationspotential des Absorbers ab und ist
proportional zu Z /A - £ & . Demgemal erfahren Teilcheher Ladungszahl und geringer Energie in
Absorbern hoher Ladungszahl ein hohes Mafl3 an Abbremsung.

Im Gegensatz zu den geladenen Teilchen verlieren die elektrisch neutralen Neutronen ihre Energie tber
elastische und unelastische StéRe mit dem sie umgebenden Material. Werden Neutronen bei einer
Kernreaktion emittiert, so verlieren sie durch StéRRe mit dem sogenannten Moderator solange Energie bis
sie mit ihm im thermischen Gleichgewicht stehen; dieser Vorgang wird Moderation genannt, die im
thermischen Gleichgewicht mit ihrer Umgebung stehenden Neutronen ‘thermische Neutronen'.

Wenn die Projektile jedoch mit dem Kern selbst wechselwirken, kdnnen sie eine Veranderung der
Nukleonenzahl des Kernes bewirken. Es findet eine Kernreaktion T(p,X)B statt, deren Verlauf ent-
scheidend von der Energie des einfallenden Teilchens abhangt. Dies wird einsichtig, verdeutlicht man
sich, daf3 nach de Broglie der Projektilenergie eine Wellenlange zugeordnet ist. Dementsprechend finden
bei groRen Wellenlangen Wechselwirkungen vorwiegend mit dem Kern als Ganzem statt, bei kleineren
sind Wechselwirkungsprozesse mit einzelnen Nukleonen wahrscheinlicher. Deshalb kdnnen solche
Kernreaktionen bei verschiedenen Energien bislang nur mit unterschiedlichen Modellen erklart werden,
deren Glltigkeitsbereiche flieRend ineinander tibergehen.

FUr Projektilenergien kleiner als 50 MeV finden vorwiegend direkte Reaktionen und Compoundkernre-
aktionen statt. Direkte Reaktionen zeichnen sich durch die kurze Wechselwirkungszeit in der GréRen-
ordnung von 1& s aus, die der Dauer des Durchganges des Projektils durch den Kern entspricht. Dieser
Reaktionstyp schlief3t direkte elastische Streuprozesse an einzelnen Nukleonen sowie die Absorption des
Projektils mit nachfolgender prompter Emission weniger Nukleonen ein.
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Compoundkernreaktionen dagegen weisen wesentlich langere Reaktionsdauern in der Gré3enordnung
von 10%* s auf. Das einfallende Projektil wird vom Targetkern eingefangen und bildet mit ihm einen
Compoundkern, in dem die Anregungsenergie auf die Nukleonen statistisch gleichverteiltodind;w

die Information Uber die Entstehung des Compoundkernes unter Wahrung der Erhaltungssatze verloren
geht. Die anschlielende Abgabe der Energie erfolgt durch eine weitgehend isotrope Verdampfung
[BO36] von Nukleonen und komplexen Teilchen sowie in Form-&mission. Infolge der fur sie
fehlenden Coulombbarriere werden Neutronen dabei gegeniiber geladenen Teilchen leichter emittiert.

Liegt die Projektilenergie im Bereich von 20 MeV bis hinauf zu einigen 100 MeV, werden bereits
Teilchen emittiert, bevor die statistische Gleichverteilung der Anregungsenergie abgeschlossen ist - dies
wird als Praequilibriumzerfall [BL71] bezeichnet. Fur Primarenergien oberhalb von 100 MeV wird die
de Broglie-Wellenlange des Projektils klein gegeniber den intranukleonischen Abstanden, so daf fir die
dann stattfindenden Spallationsreaktionen das von Serber vorgeschlagene Zweistufenmodell [SE47]
(Intra-Nuclear-Cascade/Evaporation-Modell (INC/E)) Anwendung findet. Dabei werden in einer ersten
Phase, der ,knock on"-Phase, als Folgeid#anuklearen StoRkaskade hochenergetische Nukleonen
vorzugsweise in Vorwartsrichtung emittiert. In der zweiten, langsameren Phase regt sich der Kern durch
isotrope Verdampfung einzelner Nukleonen oder Nukleonencluster ab.

Als Nebenprodukte der Kernreaktionen entstehen also neben den eigentlichen Restkernen auch die
sogenannten sekundéaren Teilchen. Dies sind tUiberwiegend Neutronen und Protonen, aber auch leichte
komplexe Teilchen. Die Energieny E dieser Teilchen umfassen das ganze Energiespektrum von wenigen
MeV bei verdampften Teilchen bis hin zu projektilahnlichen Energien bei knock-on-Teilchen. Daraus
folgt, dal3 diese Sekundarteilchen wiederum Kernreaktionen ausldsen kénnen, was zur sogenannten
internuklearen Kaskade fuhrt.

Ist in einem Target die Erzeugung der Restkerne 19+ ¢
durch die sekundaren Projektile, die sekundare g
Produktion, vernachléassigbar klein, so spricht ,4- _
man von einem dinnen Target. Im sogenannten g
dicken Target jedoch haben die sekundéren Teife = [secondary neutrons
chen einen nicht vernachlassigbaren Beitrag zuy 3
Gesamtproduktion eines Nuklides. Als Beispiele
sind in Abbildung 1.1 die spektralen FIquichtené
@g der sekundaren Protonen und Neutronen sowie

Gabbro sphere 1
(R=25 cm) center 3

primary protons 3

1073 E

secondary protons

TN o T LT

die der priméren Protonen in einer Gabbrokugel 1o 3
dargestellt, die homogen und isotrop mit 1.6 GeV L]
Protonen bestrahlt wurde. Die sekundéaren Teil- 10 0 10 ! 10 2 10 3
chenfelder sind derart ausgeprégt, dafd beispiels- Energy [MeV]

weise ein vorwiegend durch niederenergetisch%b_IGI 11 Spekirale FluRdichtes im Zent
Teilchen produziertes Produkt wie Mn aus FePildung 1. peidraie Fuldichien im sentrum

. einer mit 1.6 GeV-Protonen homogen und isotrop
im Zentrum der Kugel zu etwa 80 % durch Sex . .

estrahlten Gabbrokugel mit 25 cm Radius [LU93].
kundare Neutronen und zu 16 % durchwselére 9 [ ]
Protonen produziert wird [LY96].

Betrachtet man die Produktionsrate P* [y s ] eines Nuklides B in einem dicken Target, so muR diese als
Summe der durch die einzelnen Teilchensorten induzierten Produktionsgaten P geschrieben werden.
Diese wiederum lassen sich durch Faltung der spektralen FluRdighteit der Wahrscheinlichkeit

o,(E,), daB eine Kernreaktion T(p,X)B stattfindet, berechnen:

Pg = o Pep = NUATY fop(Ep)-(pE(Ep)dEp (1.1)

Dabei ist N die Avogadrozahl urgl(E,) der fur das Nuklid B spezifische Produktionswirkungsquer-
schnitt, dessen Gesamtheit als Funktion der Energie E als Anregungsfunktion bezeichnet wird. Die
Definition vono,(E,) wird in Kapitel 3.1.1 gegeben.
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1.2 Eingangsdaten zur Berechnung von Produktionsraten

Gleichung (.1) zeigt, dal3 fir eine prazise Berechnung der Produktion von Restkernen die genaue
Kenntnis nuklearer Daten unerlaBlich ist. Die spektralen FluRdichten der Teilchenfelder sowie die
Anregungsfunktionen der betrachteten Reaktion sind diese Eingangsgréf3en. Wie man diese erhalt, wird
im folgenden gezeigt.

Die spektrale FluRdichte in dicken Targets ist experimentell nicht zu bestimmen. Daher wird diese mit
eigens auf diese Berechnungsgrof3e optimierten Monte-Carlo-Programmen berechnet. Diese Computer-
codes benutzen physikalische Modelle fur die Berechnung der Wechselwirkung der betrachteten
Teilchen mit der Targetmaterie in Kombination mit der zufélligen Auswahl der Bedingungen fur die
stattfindenden Wechselwirkungen. Diese Berechnungsmethode fir die spektralen FluRdichten wurde
einer eingehenden Validierung unterzogen [AM92, KO89].

Auch die Anregungsfunktionen der Nukleonen-induzierten Reaktionen kénnen durch Mbdeigen
bereitgestellt werden. Wie jedoch ein Vergleich [MI97] von mit verschiedenen physikalischen Modellen
berechneten Wirkungsquerschnitten Protonen-induzierter Reaktionen mit experimentellen Daten zeigte,
ist kein Code zu einer Berechnung mit der flr die Anwendungen bendétigten Genauigkeit in der Lage.
Ein Faktor zwei in den Abweichungen zwischen Theorie und Experiment wird bereits als gut angesehen,
was jedoch fur die Praxis vollig unzureichend ist. Eine experimentelle Bestimmung dieser Wirkungs-
guerschnitte ist daher unumganglich.

Aus diesem Grunde ist fiir Protonen bereits frith [MI79, MI80] von unserer Gruppe systematisch mit
Bestrahlungen einer ganzen Reihe von kosmo- und kernphysikalisch interessanten Targetelementen
begonnen worden. Die dafir bendétigten Beschleunigeranlagen zur Abdeckung der Energien von
niedrigsten Schwellenenergien bis hin zu einigen GeV stehen in Europa zur Verfligung, so daf} eine
Vielzahl von Anregungsfunktionen fiir interessante Reaktionen vollstandig ausgemessen sind.

Wahrend die Experimentiertechnik zur Bestimmung von Wirkungsquerschnitten Protonen-induzierter
Restkernproduktion zum Standard geworden ist, stellt sich diese im Falle der Neutronen aus den unten
genannten Griinden als wesentlich aufwendiger dar. Daher wurde bislang andirekiter Ansatz zur
Aufstellung von Anregungsfunktionen Neutronen-induzierter Reaktionen verfolgt, der unter
kontrollierten Bestrahlungsbedingungen durchgefiihrte Dicktargetexperimente heranzieht. Mit den
berechneten spektralen TeilchenfluRdichten, den experimentell bestimmten Anregungsfunktionen fir die
Protonen-induzierten Reaktionen und den gemessenen Aktivitaten fur ein Produktnuklid aus einem
Target, das im dicken Target plaziert war, lassen sich die Anregungsfunktionen fiir Neutronen-induzierte
Reaktionen entfalten [LY96].

Mit diesen kdnnen erste Berechnungen fur Akti-

vierungsprobleme durchgefiihrt werden. Aller-

dings bilden diese Anregungsfunktionen ledig-s =~ AEEEE T T
lich einen Satz, der konsistent mit den im dickenS 10*® | Quasimonoenergetic -
Target gemessenen Aktivitaten ist. Diese UberE - neutronspectrum ]
einstimmung hat nur eine begrenzte Aussageg ’
kraft uber die Korrektheit der Wirkungsquer- £
schnitte der Neutronen-induzierten Reaktioneng 107" E
Eine Verbesserung dieser Daten mit ExperimenZ, -
ten, bei denerdirekt mit Neutronen bestrahlt 3
wird, ist daher dringend erforderlich. E .
Die direkte Bestrahlung mit Neutronen hat je—g10 : E(Protons)=62.9 MeV
doch mit der Schwierigkeit zu kdmpfen, daBSLf L Lt i, Lo,
Neutronen infolge ihrer fehlenden Ladung nicht 0 20 40 60
auf die gewiinschte Energie beschleunigt werden Neutron Energy [MeV]

kénnen. Man erzeugt daher uber eine Kemrgpiiqung 1.2 Beispiel eines quasimonoenergetischen

aktion wie beispielsweise Li(p,h) Be sogenannigautronenspektrums, das iber die Reaktion Li(p,n) Be
quasimonoenergetische Neutronen. Abbildurgzeugt wurde [SC97].

E(Peak)=60.6 MeV
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1.2 zeigt die spektrale FluRdichte derart produzierter Neutronen, die einen durch die direkte (p,n)-
Reaktion erzeugten, hochenergetischen Peak knapp unterhalb der Protonenenergie aufweist und einen
sogenannten ,low-energy-tail” an niederenergetischen Neutronen, der durch Konkurrenzreaktionen
erzeugt wird. Aktivierungsexperimente mit solchen Neutronenfeldern haben daher den Nachteil, dal? die
Aktivitaten der Restkerne die Information Gber den gesamten Energiebereich der einfallenden Neutronen
speichern. Zudem koénnen deren Spektren nur mit aufwendigen experimentellen Techniken gemessen
werden [SC97].

Eine weitere Erschwernis kommt dadurch hinzu, daR3 die erzeugten Neutronen - selbst Produkte einer
Kernreaktion - nur eine im Vergleich zu Protonenbestrahlungen sehr viel geringere FluRdichte im
Verhaltnis von etwa 10 aufweisen. Daraus ergibt sich die Schwierigkeit, bei einer Aktivierung geni-
gend Restkerne zu erzeugen, die mit tblichen MeBmethoden nachgewiesen werden kénnen. Schlief3lich
sind viele Bestrahlungen unterschiedlicher Maximalenergien notig; da nur aus der Gesamtheit der
Experimente auf die Anregungsfunktion geschlossen werden kann. Aus diesen Grinden gibt es bisher
nur wenige Arbeiten zur Bestimmung von Anregungsfunktionen Neutronen-induzierter Reaktionen fiir
hochenergetische Projektilenergien [NA92, SC92A, KI97], die bei weitem nicht die gesamte mogliche
Produkt- und Energiepalette umfassen. Weitere Arbeiten sind hier unbedingt vonnéten.

1.3 Anwendungsgebiete flr Anregungsfunktionen

Es gibt eine Vielzahl von Anwendungen, bei denen radioaktive und stabile Nuklide durch Kernre-
aktionen hochenergetischer Protonen und teilweise Uberwiegend durch Neutronen gebildet werden, und
far die die Kenntnis von Anregungsfunktionen der zugrundeliegenden Reaktionen ndétig ist. Eine
Ubersicht dazu gibt Tabelle 1.1.

Tabelle 1.1 Anwendungsgebiete fir den Gebrauch von Anregungsfunktionen.

Kernphysik Systematik von Kernreaktionen [MI97]

Beschleunigertechnologie Aktivierung von Detektoren, Strahlenschutz [DU91]

Dosimetrie gemischte Nukleonenfelder

Medizin Radionuklidproduktion, Strahlentherapie und -diagnostik [AN97]
Raumfahrttechnologie Strahlenschutz, Materialschaden [FI92]

Geophysik kosmogene Nuklide als Tracer in Archeometrie und Glaziologie [FI93]
Planetologie »,Remote sensing” planetarer Oberflachen

Beschleuniger-getriebene Sy-  ,Accelerator-based waste transmutation” [BO92] und , Accelerator-based
steme energy amplification” [CA93]

Zur Behandlung von Krebs werden von vielen Therapiezentren Neutronenstrahlen hohen linearen

Energietransfers mit Energien bis zu 70 MeV eingesetzt. Neben der gewiinschten destrukiven Wirkung

auf den Tumor entstehen dabei aber auch durch Kernreaktionen an den Targetelementen Kohlenstoff,
Stickstoff und Sauerstoff des Gewebes radioaktive Nuklide, dessen Strahlung das gesunde Gewebe
schadigt - ein unerwiinschter Effekt. Zur genauen Dosisabschétzung bei solchen Bestrahlungen sind
Produktionswirkungsquerschnitte fir Neutronen-induzierte Reaktionen an den genannten Elementen

unabdingbar [AN97].

Nuklearer Abfall - beispielsweise aus Kernkraftwerken - enthalt groRe Mengen an Plutonium, spaltbaren
Aktiniden und langlebigen Spaltprodukten. Fir diese besteht das Problem der langfristigen Lagerung.
Ein Vorschlag zur Verbrennung solcher Abfélle ist die accelerator-based waste transmutation (ATW)
[BO92]. Bei dieser sollen die Spaltprodukte durcly#iReaktionen in kurzlebige und stabile Produkte
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umgewandelt werden. Ein Spallationstarget liefert daflr die Neutronen, die durch Kernreaktionen
hochenergetischer Protonen von 0.8-1.6 GeV mit schweren Kernen - wie zum Beispiel Blei - freigesetzt
werden. Um ein solches Konzept entwickeln zu kdnnen, ist die genaue Kenntnis der Anregungsfunktio-
nen der wahrend des Betriebes der Anlage stattfindenden zahlreichen Kernreaktionen notwendig. Aus
diesem Grund wird beispielsweise an der Messung der Anregungsfunktion der R&&ktiorp)?PH(
gearbeitet, die fur den Strahlenschutz relevant ist, da das kurzf@bige TI unter Aussendung eines
hochenergetischen 2615 kgWQuants zerfallt.

SchlieRlich soll im folgenden auf die Produktion kosmogener Nuklide ausfuhrlich eingegangen werden,
da dieses Thema einen Hauptteil dieser Arbeit bildet. Diese durch die kosmische Strahlung produzierten
Restkerne werden in der Erdatmosphare, terrestrischem Oberflachengestein, kosmischem Staub, lunarem
Gestein und Meteoroiden produziert. Letztere zwei Targets werden in dieser Arbeit behandelt.

1.3.1 Meteoroide als Targets der kosmischen Strahlung

Die meisten Meteoroide werden bei Kollisionsereignissen aus ihrem Mutterkdrper im Asteroidengurtel
zwischen Mars und Jupiter freigesetzt. Entsprechend der einzelnen Mutterkdrper sind die Meteoroide
unterschiedlich zusammengesetzt und werden mit Hilfe ihres in metallischer Form vorliegenden
Eisengehaltes in drei Hauptgruppen unterschieden: Eisen-, Steineisen- und Steinfeteorite . Weitere
Klassifizierungen erfolgen durch chemische und petrologische Kriterien, so daf3 eine ganze Reihe von
Untergruppen entstehen, die hier nicht alle behandelt werden kénnen [WA74A].

Steinmeteorite werden in Achondrite, die als differenzierte Meteorite durch Schmelzprozesse aus einem
priméren, primitiven Material hervorgegangen sind, und in Chondrite als undifferenzierte Meteorite
gegliedert. Diese enthalten zu 40-80 % die wenige Millimeter groRen, kugelférmigen Chondren, die
zeigen, dal3 Chondrite ‘Urmaterie’ darstellen, die nie als Ganzes geschmolzen wurde. Mehr als 80 % der
Meteoritenfélle sind Chondrite. 84 % davon, die gewéhnlichen Chondrite, werden gemaf dem Eisen-
gehalt als H- (H fir hohes Gesamteisen), L- (L fir ,low iron” = niedriges Gesamteisen) und LL-Chon-
drite (low iron, ,Jow metal” = niedriges Gesamteisen und niedriger Metallgehalt) identifiziert, die
dariber hinaus durch arabische Ziffern in ihrer Petrologie unterschieden werden [MA79].

Eisenmeteorite sind wie die Achondrite differenzierte Materie, die zu mehr als 90 % aus metallischem
Nickeleisen besteht, neben geringen Beimengungen von Kobalt, Schwefel, Phosphor und Kohlenstoff.
Die Unterscheidung erfolgt in die tberwiegende Mehrzahl der Oktaedrite und die selteneren Hexaedrite.
Die Namensgebung erfolgt bei den Oktaedriten nach den nach Oktaederflachen orientierten Lamellen-
systemen, die durch Anatzen auf polierten Anschnitt deutlich sichtbar gemacht werden. Hexaedrite
dagegen zeigen Spaltbarkeit nach dem Wairfel (Hexaeder). Steineisenmeteorite sind eine Mischung aus
Silikatgestein und Nickeleisen.

Im Weltraum sind die Meteoroide der kosmischen Strahlung ausgesetzt, die aus hochenergetischen
Teilchen besteht und durch Kernreaktionen mit den Targetkernen des Meteoroiden Restkerne erzeugt,
die kosmogenen Nuklide. Werden die Meteoroide auf einer erdkreuzenden Bahn von der Erde einge-
fangen und erfolgt der Fall auf die Erde, so passiert dabei eine zumeist erhebliche Veranderung der
Geometrie des Meteoroiden durch Ablation und Aufbruch. Die in den gefallenen Bruchstiicken gemesse-
nen Aktivitdten dieser kosmogenen Nuklide enthalten zahlreiche Informationen: So kann aus ihnen auf
die praatmospharische Geometrie und die Abschirmtiefen der Fundstiicke im Meteoroiden zurtick-
geschlossen werden; es kann das Expositionsalter bestimmt werden, wahrend dem der Meteoroid der
kosmischen Strahlung ausgesetzt war, das - zeigen die einzelnen Meteoritenklassen Cluster - Auskunft
Uber die Erzeugung der Meteoroide aus dem Mutterkdrper gibt; auBerdem kann Information tber die
spektrale FluRRdichte der sie erzeugenden Strahlung sowie deren Intensitat und zeitliche Konstanz
extrahiert werden.

1 Fur den Zeitraum zwischen Erzeugung und Fall auf die Erde verwendet man denNBetgriffoid nach dem

Fall jedoch wird der Begriffleteoritbenutzt.
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Zur korrekten Interpretation der angegebenen Gréfen miussen Modellrechnungen durchgefuhrt werden,
die die Wechselwirkung der kosmischen Strahlung mit den Meteoroiden simulieren und die auf die
Anregungsfunktionen zur Produktion der kosmogenen Nuklide zurtickgreifen. Neben der genauen
Kenntnis dieser nuklearen Daten wird fur die Simulation auch eine eindeutige physikalische Beschrei-
bung der kosmischen Strahlung bendétigt. Man uritedie kosmische Strahlung nach ihrer Entstehung

in zwei Komponenten: in die galaktische kosmische Strahlung, die ihren Ursprung auf3erhalb des
Sonnensystems vorwiegend in Supernovaexplosione@gCHE97] hat, und in die solare kosmische
Strahlung, die von der Sonne emittiert wird.

1.3.2 Die galaktische kosmische Strahlung

Die galaktische Komponente (GCR fur ,Galactic Cosmic Ray”) der kosmischen Strahlung setzt sich zu
87 % aus Protonen, 12&sTeilchen und 1 % schwereren Teilchen zusammen [AL72]. Die Beschleuni-
gung der Teilchen auf maximal bis zu*10 eV [SU71] erfolgt durch interstellare Magnetfelder nach
einem von Fermi [FE49] vorgeschlagenen Mechanismus. Dringen die Teilchen in den Bereich der
Heliosphare ein, der sich bis zu 100 A.U. erstrecken soll [BE9Q0], werden sie durch das interplanetare
Magnetfeld der Sonne moduliert. Das bedeutet, dal? das Spektrum der GCR entsprechend der Sonnen-
aktivitat vorwiegend fur die niedrigeren Energien verandert wird.

Die spektrale FluRdichte der Teilchen fir Massenzahlen ri4 An Abstand einer A.U. von der Erde
weist ein breites Maximum zwischen 0.1 GeV/A und 1 GeV/A auf und fallt fir Energien oberhalb
einiger GeV nach einem Potenzansatz entsprechend (E/A) =@t5-2.7 [SI83] ab. Castagnaiind Lal
[CA80] beschreiben die spektrale Protonenflul3digiaten Abstand einer A.U. basierend auf physika-
lischen Uberlegungen [UR72, GA75] folgendermaRen:

Eo(Ep+2muc?)(E,+m+M) 29°
(Ep+M)(Ep+2mc?+M)

_ -4
9o (EoM) =1.2410F [cm 2 MeV] mit m=780e > % (1.2)

Dabei ist £ die kinetische Energie der Protonen in [Me\{], m die Ruhemasse des Protons it [MeV/c ],
c die Lichtgeschwindigkeit und M der Modulationsparameter in [MeV]; M gibt die Energie an, die ein
Proton beim Durchqueren der Heliosphare bis zum Erreichen der Erde verll@ilchen weisen
ahnliche Spektrenformen auf, betrachtet man sie in MeV/Nukleon.

Gleichung (.2) parametrisiert das GCR-Spektrum mit nur einem freien Parameter, dem Modulations-
parameter M. Castagnoli und Lal [CA80] zeigten, dal3 groRe Modulationsparameter (M = 900 MeV)
typisch fur eine aktive Sonne sind, kleine (M50 MeV) dagegen eine geringe Sonnenaktivitat charak-
terisieren. Anhand der spektralen Flu3dichten verschiedener Modulationsparameter (Abbildung 1.3)
sieht man, dafl3 die Modulation innerhalb der Heliosphare insbesondere die Intensitét fir Energien
unterhalb weniger GeV beeinflul3t und so die mittleren Energien der Spektren mit M zunehmen, die
FluRdichten jedoch abnehmen. Ein typischer Wert der Protonen fir M =620 Me{EistLO MeV) =

2.62cn? & . Das Ansteigen der GCRHBtlichte mit wachsendem Abstand von der Sonne wurde durch
die Pioneer 10 und 11 Missionen ausgemessen und betragt 2% bis 3% pro A.U. [MK87].

1.3.3 Die solare kosmische Strahlung

Die solare kosmische Strahlung (SCR fiir ,Solar Cosmic Ray") besteht hauptsachlich aus Protonen und
a-Teilchen, die bei solaren Ausbriichen emittiert werden, den sogenannten ,flares” [ST80, CU91]. Bei
diesen, auf der Sonne raumlich begrenzten Ereignissen, deren Ursache in vorausgehenden raumlichen
und zeitlichen Turbulenzen des Magnetfeldes liegt, wird innerhalb wenigedest bis Tagen sehr viel
elektromagnetische Strahlung und Teilchenstrahlung freigesetzt. Dabei variiert die chemische Zu-

2 Eine Astronomische Einheit (1 A.U.) ist der mittlere Abstand zwischen Erde und Sonne (149 597 870 km).
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sammensetzung der Teilchenstrahlung der SCR von flare zu flare [FR63, BI63] und andert sich selbst
wahrend eines flares, wobei das He/H-Verhéltnis zu 0.001 bis 0.04 [LA73, HS70, GO88] mit einem
mittleren Wert von etw8.02 gemessen wurde. Die Fluenzen der Protonen mit Energien gro3er als 10
MeV reichen fir einen flare von unterhalb®10 bis zu oberhalb voh 10° cm [RE77, LA72]. Die
spektrale FluRdichte. der SCR weist eine rapide Abnahme mit der Energie der Protonen auf (Ab-
bildung 1.3), und kann durch ein exponentiell abfallendes Rigiditatsspektrum [RE72A] der Form

¢ (R dR<e "dR (1.3)

beschrieben werden. Dabei ist R =pc/Ze die magnetische Steifigkeit (,Rigidity”) des Spektrums, wobei
p den Viererimpuls des Teilchens der Ladungszahl Z, ¢ die Lichtgeschwindigkeit und e die elektrische
Ladung des Elektrons darstellt; R ist die das Spektrum bestimmende, charakteristische Rigidity.

Die Rigidity beschreibt die Harte des Spektrums, fur das niedrige Rigidities eine grol3ere Intensitat im
niedeenergetischen Bereich, hohe Rigidities jedoctaohenergetischen Bereich hdhere FluRdichten
bewirken. Zur vollstandigen Charakterisierung des Spektrums muf3 noch ein zweiter Parameter, die
omnidirektionale Flu3dichte J fur Protonen mit Energien gréf3er als 10 MeV angegeben werden:

J,(E>10MeV) = fleeV(pE(E) dE (1.4)

Die SCR-Spektren werden seit dreiBig Jahren gemessen und lieferten charakteristisithes Rigidie
einzelnen Flares zwischen 20 und 150 MeV. Demgegenuber ist ein RuckschluB3 flr den Zeitraum der
letzten zehn Millionen Jahre nur indirekt Gber kosmogene Nuklide mdglich. Entsprechend ihrer
niedrigen Energien - E200 MeV im Vergleich zu etwa 2-4 GeV mittlerer Energie der GCR-Protonen -
werden die Protonen der SCR schon in den obersten, wenige Zentimeter dicken Materieschichten
abgebremst, produzieren in ihnen jedoch kosmogene Nuklide mit einem Produktionsratentiefenprofil,
dessen Signatur die Harte des einfallenden Spek-

trums speichert. Aus derartigen Tiefenprofilenin  10°? R Ll B L R AL B AL

SCR protons ¢; (R,,J,)
(Roido) =

lunarem Gestein oder in Meteoriten lassen sich
deshalb Riickschlisse auf das langzeitgemittelte
SCR-Spektrum ziehen.

T T TTTIT T TTTIT

Ll [N

Die Frage nach dem langzeitgemittelten Spek- 10"°
trum und nach dem Parametersatz (R ,J ) Uber

die letzten zehn Millionen Jahre ist eine sehr
wichtige in der Kosmochemie. Trotzdem herrscht._,

in der Literatur dartiber keine Klarheit. In Ab- 3 ;-2
bildung 1.3 sind beispielsweise zwei gegensatzlis

che, in der Literatur zu findende Parametersat a
gezeigt, die ein weiches {R =85 MV [RA9%4]) &
beziehungsweise ein hartes (R =125MV [B0O93,” y
MI96A]) Spektrum angeben. 10

Grundvoraussetzung fir eine genaue Extraktion
eines SCR-Spektrums sind wiederum Modell-
rechnungen, die die gemessenen Profile simulie-
ren, indem einerseits eine exakte Modellierung
des GCR-Anteiles vorgenommen wird und zum
anderen fur den SCR-Beitrag die im Korper
durch Bremsrechnungen berechneten spektralen 10 *° 10 *2 10 *
FluRdichten der Protonen mit den Anregungs- Proton Energy [MeV]

funktionen der Protonen-induzierten Reaktionethpildung 1.3 Spektrale FluRdichtep. galaktischer
gefaltet werden. Die Glte der Rechnungen wirgtotonen (GCR) in 1 A.U. Sonnenabstand sowig
dabei entscheidend durch die Qualitat der in sielarer Protonen (SCR). LIS beschreibt das lokale
eingehenden nuklearen Daten bestimmt. interstellare Spektrum entsprechend M=0MeV.
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2 Aufgabenstellung

Integrale Wirkungsquerschnitte fir die Produktion von Restkernen in Protonen- und Neutronen-
induzierten Reaktionen an einem gro3en Teil der Elemente des Periodensystems bilden eine
unverzichtbare Datenbasis fur viele Anwendungen, insbesondere fur die Produktion kosmogener
Nuklide in terrestrischer und extraterrestrischer Materie. Im Falle der Protonen-induzierten Daten sind
durch unsere Arbeitsgruppe die Experimentiertechniken sowie die Mel3- und Auswertemethode zur
Bestimmung derselben etabliert, so daR eine Vielfalt vollstandiger Anregungsfunktionen fir
Protonenenergien von den Schwellenenergien bis hin zu 2.6 GeV vorliegen.

Dagegen liegen bisher kaum experimentelle Wirkungsquerschnitte fiur die Neutronen-induzierte
Produktion von Restkernen vor. Dies liegt darin begriindet, dal Experimente zur Messung der
Anregungsfunktionen der Neutronen-induzierten Reaktionen sowohl in der Durchfiihrung als auch in der
Auswertung erheblich komplexer sind. Denn die im Vergleich zu Protonenbestrahlungen niedrigen
NeutronenfluRdichten erschweren die Erzeugung leicht nachweisbarer Aktivitételie Bestrahlung

mit quasimonoenergetischen Neutronen bewirkt, daf} Ergebnisse nur aus einer Reihe von Bestrahlungen
gewonnen werden kdnnen.

Um den Mangel an experimentellen Daten zur Neutronen-induzierten Produktion von Restkernen zu
beheben, soll in dieser Arbeit die Machbarkeit der Durchfiihrung von Aktivierungsexperimenten an der
Neutronenbeamline des The Svedberg Laboratoriums, Uppsala (Schweden), fir Neutronenenergien bis
zu 180 MeV untersucht werden. Die dazu nétigen Experimente sollen konzipiert, durchgefiihrt und in
Hinblick auf die dabei erzeugten Restkernverteilungen ausgewertet werden.

Der Nachweis und die quantitative Bestimmung der Aktivitaten einer mdglichst breiten Palette von
Restkernen in den niedrig aktivierten Targets sollyyfipektrometrie im Rahmen der am Zentrum fur
Strahlenschutz und Radiodkologie zur Verfiigung stehenden experimentellen Madoglichkeiten
vorgenommen werden. Die speziellen Methoden fur die Messung und Auswertung der im Vergleich zu
den hochaktiven Targets der Protonenbestrahlungen niedrig aktivierten Proben sollen entwickelt werden.
Diese Untersuchungen sollen spéter durch die Messung langlebiger Produkte mit Beschleuniger-
Massenspektrometrie an der ETH Zurich (Schweiz) in Kollaboration mit der Abteilung Nuklearchemie
der Universitat zu Koln erganzt werden.

Auch fiur einzelne Protonen-induzierte Reaktionen sind die Anregungsfunktionen noch unvollstandig
oder teilweise in sich widersprichlich, vor allem fir experimentell aufwendig nachzuweisende Nuklide.
Fur ausgewdéhlte kosmophysikalisch interessante Restkerne sollen diese Mangel in den
Anregungsfunktionen durch Messungen von durch die angesprochenen Protonenbestrahlungen
bereitgestellten Aktivierungstargets behoben werden. Insbesondere soll die Produktion der langlebigen
und stabilen Krypton-Isotope aus Rubidium, Strontium, Yttrium und Zirkon in Zusammenarbeit mit dem
Centre d Etudes Nucléaires Bordeaux, Bordeaux (Frankreich), bearbeitet werden. Diese
Wirkungsquerschnittsmessungen sollen mit Hilfe der Mi@aleng von Dicktargetproduktionsraten zur
Erstellung validierter Satze von Anregungsfunktionen zur Protonen- und Neutronen-induzierten
Erzeugung dienen.

Mit diesen und bereits vorliegenden validierten Anregungsfunktionen sollen Modellrechnungen zur

Produktion kosmogener Nuklide in extraterrestrischer Materie durch die galaktische kosmische

Strahlung durchgefuhrt werden. Mit diesen Simulationen sollen experimentelle Produktionsraten

kosmogener Nuklide in Meteoriten im Rahmen aktueller Fragestellungen interpretiert werden. Des
weiteren soll mit Modellrechnungen fur die Erzeugung kosmogener Nuklide durch die solare kosmische
Strahlung in lunaren Gesteinen die Frage nach dem langzeitgemittelten Spektrum der solaren
kosmischen Strahlung behandelt werden.
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3 Theoretische Grundlagen zur Bestimmung von
Wirkungsquerschnitten

Infolge der fehlenden Ladung der Neutronen unterscheidet sich die Verteilung der Energien der
Projektile bei Protonen- und Neutronenbestrahlungen grundsatzlich. Wahrend man Protonen mit hoher
Genauigkeit auf die gewilinschte Energie beschleunigt, werden Neutronen in dem in dieser Arbeit
betrachteten Energiebereich von ~ 20 - 200 MeV nur mit aifett monoenergetischen spektralen

FluRdichte erzeugt. Diese unterschiedlichen Bestrahlungsbedingungen erfordern jeweils eigene
mathematische Grundlagen zur Berechnung der Wirkungsquerschnitte der induzierten Reaktionen. Die
in dieser Arbeit zur Auswertung der Experimente angewendeten werden im folgenden vorgestellt.

3.1 Bestimmung von Wirkungsquerschnitten Protonen-
induzierter Reaktionen

Als geladene Teilchen werden Protonen im Beschleuniger auf die fir das Experiment benétigte
Anfangsenergie beschleunigt. Bei der in dieser Arbeit verwendeten, bekannten ,stacked-foil-technique”
durchdringen sie gleich einen Stapel (,stack”) von Targetfolien. Dabei werden durch die Abbremsung
der Protonen im Stack miinemExperiment Wirkungsquerschnitte braehrerenProtonenenergien
bestimmt. Die folgende theoretische Betrachtung mufd daher neben der eigentlichen Berechnung des
Wirkungsquerschnittes aus der mittels eines Mel3verfahrens bestimmten Grol3e fur die Anzahl eines
erzeugten Restkernes auch die Bremsung der Protonen im Stack behandeln. In Vorwegnahme des
nachsten Kapitels soll hier bereits erwahnt werden, daf? der Nachweis der Restkerne in dieser Arbeit mit
Hilfe dery-Spektrometrie erfolgte, mithin nur radioaktive Restkerne zuganglich waren.

3.1.1 Berechnung von Wirkungsquerschnitten und FluRdichtebestimmung

Bestrahlt man eine Probe eines Materials bestehend aus N Kernen der Art T, so ist der zeitliche
Zuwachs der erzeugtenN Kerne B proportional zur Flul3diglter einfallenden Teilchen p und zur
Anzahl der Targetkerne. Zusatzlich muf3 der radioaktive Zerfall der Produktkerne bericksichtigt werden.
Mit A als Zerfallskonstante und,J, als Halbwertszeit des Produktnuklides B - Bs=itt2/Tg ,, -
wird die zeitliche Veranderung der Anzahl der Produktkerne durch die Differentialgleichung

dNg

——=0 @ N.-Ag Ny (3.1)

dt

beschrieben. Der hier eingefuihrte Proportionalitatsfakiet der Wirkungsquerschnitt und beschreibt
das Mal? far die Wahrscheinlichkeit einer Kernreaktion T(p,X)B bei der betrachteten Energie E ; er wird
in der Regel in Millibarn (mb) (Imb=10 ¢m ) angegeben. Die Gesamtheit der Wirkungsquerschnitte
flr die Produktion eines Nuklides B als Funktion der Projektilenergie-ta(E,), bildet die sogenannte
Anregungsfunktion.

Die Integration von Gleichung (3.1) mit der Anfangsbedingugng N (t=0)=0 und unter der Annahme, daf}
sich N; durch die Bestrahlung nicht wesentlich &ndert, ergibt die bekannte Aktivierungsgleichung:

ocpN
NB(t) = ) T

(1-e™), t <t<t (3.2)

Bol Eol

B

Dabei kennzeichneBol (,Begin oflrradiation”) undeol (,End oflrradiation”) den Beginn und das
Ende der Bestrahlung. Ebenso wird im folgenden der Ara@)(,,Begin ofCounting”) und das Ende
EoC (,End of Counting”) dery-spektrometrischen Messung abgekuirzt.
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Die Aktivitat der radioaktiven Restkerne wird erst nach der £git t., yspektrometrisch bestimmt. Zu
diesem Zeitpunkt hat die am Ende der Bestrahlung vorhandene Aktiyitg A It; Ngfte,) gemar des
Zerfallsgesetzes um den Faktor expfft; -tz,)} abgenommen. Die Messung integriert dann die
Aktivitat Agt) Uber den MelRzeitraum t =t gt auf und die vom Detektor innerhalb,yon t registrierte
Anzahl vony-Quanten einer Energie, die sogenannte Nettopeakflache NP, ergibt sich somit zu:

“Ag(tgoc-t ! -Ag(t-t, t -Ag(t-t,
NP=1 e, Aglte,) & e = [l ehddt = | e Aty [ *ddt  (3.3)
tBoC tBoC

Hierbei wurden die Entkommwahrscheinlichkeit | der betrachteteinie und das Ansprechvermdégen
e, des Detektors berucksichtigt. Die Integration liefert:

NP A,
AB(tBoC) =

_ 7)“B(tEoC7tBoC)
I, e (1-e )

(3.4)

Zu bestimmen ist noch die Anzahl der Kerne N in einer bestrahlten Probe. Diese erhéalt man tber die
Avogadro-Konstante N und die Molmassg i  entweder mit Hilfe der Masse m der Probe oder tber
die Flache F , die Dicke;d sowie der Dichteder Probe zu:

d. F
N, =N, — N, P (3.5)
r‘nT,moI r‘nT,moI
Fugt man die Gleichungen (3.2), (3.3) und (3.4) zusammen, folgt daraus der Wirkungsquerschnitt
NP )\. Aglt oct 0)
o B e B\"BoC “Eol (36)

IY GY (0] NT (1_e’)‘B(tEo|’tBo|)) (1_e’}‘B(tEoc’tBoC))

In diese Gleichung geht auch die FluRdicpteler einfallenden Protonen ein, die auf zwei Arten
gemessen wird. Zum einen ist dies direkt wahrend der Bestrahlung mit einem Faraday-Cup mdglich.
Diese Technik stand jedoch fiir die fir diese Arbeit durchgefiihrten Bestrahlungen nicht zur Verfligung.
Daher wurde die zweite gangige Methode benutzt: die Batew) Uber sogenannte Monitorreaktionen.

Fur diese Reaktionen sind die durch sie erzeugten Restkerne besonders gut zu messen [CU63] und die
zugehdrigen Anregungsfunktionen Uber den im Experiment betrachteten Energiebereich bereits gut
bekannt. Daher wird in Gleichung (3.6) umgekehrt die unbekannte FluRdichte durch Einsetzen des
zugehorigen Monitorwirkungsquerschnittes bestimmt.

3.1.2 Unabhangige und kumulative Wirkungsquerschnitte

Der in Gleichung (3.6) angegebene Wirkungsquerschnitt wurde bisher der Produktion der direkt zum
Produkt fihrenden Reaktion T(p,X)B zugeordnet. Tatsachlich muf3 jedoch bertcksichtigt werden, daf3
moglicherweise wahrend der Bestrahlung weitere Nuklide auf einer Isobaren produziert werden kdnnen.
Dies fuhrt dazu, daf? diese duigiZerfall in das untersuchte Nuklid zerfallen und ebenfalls zu dessen
Produktion beitragen. Daher unterscheidet man unabh&ngige und kumulative Wirkungsquerschnitte.

Unabhangige Wirkungsquerschnitte beinhalandie Produktion fir das betrachtete Nuklid, das von
stabilen oder langlebigen Nukliden gedererfallende Nuklide abgeschirmt sein kann oder fir das die
Produktion des Progenitors ebenfalls gemessehgeeignet von der des Produktnuklides separiert
wurde. Kumulative Wirkungsquerschnitte beinhalten dagegen die Produktion von B mit allen in B
zerfallenen Progenitoren, die bei der Messung héaufig nicht mehr zuganglich sind - zumeist wegen ihrer
kurzen Halbwertszeiten.

Betrachten wir ein Paar, fur das der Progenitor die apitproduzierte Mutter M sei, die mit
Zerfallskonstanté.,, zur Produktion der Tochter D beitragt, die ihrerseits mit dem Quersofnjit
direkt produziert wird und mit, zerféllt. Dann wird fur die Zeivahrendder Bestrahlung Gleichung
(3.1) durch das gekoppelte Differentialgleichungssystem
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dNy, dN,
ot =0y, @ N-Ay, NMundT:oD’ind @ Np-A5 Np+4, N, t<to, (3.7)
ersetzt, dessen Lésung die modifizierte Aktivierungsgleichung fur die Tochter ergibt:
“Apt Apt Ayt -Apt
l-e™ l-e™ e™-e™
N.®)=¢ N. | 0,. . ————+0 + , t<t 3.8
D() ¢ Ny ( D,ind )‘D M[ )‘D )‘M_)‘D ]) EOI (3.8)

Nach dem Ende der Bestrahlung erfolgt der Zerfall des Tochternuklides nicht mehr exponentiell,
sondern er muf3 nach dem Differentialgleichungssystem

dN,,
dt

t>t (3.9)

M Mm?

dN,
:7)\.M NMundT:*)\.D ND+)\. N EOI

berechnet werden, womit man als Losung erhalt:

)\, _ 7)“Dtirr B _ 7)”Mtirr
y M l-e e ADI+0M l-e
Ay o] A Ay A

eAM‘] , oty (3.10)
D D M

No() =@ N; ([OD,ind+0

Ist die Tochter langlebig gegentiber der Mutfgg<4.,,) und erfolgt die Messung des Tochternuklids,
wenn das Mutternuklid fast vollig zerfallen ist, so kann der zweite Summand in Gleichung (3.10) wegen
exp{-Au(tsocteo)} ~0 vernachlassigt werden. Dann bekommt man den kumulativen Wirkungsquerschnitt
der Tochtewy, ., durch Vergleich mit Gleichung (3.2) zu
a (3.11)
Decum” Opjind "OMT :
cum n )\‘M 7)\‘D

o

womit sich leicht der unabhangige Wirkungsquerschnitt der Tochter berechnen laft.

Liegen die Halbwertszeiten der Mutter und der Tochter in der gleichen GréZenordnung, wie zum
Beispiel im Falle de€® Pb (J =21.5h),das’ih T|4{T =26.1h) zerfallt, kann die Berechnung nicht
mehr gemaf der obigen Naherung erfolgen. Vielmehr werden nach den Gleichungen in Kapitel 3.1.1
zunachst falsche Aktivitaten fir das Ende der Bestrahlyng A * berechnet. Mit der Kenntnis der Aktivitat
der Mutter zum Zeitpunktt, 13t sich danpg Aot ) nach

A A _a Mt B
AD(tEO|) :AS(tEOD +AM(tEO|) D [ 1__Dle— e (A =2p)(tzoc tEOI)] (312)

o Iy | Ay 1 e o

berechnen. Zur Bestimmung des Wirkungsquerschnittes mufd nun beachtet werden, ob die Halbwerts-
zeiten der Nuklide grol3 gegenuber der Bestrahlungsdauer sind. In diesem Falig, yyidlrch
Einsetzen von (3.12) in (3.6) erhalten. Ist diese Voraussetzung nicht mehr erfillt, mu3 der Zerfall der
Mutter in die Tochter wahrend der Bestrahlung bertcksichtigt werden, so daf sich dann der unabhangige
Wirkungsquerschnitt der Tochter wie folgt berechnen laft:

A t )\, _ 7)“Mtirr
o Polleo) o f A [, Le (3.13)
D,ind At M Ao—A “Apl;

(PNT(lie Dlrr) D M 17e Dtirr

3.1.3 Berucksichtigung vony-Interferenzen

Haben zwei Nuklide 1 und ¢-Linien bei derselben Energie oder unterscheiden sich diese Linien so
wenig, daf3 sie vom Detektor nicht mehr als zwei aufgeldst werden, so ist die Nettopeakflache NP durch
die Summe der Beitrage beider Nuklide als NPE=NP #+NP gegeben. Erfolgt jedoch die Bestimmung der
Aktivitat von Nuklid 2 durch Auswertung einer nicht Uberlagerten Linie oder zu einem Zeitpunkt, zu
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dem das andere Nuklid zerfallen ist, so 1&R3t sich eine Trennung beider Linien vornehmen. Da mit NP am
Ende der Bestrahlung eine falsche Aktivitaf A (t ) berechnet wird, wird diese mit der bekannten
Aktivitat A (tgo) zur richtigen Aktivitat A (o) korrigiert:

. Ay Iv 1-g Mt (O-A) (taoe-teoy)
Al(tEOI) =A (tEOI) _AZ(tEOI) - S (3.14)
)\42 IYZ 17e7A1tC

3.1.4 Bremsung geladener Teilchen in Materie

Die Bremsung geladener Projektile der Ladungszghl Z in einem Target mit Atommasse A,
Ladungszahl £ und Dichte p wird durch das Bremsvermdgen dE/dx ausgedrickt, das fir
Projektilenergien gréf3er als 1 MeV/amu mit der von Bethe [BE30, BE32] und Bloch [BL33]
abgeleiteten Gleichung berechnet wird. Diese zieht den Energieverlust durch lonisation und Anregung
der Hullenelektronen des Absorbers in Betracht. Zusatzlich missen der Polarisationsaffekt
Schalenkorrekturen C angebracht werden, die berticksichtigen, dal3 weiter entfernte Elektronen durch die
Polarisation der Materie beziehungsweise die Elektronen der inneren Schalen nicht zur Bremsung
beitragen. Dann schreibt sich die BetheBloch-Gleichung folgendermalRen [FA63]:

2p2-2.C A (3.15)

Z,

2
_ld_E:_dEZZﬂ:NLZPe“ﬁ n

2m,c?W g2
pdx dE mcP? A

12 1-f

Dabei istf} =v/c der Quotient aus der Geschwindigkeit des Projektils v und der Lichtgeschwindigkeit c.
W ist die maximale kinetische Energie, die von einem Proton an ein ungebundenes Elektron der
Ruhemasse ;n in Ruhe tbertragen werden kann, und | das angepalite lonisierungspotential.

Zur praktischen Durchfiihrung der Bremsrechnungen entwickelten Andersen und Ziegler [AN77] eine
parametrisierte Form der Bethe-Bloch-Gleichung mit insgesamt sieben Entwicklungskoeffizienten, die
sie durch Fits der lonisierungspotentiale und Schalenkorrekturen an experimentelle Daten extrahierten

dE _ A B2 | g2y i
N Bz{ln(Bl_Bz) B?-) o & (InE) } (3.16)

wobei N die Anzahl der Targetatome ist. Die Autoren geben einen Giltigkeitsbereich bis zu

Projektilenergien von 100 MeV an. Vergleichsrechnungen mit erweiterten Ansatzen anderer Arbeiten
[FI96, PR97A] zeigen jedoch die Mdglichkeit einer Ausdehnung bis zu 1 GeV, so dal der Ansatz von
Andersen und Ziegler [AN77] in dieser Arbeit auch flir Energien bis 200 MeV verwendet wird.

Eine merkliche Abbremsung der Protonen tritt nur bei Vielfachprozessen auf. Die statistische Natur
dieser Prozesse bewirkt eine ungleiche Abbremsung der Protonen. Die dadurch resultierende
Energieverbreiterung des anfanglich als monoenergetisch angenommenen Protonenstrahles der Energie
E ist als ,energy straggling” bekannt und wird durch eine GauRverteilung [BO15] beschrieben, deren
Breite durch den Straggling-Parametegegeben ist:

2m_c?p?
a2:4nz§e4NLﬁ51+ 4l In( ° B) (3.17)
Al ampor L

Eine weitere Folge der statistischen Vorgdnge beim Durchgang durch die Materie ist die
Winkelverbreiterung des Strahles, die einen mittleren Divergenzw@tkedwirkt [MAG9]:

onzle* 7% E 2
0= N e —2 | mit a1 (3.18)
E2 ZPZ_IA_1/3e2 4n2me| e2
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3.2 Bestimmung von Wirkungsquerschnitten Neutronen-
induzierter Reaktionen

Infolge ihrer fehlenden Ladung kdnnen Neutronen im Gegensatz zu Protonen nicht auf die gewiinschten
Energien beschleunigt werden. Daher wurden in dieser Arbeit zur Neutronenerzeugung auf die gut
untersuchten (p,n)-Reaktioneh Li(p,)n) Be oder Befp,n) B zuriickgegriffen, die jedoch nur ein
guasimonoenergetisches Neutronenfeld (Abbildung 1.2) erzeugen. Dieses Strahlungsfeld wird durch die
rdumlichen Verteilungen der folgenden Grof3en beschrieben [DI8O]:

4+ Die TeilchenfluRdichtep [cm?s'] - die Anzahl der Teilcher?d N, die in der Zeit dt in eine kleine
Kugel mit der Querschnittsflache dA eintreten:
_ d2N

= 3.19
dA dt ( )

de

4+ Die Teilchenfluenzb [cm?] - das Integral der TeilchenfluRdichgdiber eine Zeitspanne t bist :
- [Zqdt (3.20)

1

4+ Die spektrale TeilchenfluRdichgg. [cnm?s™ MeV?] - das ist die Verteilung der TeilchenfluBdicipte
in Bezug auf die Energie E der Teilchen, die der Differentialquotie{)XE ist. Dabei ist@(E)
die FluRdichte aller Teilchen, deren Energie im infinitesimalen Energieintervall E und E+dE liegt
und somit eine Funktion der Energie. Die TeilchenfluRdichte ergibt sich aus dem Integral der
spektralen Verteilung Uber alle Energien:

- [“¢.dE .
@ fo ¢ed (3.21)

Im Falle einer quasimonoenergetischen spektralen TeilchenfluRdichte (Abbildung 1.2) laRt sich
zusétzlich die Peakfluenz

D fttzdtf; ¢cdE (3.22)
1 2

definieren, wobei die Energie,E den Peak zu niedrigeren Energien hin begrenzt und fur die jeweilige
guasimonoenergetische spektrale TeilchenfluRdichte festzulegen ist.

Mit den so definierten GroRen lalt sich flir den energieabhangigen Wirkungsquers@niter
spektrengemittelte Wirkungsquer schnitt

_ fEm o(E) - dE

o=_5s - (3.23)
~ o_dE “ o dE
ES<PEd fEscpEd

angeben, wobeiE die Schwellenenérgie der Reaktion ist. Die GréRe R [s ] ist das Responseintegral der
betrachteten Reaktion. Erweitert man die Differentialgleichung (3.1) fir den Fall der Bestrahlung von
Projektilen, die eine spektrale TeilchenfluRdichte aufweisen, zu

dN
TtB ) Nwao(E) (PEdE 7)“5 Ng =Ny R’)‘B Ng, (3.24)
ES

1 Die SchwellenenergieE - die Energie, die ndtig ist, um eine Kernreaktion T(p,X)B auszulésen - ergibt sich

gemaR E =Q(1+M,/M,) (M: Kernmasse in amu) mit dem Q-Wert Q5(M #M,-My+(Z-Zz)m,)-931.5
MeV als bei der Reaktion freiwerdende beziehungsweise aufzubringende Energie. Dabei wurden die
Bindungsenergien der Hullenelektronen nicht berticksichtigt.
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wird der Zusammenhang des Responseintegrals mit der Erzeugung eines Nuklides bei einer Bestrahlung
unmittelbar deutlich. Analog der Behandlung im Fall der Protonen in Kapitel 3.1.1, l1ai3t sich R aus der
y-spektrometrischen Messung einer mit Neutronen bestrahlten Probe experimentell bestimmen:
NP )\, e)‘B(tBoc’tEol)
R= (3.25)
IY € NT (1 e Ag(teor tEsol)) (1 e Aglteoc™ tBo&)

Das Responseintegraf R speichert die Information iber die mit der spektralen FluRdichte gemittelte
Anregungsfunktionc im Energiebereich [E-]. Ziel eines Experimentes ist es jedoch, die
Anregungsfunktion an M einzelnen Energiepunkten E zu bestimmen. Da die Anzahl dieser zur
physikalisch sinnvollen Wiedergabe der Struktur einer Anregungsfunktion jedoch im allgemeinen sehr
viel gréi3er ist als die Anzahl N der mit verschiedenen quasimonoenergetischen spektralen FluRdichten
durchgefuhrten Aktivierungsexperimente, steht man vor einem Entfaltungsproblem.

Da mit einem quasimonoenergetischen Spektrum bestrahlt wird, flr das etwa 30-50% der Neutronen im
hochenergetischen Peak knapp unterhalb der Protonenenergie liegen, beinhaltet das Responseintegral R
die Wirkungsquerschniti@E) nach Gleichung (3.23) im Energiebereich des Peaks starker gewichtet als

die o(E) im niederenergetischen Bereich. Die energieabhangige Anpassung aeipeiori-
Anregungsfunktion fir die Punkte E mit Entfaltung wird so méglich. Im Gegensatz dazu kénnte man
beispielsweise bei einer Bestrahlung mit einem ‘weillen’ Spektrum konstanter spektraler FluRdichte
lediglich eine Absolutskalierung der Anregungsfunktion extrahieren.

Der in dieser Arbeit angewendete mathematische Formalismus zur Entfaltung der Anregungsfunktionen
aus den bei den Aktivierungsexperimenten erzeugten Responseintegralen ist der des ,Least-Squares-
Adjustments” (LSA). Dazu s&R,,= (Ry exp---Ruexp) flr €in bestimmtes Reaktionsprodukt der Vektor

der aus N Bestrahlungen bestimmten Responseintegrale und

d)El,l q)El,M
G| . | mit dgp- fE"‘(pEnvde (3.26)
Emfl
q)EN,l (I)EN,M

die Matrix der N Neutronenflu3dichten in den M Energiegruppen.

Rex a@ls Ergebnis von Experimenten weist Unsicherheiten auf, die durch die Kovarianztafyix
bertcksichtigt werden. Die Elementg, K einer solchen Kovarianzmatrix sind bei N Messungen der
physikalischen GroRRen x die [DI97]

_ _ R P
Ki\ = NN 1)]2; (% 7%) (% ~%)  mit X N; X - (3.27)
Die Diagonalelemente K stellen die Varianzen fur den jeweiligen MeRB3wert dar. Die nichtdiagonalen
Elemente bertucksichtigen dagegen, dafl} die Unsicherheiten zweier Mel3werte nicht voneinander
unabhéngig sind, wenn sie an derselben Experimemtamog bestimmt wurden. Vielmehr gehen in sie
gleiche Unsicherheitsquellen ein, da Messungen auf gleichen Detektoren mit gleichen Datenanalysen
erfolgen. Fur voneinander unabhéangige Daten verschwinden die nichtdiagonalen Elemente daher.

Da der Vektor der gesuchten, angepal3ten Anregungsfurktf,,...o,,) mit Kovarianzmatrix .4

an M Energiepunkten ausgegeben werden soll, die Anzahl der vorliegengeemstastegrale N jedoch
kleiner als M ist, N<M, wird zusétzliche Information fiir eine eindeutige Losung ydrendotigt. Diese

liefert die Guess-Funktion,=(0,,...0y) mit Kovarianzmatrixk ,,, die a priori-Information tber die
gesuchte Anregungsfunktion beinhaltet, die zum Beispiel in Form von Modellrechnungen oder einzelner
experimenteller Daten vorliegt.

2 Die Behandlung von unabhangigen und kumulativen Responsen erfolgt analog zu der in Kapitel 3.1.2

angegeben. In den Differentialgleichungervigt durch R zu ersetzen.
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Nach der Methode des LSA soll fur die angepaldte Gsg)fe Abweichung zu den Werten der Guess-
Funktiono,, fr R,=(R; a4.---,Ry 2a) - dem Vektor der angepaliten Reaktionsraten - die Abweichung zu
den experimentellen WerteR,,, minimal werden. Mathematisch bedeutet das die Minimierung des
folgendeny?-Ausdruckes

1= (RagRe) Keap (RogRey) *(0,4-0)" Kog (0,4-0,) =min (3.28)

unter der Nebenbedingung

R.4=$e0.4- (3.29)
Gleichung (3.29) wird mit der BeziehuRy=¢-0, zu
b (0,407 -(Ryy-R) =0 (3.30)

umgeschrieben. Gleichung (3.30) wird mit Hilfe des Lagrangeformalismus beriicksichtigt, so dal3 mit
Einfihrung des Lagrangemultiplikatorvektors=2(1,,...,A,) die endgultige Form deg-Ausdruckes
angeschrieben wird:

-1 -1
XZ:(Rad_Rexp)T KRexp (Rad_Rexp) +(0ad_og)T Kog (Oad_og) (331)
+2AT (g (0,470, ~(R,gR))=min
Die Ableitung nach den Unbekanntd®,, und o,, liefert die Bestimmungsgleichung fiir den
Lagrangemultiplikatorvektok und schlie3lich die gesuchte Gro®g, fur die die Lésung hier ohne
Ableitung angegeben wird (siehe zum Beispiel [LY96]):

04~ 03 -Kog® (Kpero* & Ky 01 (R -R,,0) (3.32)

Schlief3lich soll hier noch erwahnt werden, da3 mit diesem Verfahren auch aus Dicktargetexperimenten
angepaldte Wirkungsquerschnitte fir Neutronen-induzierte Reaktionen extrahiert werden kdnnen.
Betrachten wir im folgenden eine Bestrahlung eines dicken Targets mit Protonen. Die spektralen
FluRdichten der Teilchenfelder im dicken Target, das sind die der primaren und sekundéaren Protonen
sowie der sekundaren Neutronen, werden nun mit Monte-Carlo-Methoden berechnet: Die
spektrometrischen Messungen der N Targetfolien, die an N definierten Position innerhalb des dicken
Targets den Teilchenfeldern ausgesetzt waren, liefern den Responseintegratyekiordie zu
untersuchende ReaktidR,, stellt jedoch nur die Summe der Responseintegrale der drei Teilchenfelder
dar, fir das Entfaltungsverfahren wird aber der Neutronen-induzierte Rytgikllein bendtigt.

Da die Anregungsfunktionen fiir die Protonen-induzierten Reaktionen zum Restkern im allgemeinen gut
bekannt sind, werden die durch die primaren und sekundaren Protonen induziertenRjpigilend

R, <k @M gemessenen Responseintegral berechnet. Der durch die Neutronen induzierte Rpteil an
ergibt sich somit zu

R =R, ~(R

n,sek

R (3.33)

p,sek+ p,prim ) )

R, sex ISt in der oben verwendeten Notation Rig, einzusetzen und analog kann eine Entfaltung der
Anregungsfunktionen der Neutronen-induzierten Reaktion erfolgen. Eine ausfuhrliche Darstellung dieses
Verfahrens ist in [LY96] gegeben.
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4 Experimentelles

In dieser Arbeit werden mit Bestrahlungen mit Protonen und Neutronen zwei unterschiedliche Arten von
Experimenten behandelt. Protonenbestrahlungen werden seit vielen Jahren am Zentrum fiir Strahlen-
schutz und Radio6kolodie durchgefiihrt. Dementsprechend sind die Technik sowie die MeR- und
Auswertungsmethode fiir diese Experimente im Zuge der einzelnen Bestrahlungen immer weiter-
entwickelt worden, so daf3 sie gut bekannt sind und in dieser Arbeit auf sie zurtickgegriffen wurde.

Die Konzeption, Durchfuhrung und Auswertung sind fiir Protonenbestrahlungen vollstandig in der
Thesis von Gloris [GL98A] dokumentiert, zudem sind einzelne Experimente bereits in vielen Diplom-
und Doktorarbeiten beschrieben. Da in dieser Arbeit au3erdem nur ausgewahlte, fur diese Arbeit
kosmophysikalisch interessante Targets aus diesen Experimenten ausgewertet wurde, werden im
folgenden nur die zum Verstandnis grundlegenden Sachverhalte vorgestellt.

Im Gegensatz dazu wurde an unserem Institut bisher nur eine einzige Bestrahlungsreihe mit Neutronen
durchgefiihrt und ausgewertet [KA94]. Daher lagen nur wenig Erfahrungen fir die sich in einigen
Punkten grundsatzlich von den Protonenbestrahlungen unterscheidenden Mel3- und Auswertungs-
methoden vor. Da in dieser Arbeit die Machbarkeit (,fedigit) von Neutronenbestrahlungen am The
Svedberg Laboratorium untersucht werden sollte, wurden die bisher an unséitetmicht vorliegen-

de Methoden zur Auswertung der bestrahlten Targets entwickelt. Weil diese und die fir die Experimente
benutzten Techniken in dieser Arbeit zum ersten Mal beschrieben werden, werden sie hier ausftihrlich
behandelt - insbesondere auch zur vollstandigen Dokumentation fir nachfolgende Experimentatoren.

4.1 Protonenbestrahlungen

Protonenbestrahlungen wurden am Laboratoire National Saturne (LNS), Saclay, Frankreich, mit
EinschulRenergien oberhalb von 200 Mew am The Svedberg Laboratorium (TSL), Uppsala, Schwe-
den, mit niedrigeren Energien durchgefihrt. Aus insgesamt sieben Bestrahlungen wurden die Targets der
kosmophysikalisch interessanten Elemente Titan, EisdrNickel ausgewertet. Die charakteristischen
Experiment- und -bestrahlungsdaten finden sich in Tabelle 4.1. Im folgenden werden nur die fur die
angesprochenen Targets relevanten Gesichtspunkte behandelt.

Bei allen Experimenten wurde die stacked-foil-technique angewendet, wobei fir einen Energiepunkt
mindestens drei Folien eines Elementes hintereinander plaziert waren. Dadurch werden zum einen
RuckstolRkontaminationen aus umgebenden anderselementigen Targets vermieden, zum anderen wird flr
die mittlere, zu messende Folie ein Ausgleich der RiickstoRverluste durch die umgebenden erreicht. Alle
Targets hatten 15.0 oder 15.7 mm Durchmesser und Dicken zwischen 100 und 250 um. Exakte Daten der
in dieser Arbeit ausgewerteten Folien finden sich in Anhang A.

Vor einen solchen Targetfolienstapel wiederum wurden jeweils drei Aluminiumfolien plaziert, so-
genannte Catcher, aus denen nach der in Kapitel 3.1 beschriebenen Methode die Flu3dichte der ein-
fallenden Projektile Uber die Monitorreaktiéh Al(p,3p3n) Na bestimmt wurde. Fur diese stehen fiir
Protonenenergien bis 200 MeV Wirkungsquerschnitte von Steyn et al. [ST90] und Tobailem [TO81],
oberhalb von 200 MeV nur die von Tobailem [TO81] zur Verfigung. Unterhalb von 200 MeV wurde auf
die Werte von Steyn et al. zuriickgegriffen, die konsistentere Verlaufe fir die Anregungsfunktionen
liefern als die von Tobailem [BU94, BO96].

Die Bestrahlungen am TSL wurden im Vakuum durchgefiihrt. Zur Halterung aller Targets wurde ein 5
cm langer Aluminiumcontainer benutzt. Der Strahlquerschnitt mit einem Durchmesser von etwa einen
halben Zentimeter wurde mit einem in den Strahl einfahrbaren Zinksulfidschirm kontrolliert; die
Messung der EinschuRenergie erfolgte mit der Time-of-Flight-Methode (TOF).

! Bis zum 31.12.1993 Zentraleinrichtung fur Strahlenschutz der Universitat Hannover.



Kapitel 4 Seite 17

Tabelle 4.1 Ubersicht tiber die Bestrahlungen mit Protonen, von denen die angegebenen Elemente ausgewertet
wurden. Aufgefiihrt ist das Experiment mit Priméarenergie E  und Austrittsengrgie E , die Bestrahlungsdauer
t,, mit dem Zeitpunkt des Endes der Bestrahlyggt sowie die Massenbefedemgtacks.

Experiment E; E: it doi 14 Elemente
[MeV] [MeV] [s] [g/cm?

UPPSOH 137.0+1.0 59.1 11400 10.10.1995% 21 16.7 Ti
UPPSOL 177.3+£0.8 128.8 12780 19.03.1996% 23 12.0 Ti
UPPSO0S 97.5+0.3 29.0 14400  11.03.199%% 19 10.2 Ti
SACLOM 1400 1341 70980 04.10.1995 A44 374 Ti, Fe, Ni
SACLON 1000 938 60480  05.10.1995 P 9 38.4 Ti, Fe, Ni
SACLOP 280 188 55500  22.05.1996 # 9 311 Fe
SACLOR 2600 2541 63600  23.05.1996 % 9 37.7 Ti, Fe, Ni

Bei den Hochenergieexperimenten am LNS wurde in frilhen Experimenten eine Uberlagerung der
Restkernproduktion durch die primaren Protonen durch dignskéiker Teilchen nachgewiesen [LU93].

Um solchen Effekten entgegenzuwirken, wurden die anfangs verwendeten hohen Massenbelegungen
eines Stacks von etwa 16 g/ém drastisch reduziert. Dazu wurde von der Bestrahlung aller Folien
hintereinander in einem Stack abgegangemuoeldreresogenannte Mini-Stacks mit Abstédnden unterein-
ander von mindestens 5 cm bestrahlt. Denn in friiheren Arbeiten [GL93] hatte sich gezeigt, dal3 dies
ausreicht, um Einflisse von in einem Stack produzierten Sekundarteilchen auf die weiteren Folienstapel
auszuschlieBen. Die Stacks mit Massenbelegungen von maximal’2 g/cm wurden jeweils in Aluminium-
halterungen fixiert, die wiederum in Luft auf einer auf den Strahl justierten Schiene hintereinander
angeordnet waren.

4.2  Neutronenbestrahlungen

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zum ersten Mal in unserer Arbeitsgruppe Bestrahlungen mit Neutro-
nenfeldern am TSL sowie am Beschleuniger CYCLONE der Université Catholique de Louvain (UCL),
Louvain-la-Neuve, Belgien, durchgefiihrt. AuRBerdem wurde die Méglichkeit genutzt, Targets am Paul-
Scherrer-Institut (PSI), Villigen, Schweiz, im Rahmen eines von der Arbeitsgruppe um U. Schrewe,
PTB, durchgefihrten Experimentes mitzubestrahlen. Bevor auf den Aufbau und die Durchfiihrung der
einzelnen Bestrahlungen eingegangen wird, werden einige generelle Gesichtspunkte zur Targetauswabhl
und zum Stackaufbau vorangestellt.

4.2.1 Targetelemente und Stackaufbau

Die Bestimmung von Wirkungsquerschnitten zur Restkernproduktion sollte fiir die in Tabelle 4.2
angefiihrten Elemente erfolgen. Die meisten davon sind kosmophysikalisch interessant, da sie Haupttar-
getelemente in extraterrestrischen Material sind, zum Beispiel in Meteoroiden. Hinzu kommt das
kernphysikalisch interessante Element Kobalt, bei dem adi@uRte der [(n,xn), x=1,2,3,4]-Reaktionen

mit der in dieser Arbeit verwendeten Nachweismethode €gpektrometrie gemessen werden kénnen.
AulRerdem bestrahlt wurde das fir die ATW relevante Blei sowie Graphit, das im Rahmen der Neutro-
nentherapie wichtig ist.

Eine Sonderrolle kommt Silber und Kupfer zu, die als Monitorelemente dienen sollen. Fir sie ist es das
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Ziel, moglichst genaue Anregungsfunktionen fir die erzeugten Produkte zu bestimmen. Die Kenntnis
dieser Anregungsfunktionen erlaubt es nach Gleichung (3.23), aus gemessenen Responseintegralen auf
die spektrale FluRdichte zuriickzuschlieRen, was fur Bestrahlungen nétig wird, bei denen eine Be-
stimmung der spektralen FluRdichte mit unabhé&ngigen Melimethoden nicht méglich ist. Fodd&s Pr

1050 g aus Silber liegt mit der Arbeit von Schrewe et al. [SC92A] flur Energien bis zu 70 MeV bereits
eine Anregungsfunktion vor, die einen Vergleich mit der dieser Arbeit erlaubt. Kupfer ist eine preiswerte
Erganzung dazu, zumal aus recht vielen, ya8pektrometrie zu messenden kurz- und langlebigen
Produkten Information extrahiert werden kann.

Tabelle 4.2 Eigenschaften der bei den Neutronenbestrahlungen verwendeten Materialien. Die erste Angabe eines
Feldes bezieht sich auf die Bestrahlungen am TSL ab Oktober 1996, die zweite auf die am CYCLONE. Nur eine
Angabe ist fir Experimente an beiden Anlagen gultig.

Element Hersteller Reinheit Durchmesser typische Anwendung
[%] [mm] Dicke
[mm]
Polyethylen - - 20/ - - Testzwecke
(PE)
C reines Reaktorgra-*- / 99.95 19/25 5 Medizin
phit / Goodfellow
O als SiQ Heraeus Qualitat: Suprasil 20/25 6 Kosmophysik
Al VAW-Bonn / -1/99.999 19/25 5 Kosmophysik
Goodfellow
Si Wacker L 19/25 5 Kosmophysik
Fe Vakuumschmelze * - / 99.5 19/25 6 Kosmophysik
(Hanau) / Goodfel-
low
Ni Goodfellow 4/99.999 19/25 6 Kosmophysik
Co Goodfellow 99.95/99.9 19/25 4 Kernphysik
Cu Elektrolytkupfer mindestens 99.9 19,20/25 2,5 Monitor
Te Johnson Mattheyl -/20 1 Kosmophysik
Ag Goodfellow 99.95/99.99+ 19/25 4 Monitor
Pb Goodfellow 99.95 20/25 2 ATW

! Die genaue Reinheit des Materials ist nicht bekannt.

Die Bestrahlungen, die die Messung von Responseintegralen zur nachfolgenden Bestimmung von
Wirkungsquerschnitten zum Ziel hatten, wurden in stacked-foil-technique durchgefihrt. Alle Targets
wurden gleichzeitig in einem Stapel bestrahlt, wobei die Elemente aufgrund ihrer moderierenden
Eigenschaften nach absteigender Massenzahl im Stack angeordnet wurden. Zwischen jeder der in
hochreiner Form vorliegenden Targets wurden Kupferfolien angeordnet; die darin gemessenen Aktivita-
ten der Restkernverteilungen erlauben Rickschlisse Uber eine Veranderung der spektralen Flu3dichte
mit der Position im Stack (Kapitel 5.2.3.2). Diese Kupferfolien waren im allgemeinen nur 2 mm dick, um
die Absorption von Neutronen durch Kernreaktionen im Stack gering zu halten sowie dem begrenzten
Platz in der Targetkammer Rechnung zu tragen. Am Anfang des Stacks wurde jeweils ein 5 mm dickes
Kupfertarget plaziert, dessen héhere Masse die Messung geringerer Responseintegrale erleichtert.
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Die Massen der einzelnen Scheiben beliefen sich auf etwa 15 g - verglichen mit 0.2 g der Folien der
Protonenbestrahlungen. Die Wahl einer solch groRen Masse erklart sich aus der bei den Neutronen-
gegeniiber den Protonenbestrahlungen um etwa einen Faktor 10 geringeren NeutronenfluRdichte und
dem Ziel, gentuigend Aktivitat einer moglichst breiten Palette lang- und kurzlebiger Nuklide zu erzeugen,
die mit gangigen Mel3methoden nachgewiesen werdendn. Insgesamt resultierten dadurch Massen-
belegungen zwischen 36 und 45 gcm bei den Aktivierungsbestrahlung am TSL und am CYCLONE.

Um bei der spatereg-spektrometrischen Messung eine eindeutige Identifizierung der Targets zu
gewdhrleisten sowie zur Kennzeichnung der Experimente werden Folien- und Experimentnamen
vergeben. Der Experimentname besteht aus sechs Zeichen, von denen die ersten vier den Bestrahlungsor
und die beiden letzten die einzelnen Bestrahlungen kennzeichnen. Die Foliennamen bestehen ebenfalls
aus sechs Zeichen, von denen die ersten beiden das chemische Element bezeichnen, das dritte die
Kennung des bestrahlten Stacks und die letzten drei Zeichen die Folien fortlaufend nachiderifos

Stack durchnumerieren. In der Regel ist diese Numerierung nur fir die zwischen den verschiedenen
Elementfolien positionierten Kupferfolien relevant, da von den eigentlichen Elementen nur jeweils eine
Folie bestrahlt wurde. Ein Grof3teil der Bestrahlungsfolien lag in 1 mm oder 2 mm dicken Ausfiihrungen
vor, was eine variablere Zusammenstellung der Stacks erlaubt. Daher kann ein unter einem Namen
gefuihrtes Target durchaus aus mehreren diinneren Folien zusammengesetzt sein. Beispielsweise besteh
das am TSL bestrahlte, 6 mm dicke Nickeltarget NI1001 des Experimentes UPPNO1 aus drei Ein-
zeltargets. Die genaue Zusammensetzung der Stacks ist in Anhang D dokumentiert.

4.2.2 Durchfihrung der Bestrahlungen am TSL, Uppsala

Die Bestrahlungen am TSL wurden an der Neutronenbeamline [CO90] in Kollaboration mit Mitarbeitern
des TSL, des Department of Neutron Research und des Department of Neutron Research at Studsvik der
Universitat Uppsala sowie der Abteilung Nuklearchemie der Universitat zu Kéln durchgefihrt.

4.2.2.1 Aufbau der Bestrahlungseinrichtung

Abbildung 4.1 zeigt den Aufbau der Bestrahlungseinrichtung am TSL. Die in der Abbildung von links
auf das in der Marble Hall aufgebaute Lithiumtarget treffenden Protonen erzeugen uber die gut unter-
suchte’ Li(p,n) Be Reaktion [SC97, WA82] ein quasimonoenergetisches Neutronenfeld. Hinter dem
Lithiumtarget werden die Protonen durch Ablenkmagneten in einen gut abgeschirmten ,Beamdump” am
Ende eines etwa acht Meter langen Tunnels gelenkt.

Die Neutronen dagegen propagieren geradlinig und werden durch ein System von drei Kollimatoren zu
einem Strahl definiert. Das Strahlvakuum endet hinter dem ersten Kollimator. Geladene Teilchen, die
beim Durchtritt durch das das Vakuum begrenzende Diaphragma erzeugt werden, werden durch den
Clearing-Magneten entfernt. Die eigentliche Halle fiir die Experimente mit diesem Strahl ist die ge-
raumig angelegte Blue Hall, in der etwa

9m hinter dem Lithiumtarget am (n’p)'TabeIIe 4.3 Kenndaten der Neutronenbeamline am TSL

Target Experimente zur (n,p)-Reaktionrzpezeichnungen siehe Tabelle 4.5).
stattfinden. AuRerdem bietet sie Platz for

weitere Experimentaufbauten. An diesetithiumtarget Material: 99.984 % Li
Position wird durch die Kollimatoren Durchmesser: 30 mm

und die gute Abschirmung der Blue Hall Dicke: 2-15mm

vom Beamdump ein gut definiertes, reipqonenstranl EnergienE:  25-180 MeV

nes Neutronenfeld gewahrleistet. Im Ge- E,<100MeV: | maximal 10 uA
gensatz dazu kann man dies in der Mar- E->100MeV: |,0.2-0.6 uA [AN96]
ble Hall nicht erwarten, da Verdamp=

fungsneutronen aus dem Beamdump unijeutronen- ~0.510° cm” s' A" (mmLiy

Streuprozesse von Neutronen an der p&eakfluRdichte  Siehe dazu Kapitel 5.2.2
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schleunigeranlage und an den Wanden in der im Vergleich zur Blue Hall kleinen Halle einen zusatzli-
chen Neutronenuntergrund erzeugen. Tabelle 4.3 gibt die typischen Daten der Neutronenbeamline an.

Marble Hall Blue Hall

Lithium Clearing

Target Magnet (n,p) Target \

Spectrometer

Collimators

Proton
Deflecting
Magnets

TFBC

Proton
Beam Dump

Abbildung 4.1 Aufbau der Neutronenbestrahlungseinrichtung am TSL. B1, B2, #1-3 geben die
Positionen der Stacks beim Testexperiment im Mérz 1995 an. Der Pfeil deutet auf die im Herbst 1996
installierte Bestrahlungsposition hin. Naheres siehe Text.

4.2.2.2 Bestrahlungen

Die wéahrend dieser Arbeit am TSL durchgefiihrten Bestrahlungen spiegeln - da es die ersten ihrer Art
am TSL sind - jeweils ein gewisses Entwicklungsstadium wider, das sich in Experimentaufbau und
Zielsetzung unterscheidet. Entsprechend der zeitlichen Abfolge werden drei Experimenttypeiit,unterte
die sich jeweils aufbauend auf den vorherigen Bestrahlungen mit einer fortgeschrittenen Zielsetzung
ergaben und die im folgenden chronologisch beschrieben werden.

a) Machbarkeitstudien

Das erste Bestrahlungsexperiment TEST wurde im Mérz 1995 durchgefiihrt und hatte zum Ziel, die
Machbarkeit von Aktivierungsexperimenten an dieser Anlage zu testen. Es sollte untersucht werden, ob
dort mit Bestrahlungen eine zum Nachweis mit konventionellen Me3methoden geniigende Anzahl von
Restkernen erzeugt werden kann. Dazu wurden drei Stacks #1, #2 und #3 an den in Abbildung 4.1
eingezeichneten Stellen bestrahlt, deren Zusammensetzungen und Positionen in Tabelle 4.4 angegeben
sind. Zur Untersuchung des Raumuntergrundes wurden auf3erdem zwei Hindergnitore B1 und B2
aufRerhalb des Strahls aufgehéngt (Tabelle 4.4). Fur die Positionierung der Stacks existierten keine
eigens fur dieses Experiment fest angebrachten Supports, die reproduzierbarlauigedes konnten.

Alle Stacks wurde in Luft bestrahlt, da das Strahlvakuum in diesem Experiment bereits hinter dem ersten
Ablenkmagneten fir die Protonen (Magnet BMB4) endete.
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Tabelle 4.4 Zusammensetzung und Positionen der bestrahlten Stacks und Folien im Experiment TEST.

Stack  Position Targets
(=50 mm, Dicke d=1mm)

#2 159 cm hinter Lithiumtarget im Strahl Al, Fe, Cu, SiO, Si (d=300pum)
#1 873 cm hinter Lithiumtarget im Strahl Al, Fe, Cu, $iO , Si (d=300um)
#3 (30 cm hinter, 20 cm links) beziglich #2 Al, Cu

B1 (12 cmvor, 29 cm rechts, 50 cm unter) bezlglich #2 Cu

B2 (40 cm hinter, 43 cm links, 40 cm unter) bezlglich #2 Cu

Wahrend der gesamten Bestrahlung wurde die FluRRdichte im hochenergetischen Peak der spektralen
FluRdichte mit Hilfe eines ,Thin-Film-Breakdown-Counters” (TFBC in Abbildung 4.1) [CO97] in
Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe um V. Eismont vom V.G. Khlopin Radium Institut, St. Peters-
burg, Ruf3land, gemonitort.

Ein TFBC besteht aus einer Schicht von 0.3 mm dicken monokristallinem Silizium, an die eine Span-
nung von etwa 80V angelegt wird. In deittd von zwei solchen TFBC war in diesem Experiment ein
238-Target plaziert, das beidseitig auf eine 0.1 mm diinne Aluminiumschicht aufgebracht war. Findet in
diesem Material mit Spaltquerschnitt(E,,) eine durch Neutronen induzierte Spaltung statt, so wird ein
Spaltfragment mit einer Efficieney im TFBC durch einen Spannungszusammenbruch detektiert. Fir
eine?® U-Folie mit einer Anzahl p von Targetkernen pro Flache wird ein Neutron also mit der Wahr-
scheinlichkeite,=€;* p- 0 +(Epea) im Energieintervall [,  AE, E . #AE] um die Energie Ep.,des
Peaks registriert. Die Trennung der Ereignisse in die durch die Peakneutrdumzrrien und die durch

die Neutronen des Low-Energy-Tails verursachten erfolgt durch die Anwendung der TOF-Technik. Ist
N, die Anzahl der vom TFBC gemessenen Ereignisse pro Zeiteinheit, so berechnet sich der gesuchte
Neutronenstrong [s*] wie folgt: preawAE o dE

E
EPeakaE

an'k :
q): € mit kzonf(EPeal). o
n fo ¢ 0 (E)dE

Die fur das Experiment TEST benutzten TFBCs hatten eine sensitive Flache mit einem Durchmesser von
7 cm und waren 12.22 m vom Lithiumtarget entfernt aufgestellt. Durchmesser und Abstand der TFBCs
wurden unter Benutzung des Abstandsquadratgesetzes so gewahlt, da’ auf Stack #1 dieselbe Anzahl von
Neutronen traf wie auf die TFBG{r-(2.5/8.73F =¢-n-(3.5/12.22% ), so daB eine Aussage Uber die
Peakflu3dichte der Neutronen am Ort von Stack #1 mdglich war.

(4.1)

b) Aktivierung in einer fest installierten Kammer

Infolge der positiven Ergebnisse des Testexperimentes (Kapitel 5.2.1.1) wurde im Herbst 1996 in der
Marble Hall eine Bestrahlungseinrichtung aufgebaut,

die eine fixierte, fest installierte Bestrahlungsgeome- 1~ -~ BeamCenterbine - -

trie fur weitere Bestrahlungen gewahrleistet. Ab-

bildung 4.2 zeigt den Aufbau der Einrichtung im 11740 et
Schema, deren Position in Abbildung 4.1 durch den 25 Shutte A

Pfeil markiert ist.

Die Neutronentargets werden vor dem Experiment in

einem Aluminiumcontainer gestapelt, dem soge- Shuttle Window
nannten Shuttle, das fiir die Proben einen maximalen
Durchmesser von 25 mm und eine Lange von 66 m{Bhildung 4.2 Schemazeichnung der
erlaubt. Die Folien mit 20 beziehungsweise 19 MBestrahlungskammer - nicht alle Details sind
Durchmesser (Tabelle 4.2) wurden mit einem Alunmgingezeichnet. Die angegebenen Langen sind in mm.

66
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niumeinsatz im Container zentriert. Wahrend der Bestrahlung befindet sich das Shuttle in Luft und wird
vom Strahlvakuum direkt dartiber durch eine dinne Aluminiumplatte abgetrennt, wobei auch das
weitere, die Bestrahlungskammer aufbauende Material aus Aluminium besteht.

Tabelle 4.5 Ubersicht iiber die Bestrahlungen am TSL. Angegeben ist das Experiment, die Protonepenergie E
und -strom , die Dicke des Lithiumtargets d(Li), die Bruttobestrahlungsdauer t mit dgmrkeéides Endes
der Bestrahlung.t, sowie die jeweils bestrahlten Targetelemente und das Ziel des Experimentes.

Experi- E d(Li) b b teor Targets Ziel
ment [MeV] [mm]  [WA] [s]
TEST 76.4 8 5 71520 22.03.1995 —» Tab 4.4 Machbarkeit
+ 0.1 é°
UPPNCC 78.1 4 3 3600 16.10.1996 C,PE Absorption
+ 0.2 18°
UPPNO02 78.1 4 3 45600 17.10.1996 Cu, PE Absorption
+ 0.2 gt
UPPNPE 78.1 4 3 9420 17.10.1996 PE Homogenitat
+ 0.2 142
UPPNO1 78.1 4 3 145980 19.10.1996 C, Al, §iO, Si, Aktivierung
+ 02 138 Fe, Ni, Co, Cu,
Ag
UPPNO7 97.5 8 3 6960 12.03.1997 C,PE Absorption
+ 0.3 138
UPPNO0S8 97.5 8 3 2520 12.03.1997 C,Cu Absorption
+ 0.3 142
UPPNO09 97.5 8 3 249600 15.03.1997 C, Al, SiO, Si, Aktivierung
+ 0.3 14° Fe, Co, Ni, Cu,
Ag, Pb
UPPNOA 162.7 15 0.22 4380 26.05.1997 C, PE Aktivierung
+ 1.0 268
UPPNOB 162.7 15 0.22 387540 31.05.1997 Si0, Si, Fe, Aktivierung
+ 1.0 g7 Co, Ni, Cu,
Ag, Pb
UPPNOC 98.5 4 0.25 9900 20.01.1998 Cu,C TFBC / Absorption
+ 0.3 -1.5 1% #8 Y 10°%® U 17
238U 10, 238U 171
UPPNOD 98.5 4 15 54300 21.01.1998 Cu TFBC / Absorption
+ 03 gsé B8y 102%8 U 17
238 10, 28U 17
UPPNOE 98.5 4 1.5 267900 24.01.1998 C,Si0, Si, TFBC / Aktivierung
+ 0.3 -3.3 1% Co, Cu, Ag, Pb 200 gj 1028 |y 17

2% 10.2°Bi 17

1 Angegeben ist das spaltbare Material und der Durchmesser des TFBC vor (obere Zeile) und hinter (untere Zeile) dem
Stack in Strahlrichtung. Weiteres siehe Text unter c).
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Da die Marble Hall wahrend der Experimente nicht zu betreten ist, wird das Shuttle aus einer wahrend
der Bestrahlung zuganglichen Position im Beamkorridor pneumatisch durch eine Plastikrohre in die
Marble Hall geschossen, wo es in einem kleinen Aufzug zu liegen kommt. Dieser hebt die Shuttleachse
3.7cm unterhalb der zentralen 0°-Achse des Neutronenstrahls in die in Abbildung 4.2 gezeigte Position.
Die erste Folie befindet sich 174 cm hinter dem Lithiumtarget und wird unter maximal 1.55° bestrahlt.
Die Bestrahlung an dieser dezentrierten Position sollte die Neutronen um die 0°-Achse nicht beein-
flussen, die unmittelbar nach dem Shuttle den ersten Kollimator passieren und die dann in der Blue Hall
fur Experimente genutzt werden. Tatsé&chlich zeigte die Bestrahlungsreihe im Oktober 1996, daf? durch
diese Anordnung eine parasitare Nutzung des Neutronenstrahls méglich ist, ohne die gleichzeitige
Durchfuhrung der Experimente in der Blue Hall zu stdren. Um auch die bis dahin nicht mdgliche
Anwendung von 180 MeV Protonen an der Neutronenbeamline zu ermdglichen, wurde der Abstand der
Kammer vom Lithiumtarget im Herbst 1997 infolge der dafiir nétigen Umbauarbeiten von 174 cm auf
192 cm geéndert.

In dieser Kammer wurden im Rahmen dieser Arbeit die in Tabelle 4.5 aufgelisteten neun Experimente
mit drei Primarenergien durchgefuhrt. Fur jede Energie stand jeweils vier bis sechs Tage Strahlzeit zur
Verfligung. Nachdem zunéachst generelle Aspekte wie die Absorption der Neutronen im Stack und die
Homogenitat der Aktivierung Uber die Querschnittsflache der Targets das Ziel der Bestrahlungen waren,
wurde der Hauptanteil der Strahlzeit zur Aktivierung von Targets fur die Bestimmung von Anregungs-
funktionen genutzt.

¢) Bestimmung der FluRdichte im Stack mit Hilfe von TFBC

Um aus der Gesamtheit der durchgeflihrten Bestrahlungen mit Hilfe des LSA (Kapitel 3.2) Anregungs-
funktionen zu entfalten, benétigt man die FluRdichte der einfallenden Neutronen. In den unter b)
angefuhrten Experimenten wurde diese jedoch nicht gemessen, sondern die Aktivitaten der Restkerne
wurden lediglich relativ zu den Produkten der ebenfalls im Stack positionierten Monitorelemente Kupfer
und Silber bestimmt. Im nachsten Schritt wurde daher die Mdglichkeit untersucht, die Neutronen-
fluRdichte direkt im Shuttle zu messen. Wie unter a) bereits dargesielttel dazu TFBCs genutzt
werden, deren geringe Dicke die Strahlparameter kaum beeinfluf3t und die auch in Luft positioniert
werden kénnen.

Ein erstes Experiment zu einem solchen o
FluRdichtemonitoring wurde in Zusam- @ 3
A

>TFBC

‘ Sideview

17

10 i
19 Frontview

17
19

menarbeit mit A.V. Prokofiev und A.N. T
Smirnov vom V.G. Khlopin Radium In-
stitut, St. Petersburg, Ruf3land, wéhrend ‘
der Strahlzeit im Januar 1998 durchgeBeam direction UPPNOC: C
fuhrt. TFBCs wurdemlirekt am Ort des 10 UPPNOD:Cu___F 111
Shuttles positioniert. Abbildung 4.3 zeigt C 5——
dazu die Schemazeichnung des Aufbaus.
Ein Shuttle wurde auf 5.2 cm gekirzt @ @
und in diesem in Ublicher Art und Weise
die Targets gestapelt. Vor und hinter i .
dem Shuttle wurden je zwei TFBCs pla- ) _
ziert, deren Durchmesser sowie das V(ﬁubblldung 4.3 Schemqunnung des Ausz_;lus d.er Experimente
ihnen positionierte spaltbare Material in2” P NOC/OD. Alle ‘Langenangaben sind in mm. TFBC
Tabelle 4.5 in Spalte 8 angegeben Sin‘&ezelchnet die Einheit aus um weniger al§ 1 mm yonelnander
. . o 3 ntfernten spaltbaren Material und TFBC (in Strahlrichtung).
Die maximale sensitive Flache der
TFBCs war aus Fertigungsgrinden auf 17 mm im Durchmesser beschrankt. Daher wurden die Akti-
vierungstargets aus Kupfer als Kreisscheiben mit 17 und 10 mm Durchmesser und einem zu 19 mm
Gesamtdurchmesser erganzenden Ring gearbeitet, um wahrend der Aktivierung zumindest fir die direkt
neben den TFBCs positionierten Targets dieselbe Monitorflache zur Verfiigung zu stellen. Die Verwen-
dung der zwei Grof3en der Targets beaiegsweise TFBCs erlaubt zusatzlich eine Aussage Uber die
Homogenitat der Bestrahlung tiber dessen Querschnitt.
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Wegen der fir die TFBCs zuséatzlich nétigen Verkabelung an der Bestrahlungskammer wurden die
Shuttles vor jeder Bestrahlung manuell in der Aktivierungsiposin der Marble Hall plaziert. Zwei

kurze Experimente (UPPNOC/0D) wurden durchgefuhrt, um die zwischen vorderer und hinterer Position
mit den TFBCs gemessene Abnahme der FluRdichte mit der Verminderung der Aktivitat der Kupfertar-
gets bei verschiedenen Absorbermaterialien (UPPNOC: C und UPPNOD: Cu) dazwischen zu vergleichen.

Die dritte Bestrahlung (UPPNOE) diente der Aktivierung mit Schwerpunkt auf die Monitorelemente
Kupfer und Silber, die beide benachbart vorne und hinten positioniert wurden. So werden die Aktivitaten
der Silbertargets direkt an die der Kupfertargets angebunden - ohne weitere den Neutronenstrahl
beeinflussende Materialien dazwischen. Infolge dessen und wegen der geringeren Lange des Shuttles
wurden nicht alle weiteren in Tabelle 4.2 aufgefiihrten Targetelemente mitbestrahilt.

4.2.2.3 Aufzeichnung relativer Strahlintensitaten

Zu einer exakten Auswertung der Experimente ist die Aufzeichnung der relativen Intensitaten der
einfallenden Projektile wahrend der Bestrahlung nétig, da dies zu einer genauen Berechnung der
Aktivierung gebraucht wird - dies ist insbesondere fir die kurzlebigen Nuklide unverzichtbar. Da die
FluRdichte der Neutronen direkt mit dem Strom der auf das Lithiumtarget einfallenden Protonen
korreliert ist, werden letztere zur Registrierung der relativen Intensitat herangezogen. Hierfur wird der
Protonenstrom im Beamdump gemessen und die Ergebnisse online als Signale BC_X410 und BC_AUX1
zur Verfliigung gestellt. Fur eine Kalibrierung dieser Signale gegen den Protonenstrom auf das Li-
thiumtarget wird der Strom mit dem Cup BC_FC_B2 vor dem Lithiumtarget gemessen; durch diese
Messung wird die Neutronenproduktion unterbrochen.

Tabelle 4.6 Ergebnisse der Loggeraufzeimngen fiir die Bestrahlungen am TSL im Marz und Mai 1997.
Angegeben sind die Protokolle von Ziemann (ZM) und vom eigenen Frequenzzahler (FZ) fur einen
Zeitpunkt und als Mittelwert Uber die gesamte Bestrahlung.

BC_FC_B2 BC_X410 BC_AUX1
[MA] [MA] [MA]
Marz 1997 15.03.1997, 21 h (ZM) 3.00 2.58 2.68
Mittelwerte (ZM) - 2.82 3.11
Mittelwert (FZ) - - 3.09
Ubereinstimmung in 5% BC_X410 (ZM) BC_AUX1 (ZM)
BC_AUX1 (F2) - 94 % 99 %
BC_AUX1 (ZM) - 96 % -
Mai 1997 31.05.1997, #8 h (ZMm) 0.22 0.084 0.185
Mittelwerte (ZM) - 0.081 0.179
Mittelwert (FZ) - - 0.185

Ubereinstimmung in 5%
BC_AUX1 (F2)
BC_AUX1 (ZM)

BC_X410 (ZM)
71 %

76 %

BC_AUX1 (ZM)
94 %

1

Der niedrige Wert ist auf eine Nullpunktverschiebung im Aufnahmesystem zuriickzufiihren - es wére ein Wert von

etwa 0.180 zu erwarten gewesen, da etwa 20 % der am BC_FC_B2 registrierten Protonen auf dem Weg bis zum
Ende des Beamdumps verloren gehen.
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Die Registrierung der Intensitat erfolgte mit dem eigenen Frequenzzahler (FZ) der ELV GmbH, womit
im Marz und Mai 1997 das Signal BC_AUX1 geloggt wurde. Redundant zu dieser eigenen Aufzeich-
nung wurden von V. Ziemann vom TSL zur Verfigung stehende Signale der relativen Intensitaten
aufgenommen [Z197]. Fur die Bestrahlungen im Marz und Mai 1997 waren dies die Signale BC_X410,
BC_FC_B2 und BC_AUX1. Diese und die eigene Aufzeichnungsmethode sollen im folgenden ver-
glichen werden, um die Qualitdt des gegenseitigen Ersatzes der Signale zu untersuchen, falls einmal
nicht alle Registrierungsmdglichkeiten wahrend einer Bestrahlung zur Verfugung stehen.

Es zeigt sich zunachst, dal sich die Signale BC_X410 und BC_AUX1 im Mittel um einen konstanten
Faktor unterscheiden. Korrigiert man um diesen, so lassen sich Aussagen zur Ubereinstimmung der
einzelnen Signale im Rahmen von anzusetzenden Schwankungsbreiten treffen. Die Ergebnisse der
Aufzeichnungen fiir die angesprochenen Bestrahlungen sind in Tabelle 4.6 wiedergegeben. Als Richt-
werte sind jeweils flr einen Zeitpunkt am Ende der Strahlzeit die von Ziemann aufgezeichneten Daten
aller drei Signale dokumentiert sowie die Mittelwerte aus beiden Aufzeichnungsprotokollen. Zuséatzlich
sind die Ergebnisse des Vergleiches der Signale tber die Dauer der Bestrahlung innerhalb des angegebe-
nen Schwankungsbereiches von 5% angegeben.

Das Signhal BC_X410 zeigt zu beiden BC_AUX1 Loggersignalen eine grol3ere Schwankung als die

beiden BC_AUX1 Signale untereinander, die sehr gut Gbereinstimmen. Die Schwankung des BC_X410
Signals ist zudem fiir die Mai-Bestrahlung sehr viel groRer, fiir die auBerdem auch die Ubereinstimmung
der beiden BC_AUX1 Signale um 5% weniger gut ist als bei der Marz-Bestrahlung. Wegen der niedri-

gen Strome ist diese groRere Schwankung wahrend der Mai-Bestrahlung wahrscheinlich instrumentell
bedingt; zum Beispiel haben Leckstrome dann einen grol3eren Einflu® als bei héheren Stromen.

Infolge der guten Ubereinstimmung der Signale kann das BC_AUX1-Logging sowohl mit dem FZ als
auch nach Ziemann erfolgen. Allerdings zeigt das Logging von Ziemann kleinere UnregelmaRigkeiten,
da im Marz-Experiment zu 3% der Zeit entweder nur BC_AUX1 oder nur BC_X410 geloggt wurde,
anstatt wie zu erwarten beide Signale. Fur die Auswertung der Experimente wurden daher die FZ-Werte
herangezogen.

Abschlie3end bleibt fir die Durchfiihrung der Bestrahlung anzumerken, dal’ unbedingt ein regelmafiger
Onlineabgleich des FZ-Systems mit den aktuellen Ausdrucken und MelRRwerten des Beschleunigerperso-
nals vorzunehmen ist, da nur dann UnregelméaRigkeiten wie zum Beispiel Nullpunktverschiebungen im
System registriert und geklart werden kdnnen. So ist es zum Beispiel mdglich, dal? wahrend der Bestrah-
lung der FZ das doppelte des SollmeRRwertes registriert. Die genaue Ursache hierfir ist nicht bekannt;
eine zu niedrige Triggerschwelle am FZ oder aber auch eine fehlende Terminierung des Signals im FZ
kann dafur verantwortlich sein.

4.2.3 Bestrahlungen am CYCLONE/Louvain-la-Neuve

In Erganzung und Erweiterung der Experimente am TSL wurden fiir Neutronenenergien bis 70 MeV
Bestrahlungen am CYCLONE,
UCL, im Rahmen einer Kollabora-
tion mit  Mitarbeitern  der
Physikalisch-Technischen Bundes-
anstalt (PTB), Braunschweig, und
der UCL, Louvain-la-Neuve, durch-
gefluhrt.

Abbildung 4.4 zeigt den Aufbau der
Bestrahlungseinrichtung am UCL.
Die Protonen werden im in Abbil-

dung 4.4 links unten angedeutetefppildung 4.4 Aufbau der Neutronenbestrahlungseinrichtung am
Zyklotron beschleunigt. Mit dem CcYCLONE/UCL. Eingezeichnet sind der Deflektor D, das

Deflektor D kann die Strahlpuls-Lithiumtarget T, der Kollimator C sowie die Experimentierhallen. Die

wiederholungsrate reduziert werderibsténde hinter T sind in Meter.

Cave Q Appendix Q
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so dal3 die Pulse je nach Beschleunigermodus durch Intervalle von 500 ns oder 1 ps getrennt sind. Die
Protonen werden vom Switchingmagneten auf das Lithiumtarget T gelenkt, hinter dem sich direkt ein 10
mm dicker Graphit-Beamdump befindet, der die Protonen abbremst. Die Neutronen dagegen passieren
den Beamdump sowie den darauffolgenden Kollimator C und legen bis zum Appendix Q 13 m Flug-
strecke zurlick. Dies, die Reduzierung der Pulswiederholungsrate und Pulsdauern von 1 ns machen die
prazise Anwendung der TOF-Technik zur Messung der spektralen FluRdichte mdglich.

Infolge dieser Ausgangslage ist das Neutronenfeld an der Anlage bereits sehr gut untersucht [SC97], da
dieses die Arbeitsgruppe von H.Hasihmacher mit verschiedenen Techniken ausgemessen hat, die auch
wahrend der Aktivierungsexperimente angewandt wurden. Die Flu3dichte wurde mit einer Spaltkammer
und einem Plastikszintillatordetektor (NE102) gemonitort. Das laterale Profil der kollimierten Neutronen
wurde mit einer Drahtkammer, die spektrale FluRdichte durch die Anwendung der TOF-Technik mit
einer®® U-Spaltkammer sowie mit einem NE213-Szintillator gemessen. Zusatzlich wurde ein Protonen-
rickstoflSteleskop (PRTC) zur Messung der Peakfluenz eingesetzt. Da die Messung der spektralen
FluRdichte vorund hinter dem Stack erfolgte, zeigt sich auch, ob und wie sich die spektrale FluRdichte
durch den Stackdurchgang verandert.

Durch die Messung der Flu3dichte, der spektralen FluRdichte sowie des Strahlprofiles des Neutronen-
feldes mit den verschiedenen Methoden sind diese Aktivierungsexperimente eine notweddigale
Ergé&nzung zu den Bestrahlungen am TSL, fir die am Bestrahlungsort eine solch genaue Messung der
spektralen Flu3dichte infolge der geringen Flugstrecke vor h@ m nicht méglich ist. Die mit den
Experimenten am UCL bestimmten Anregungsfunktionen dienen fir die TSL Bestrahlungen als
Monitorfunktionen (Kapitel 4.2.1) und dartiber hinaus werden bisher nicht gemessene Wirkungsquer-
schnitte bereitgestellt.

Daher wurde im Oktober 1997 mit einer die Protonenenergien 36.4, 48.5 und 62.8 MeV umfassenden
Experimentreihe begonnen, die Uber einen Zeitraum von 13 Monaten wahrend dieser Arbeit durch-
geflhrt wurde. Zuséatzlich wurde schon vorher (Experiment LOUVO01) die Méglichkeit genutzt, fir die
mittlere Energie parasitar, wahrend einer von der Arbeitsgruppe um H. Schuhmacher durchgefiihrten
Bestrahlung jeweils eine Kupfer- und eine Silberfolie zu bestrahlen. Die Kenndaten der einzelnen
Experimente sind in Tabelle 4.7 zusammengefalit.

Tabelle 4.7 Ubersicht iiber die Bestrahlungen am UCL. Angegeben ist dagge&eperiment mit der
Protonenenergie E , der mittleren Neutronenenergie E im Peak, der Engrgie E als unterer Grenze des Peaks,
die Bruttobestrahlungsdaugrt mit dem Ende der Bestrakiyngt sowie die Pea®flyemad die Dicke des
Lithiumtargets d(Li).

Experiment E E E ot dor Dk d(Li)
[MeV] [MeV] [MeV] [s] [10°cm?®]  [mm]
LOUVO1 48.5 46.0 40 202080 10.03.19979 5 4.26+0.26 3
LOUVO02 36.4 32.9 29 150300 13.10.19979 7 13.3+0.8 5
LOUVO03 48.5 45.4 40 143220 06.04.1998% 7 16.6+£0.7 5

AulRer im Experiment LOUVO1 wurden die Elemente C, Al, O (SiO ), Si (nicht bei LOUVO02), Fe, Ni,

Co, Cu, Ag, Te und Pb aktiviert. Fir das Experiment LOUV02 waren die Scheiben zur Halterung in
einen Messingzylinder der Lange 8.1 cm angeordnet (Abbildung 4.5 a)). Senkrecht gehalten wurden sie
strahlabgewandt durch einen ebensolchen und -langen Einschub des AulRendurchmessers 2.5cm. Diese
Uber den Radialabstand der Strahlachse stark inhomogene Massenbelegung verursachte eine ent-
sprechende Absorption und Streuung der Neutronen, so dal hinter dem Stack das normalerweise
konstante Strahlprofil mit einer Halbwertsbreite (FWHM) von 5.7 cm nicht mehr gegeben war.

Da wahrend der Bestrahlung jedoch hinter dem Stack gleichzeitig Experimente durchgefihrt werden
sollten, die gerade dies ausnutzen, wurde fir das Experiment LOUV03 eine neue Anordnung gewahlt.
Zur gleichmaRigen Absorption der Neutronen lber das gesamte laterale Strahlprofil wurden die ein-
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zelnen Targets in 100x100 mm tar- 81

getdicke Scheiben mit zentrierten 2.5

Lochern eingepaldt (Abbildung 4.5 /’ )

b)). Aus Kostengriinden wurden ( +«—Messing-

dafiir keine hochreinen Materialien 0 zylinder

verwendet. AuBerdem wurden Tel- ) @

lur und Silber durch Cadmium, Ko- ST Targets o5

balt und Nickel durch Eisen sowie '

Silizium durch Aluminium ersetzt, Strahl- 1%
«—25

wobei die Dicken der Scheiben ent- richtung 100
sprechend den unterschiedlicheg) b)

makroskopischen totalen Wirkungs-
querschnitten angepaft wurden. Abbildung 4.5 Schema der Targetanordnung fiir das Experiment

LOUVO02 a) und LOUVO03 b). Die Langenangaben sind in mm.

100

4.2.4 Bestrahlungen am PSI/Villigen

Die Bestrahlungen am PSI wurden parasitar in Zusammenarbeit mit Schrewe, PTB, durchgefihrt. Am
PSI wird ein quasi-monoenergetisches Neutronenfeld tibér dig,n¥& Reaktion erzeugt. Hinter dem
Be-Target werden die Protonen mit Hilfe eines Dipolmagneten aus der Strahlachse in einen Faraday-Cup
abgelenkt. Dessen elektrischer Strom wird auf einen Stromdigitalisierer gegeben, der einen Impuls pro
10 nC registriert und diese Impulse in Minutenabstéanden abspeichert. Die Neutronen dagegen propagie-
ren geradlinig und passieren einen Kollimator, der das Profil des Neutronenstrahls fur die hinter dem
Kollimator aufgebauten Experimente definiert.

Das Neutronenfeld am PSl ist bereits Gegenstand von Untersuchungen gewesen [SC92B] und daher gut
ausgemessen. Die Messung der spektralen Flu3dichte wurde wahrend der Bestrahlung mit der TOF-
Methode an einer® U-Spaltkammer durchgefiihrt. Eine Silberscheibe (siehe unten) diente als zusatzli-
cher Monitor, da das in ihr gemessélié  Ag-Responseintegral mit denen vorangegangener Experimente
der gleichen Energie verglichen wird. Aus den bekannten Peakfluenzen dieser Experimente wird die
Peakfluenz fir die aktuelle Bestrahlung bestimmt, rechnet man die jeweiligen Bestrahlungsbedingungen
ineinander um. Die Ergebnisse der spektralen Flul3dichtemessungen wurden von Schrewe [SC98B] zur
Verfligung gestellt und sind zusammen mit den Kenndaten der Experimente in Tabelle 4.8 angegeben.

Bestrahlt wurden fir zwei Energien 1 mm dicke Kupfer- und Silbertargets mit Durchmesser 25 mm;
direkt dahinter war die oben erwahnte Monitorsilberscheibe gleichen Ausmalies positioniert. Die Folien
waren im Abstand von X =3.962 m hinter dem Be-Target plaziert. Die Ergebnisse der spektralen FluR3-
dichtemessungen in Tabelle 4.8 sind jedoch fir die sogenannte Referenzpositign bei X =7.78 m vom
Be-Target angegeben. Um die FluRdichte auf X umzurechnen, wird einerseits die Flulschwachung in
Luft fUr die Strecke X -X in Form des Faktorg k [SC98B] und andererseits die Abnahmalsidickte

durch den unterschiedlichen Abstand durch das Abstandsquadratgesgtz nfit k?=X /X beriicksichtigt.

Tabelle 4.8 Ubersicht iiber die Bestrahlungen am PSI. Angegeben ist déiggeisperiment mit der
ProtonenenergieE , die mittlere nominelle Neutroneneneggie E im Peak, die Epergie E als unterer Grenze
des Peaks, die Bruttobestrahlungsdapert mit dem Ende der Bestrahlungt , die Peakfluenz pro Ladung
Q, ®,.,/Q, der Uber t. gemittelte Protonenstrogn | sowie die im Text definierten Korrekturfaktoren.

Experiment B = E it eor Dol Q! lp
MeV] [MeV] [MeV] [s] [cm?nC']  [uA]
PSINO1 715 66 58 206100  10.04.1997 10 10.2+0.7 1.25
PSINO2 50.4 44 38 161820  13.04.1997 #16 9.4+0.2 1.85
k,=0.259 k =1.035 K esinoz) =0.980 K psinoy =0.981

! Fehlergewichteter Mittelwert aus der Messung per Spaltkammer untf¥em  Ag-Responseintegral.
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Fur die Aktivierung der in diesem Experiment benutzten Scheiben mit einem Radius R =12.5 mm ist
aul3erdem zu beachten, daf? die Flul3dichte in Abhéngigkeit vom radialen Abstand q zur Strahlachse nicht
konstant ist. Vielmehr findet man ein Strahlprofil vor, dafd durch die Faltung einer um die Strahlachse
zentrierten Gaul3funktion mit einer ebensolchen Rechteckfunktion beschrieben wird. Die Breitenpara-
meter dieser Funktionen hangen vom Abstand X hinter dem Berylliumtarget ab, so daf? die FluRdichte
mit dem Faktor k

G09=(RE0,00) - (2 "aeOxada) * @2)

korrigiert werden muf3. Dabei i,(X) die Fluenz auf der Strahlachse ub(X,q) die Fluenzverteilung
in Abhangigkeit des radialen Abstandes g.

Die spektrengemittelten Wirkungsquerschnitte fur die PSI-Bestrahlunggn ergeben sich nach
Gleichung (3.16) daher mit den Fluenzwerten aus Tabelle 48z¢0 -k, K, K.

Diese Werte stellen einen weiteren Schritt dazu dar, moglichst viele spektrengemittelte Wirkungsquer-
schnitte fir Bestrahlungen mit quasimonoenergetischen Neutronenfeldern zur Entfaltung von Anre-
gungsfunktionen fir die beiden Monitorelemente Kupfer und Silber zur Verfliigung zu stellen.

4.3 vy-Spektrometrie

Zur Berechnung der Wirkungsquersittenfur die durch die Bestrahlung induzierten Produkte muf3 die
Anzahl dieser Restkerne gemessen werden (Kapitel 3.1.1). In dieser Arbeit stand daflr dichbtEmet
dery-Spektrometrie zur Verfiigung. Diese hat den Vorteil, daf3 sie zerstorungsfrei und fir Standardan-
wendungen gut untersucht ist. Hierfir sind die fur die Planung, Durchfihrung und Auswertung der
Messungen zu beachtenden einzelnen Punkte in der Literatur [DE88, DE80] beschrieben.

Die in dieser Arbeit angewendeten Methoden und durchgefiihrten Messungen der mit Protonen und mit
Neutronen bestrahlten Proben stellen jedoch zwei spezielle, sich im wesentlichen unterscheidende
Verfahren der in der Literatur im allgemeinen beschriebenen dar. Daher werden im folgenden die in
dieser Arbeit verwendeten Aufbauten, Kalibriermethoden, Korrekturen und Auswertungsverfahren
beschrieben. Zur Vereinfachung werden dabei die mit Protonen und mit Neutronen bestrahlten Proben
kurz als Protonen- beziehungsweise Neutronenproben bezeichnet.

4.3.1 Grundlagen

Der Grolf3teil der wahrend der Bestrahlung erzeugten Kerne ist radioaktiv. Die meisten dieser Kerne
zerfallen durcl3-Zerfall und gehen in angeregte Tochterkern Uber, die die fur die zerfallende Nuklide
charakteristischeg-Quanten emittieren. Diese werden bei ge8pektrometrie nachgewiesen. Dazu
werden heute Reinstgermanium HPGe-Halbleiterdetektoren und am ZSR auch noch altere mit Lithium
dotierte Ge(Li)-Detektoren verwendet [DE88]. In deren Halbleiterkristallen deponiergrianten

ihre Energie durch Photo- und Comptoneffekt sowie durchVidiehselwirkung der 511 KeV-Annihila-
tionsquanten, die infolge der Paarbildung entstehen.

Durch diese Wechselwirkung entstehen in der Raumladungszone des in Sperrichtung mit etwa zwei bis
drei kV betriebenen Halbleiteriiberganges Elektron-Loch-Paare, deren Anzahl proportionpbnigrele

ten Energie ist. Der durch ihre Sammlung entstehende elektrische Impuls wird mit Vor- und Spek-
troskopieverstarkern elektronisch in Signale verarbeitet, die dann mit Analog-Digital-Wandlern (ADC)
digitalisiert werden. Entsprechend ihrer Gré3e werden sie den einzelnen Kanalen eines Vielkanal-
analysators (MCA) zugeordnet, der durch ein ORTEC System 919 realisiert und mit 4096 Kanéalen
betrieben wurde. Die Verteilung der in den einzelnen Kanalen gesammelten Impulse stellt das gemesse-
ne Spektrum dar. Dieses wird zur weiteren Auswertung zusammen mit den spezifischen Mel3- und
Probendaten in binarer Form auf Diskette abgespeichert.
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Die Gite eines solchen Systems ist von mehreren Eigenschaften abhangig. So ist fir Proben mit
geringen Aktivitaten ein grof3es Ansprechvermégen des Detektors fur die Gesamtdeponierung der
Energie eineg-Quants von Vorteil. Diese Nachweiswahrscheinlichkeit, auch als Full-Energy-Peak
Efficiency oder kurz Efficiency bezeichnet, beschreibt die Wahrscheinlichkeit, daf3 ein aus der Probe
emittiertesy-Quant im Detektor seine gesamte Energie abgibt, die dann als Full-Energy-Peak registriert
wird. Eine exakte Bestimmung der Efficiency fir die benutzte MeRgeometrie ist unerlafilich, da sie nach
Gleichung (3.6) in alle weiteren Berechnungen des Wirkungsquerschnittes eingeht.

Im Gegensatz dazu gibt die totale Efficiency das Ansprechvermdégen fur die Gesamtanzahl der durch ein
v-Quant im Spektrum verursachten Impulse an. Diese umfassen dann die des Full-Energy-Peaks und die
des durch unvollstandige Energieabgabe entstehenden kontinuierlichen Untergrundes. Beide Nach-
weiswahrscheinlichkeiten sind von der Mel3geometrie - der Anordnung der zu messenden Probe vor der
Detektorkappe - sowie von der GroRRe des Kristalls selbst abhangig.

Eine weitere charakteristische Grof3e ist die Halbwertsbreite (FWHM) des Full-Energy-Peaks. Bei
optimaler Einstellung der Elektronik und idealen Kristallen 1aRt sich dieser Peak durch eine Gauf3form
beschreiben, die in ihrer Breite durch das elektronische Rauschen und der Statistik der Ladungssamm-
lung bestimmt wird. Die Bedeutung der Halbwertsbreite ergibt sich aus der Tatsache, dal3 bei geringeren
Halbwertsbreiten in komplexen Spektren mit vielen nahe beieinander lieggihdgigien die einzelnen

Linien besser getrennt werden.

4.3.2 Detektoren

Die im letzten Kapitel beschriebenen Systemeigenschaften Efficiency und Halbwertsbreite zeigen,
inwieweit ein System auf Messungen von hoch oder niedrig aktivierten Proben beziehungsweise
komplexen oder einfachen Spektren ausgelegt ist. Daher werden im folgenden die in dieser Arbeit
benutzten Detektorsysteme und ihre Kenndaten vorgestellt.

FUr die Messungen der Protonenproben standen am ZSR, Standort Am Kleinen Felde, zeitweilig bis zu
neun Detektoren zur Verfligung, die in der Dissertation von Gloris [GL98A] ausfuhrlich beschrieben
sind. Diese waren infolge der enormen zu messenden Targetanzahl von etwa 50 bis 100 Proben pro
Experiment mit den Messungen der Protonenproben zum gro3en Teil ausgelastet.

Tabelle 4.9 Die zur Messung der Neutronenproben verwendeten Detektoren mit ihren Halbwertsbreiten und
Efficiencies, die jeweils fur die benutzte Mel3geometrie angegeben sind.

Detektor Typ FWHM bei Efficiency bei Abschirmung Standort
122/1332 keV 120/1332 keV

NIR1 HPGe 1.1/2.0 0.096/0.018 10 cm Pb Herrenhausen
NIR2 HPGe 1.7/3.0 0.17/0.035 10 cm Pb (Hannover)
BOHR Ge(Li) 2.1/3.8 0.11/0.012 10 cm Pb Abteilung Nuklear-
PBBURG  Ge(Li) 2.5/4.5 0.19/0.023 10 cm Pb chemie (Kaln)
GELIHA Ge(Li) 1.1/2.1 0.078/0.0067 10 cm Fe
GELIU4  Ge(Li) 0.8/1.9 0.12/0.012 5cmPb Am Kleinen Eelde
GELIU2  Ge(Li) 2.5/3.6 0.094/0.0088 5/10 cm Pb (Hannover)
GE_NEU HPGe 1.2/2.0 0.10/0.018 10 cm Pb/Cu
GE_UPP HPGe 1.1/1.6 0.097/0.0089 2 cm Pb-Rohr TSL

um Kappe (Uppsala)
GE_UCL HPGe 1.2/2.2 0.058/0.014 5 cm Pb; oben offen; CYCLONE

keine (LOUV03) (Louvain-la-Neuve)
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Im Rahmen des ersten Neutronenexperimentes TEST wurde daher zunachst auf die Halbleiterdetektoren
NIR1 und NIR2 am Standort Herrenhausen zuriickgegriffen, die jedoch nur bis September 1995 zur
Verfugung standen. Da die Bestrahlungen im Oktober 1996 mit etwa 20 Proben wesentlich mehr zu
messende Targets lieferten, wurde fir diese Experimentreihe - angesichts der knappen Detektorressour-
cen am ZSR - ein Teil der Proben auf Detektoren der Abteilung Nuklearchemie der Universitat zu Koln
gemessen. Trotz ihrer hohen Efficiency war deren Einsatz jedoch infolge ihrer groRen Halbwertsbreiten
auf sehr einfache Spektren beschrankt.

Zusatzlich wurden drei der fUr die Messungen der Protonenproben benutzten Detektoren flir die Neutro-
nenproben teilweise zur Verflgung gestellt, zu denen im November 1996 noch ein vierter, ausschlie3lich
fur die Neutronenproben zu nutzender Detektor (GELIU4) dazukam. Zusatzlich stand fur die Messungen
der kurzlebigen Nuklide direkt nach der Bestrahlung am TSL und am CYCLONE vor Ort jeweils ein
HPGe-Detektor zur Verfiigung. Alle Detektorspezifikationen sind in Tabelle 4.9 angegeben.

Wichtig zur Messung der niedrig aktivierten Neutronenproben in akzeptablen Mef3zeiten sind hohe
Ansprechvermdogen fur die gewahlten Mel3geometrien. Da auf bestehende Detektoren zuriickgegriffen
werden mul3te, bei deren Anschaffung nicht speziell auf hohe Efficiencies geachtet wurde, sind diese
nicht dahingehend optimiert. Auf die Konsequenzen daraus wird in Kapitel 4.3.4 eingegangen.

Da die durch die Neutronenbestrahlungen erzeugten Aktivitaten zum Teil nur 1 Bg am Ende der Bestrah-
lung betrugen, muf3 wahrend der Messung der Proben der Detektorkristall sorgfaltig gegen die natirliche
Umgebungsstrahlung abgeschirmt werden. Diese wird durch primordiale Nuklide und die Glieder der
natdrlichen Zerfallsreihen verursacht und erzeugt einen zuséatzlichen Untergrund im Spektrum, den
Nulleffekt. Dieser wirkt sich bei der Auswertung nachteilig aus, da durch ihn die kleinste im Spektrum
noch nachzuweisende Nettopeakflache, die Erkennungsgrenze, heraufgesetzt wird.

Daher wurden alle fur lange Messungen genutzten Detektoren mit Blei oder Eisen abgeschirmt, wodurch
der Nulleffekt um bis zu einen Faktor 100 reduziert wurde. Die Detektoren fir die Messungen der
kurzlebigen Nuklide am TSL und UCL waren nur teilweise abgeschirmt; da die Mel3zeiten jedoch
maximal wenige Stunden betrugen, féllt die unvollstandige Untergrundreduktion nicht stark ins Gewicht.
Der MefRraum am CYCLONE befand sich direkt neben der Beschleunigereinrichtung; ein erhohter
Untergrund bei Strahlstromen von etwa 8 pA wurde aber nicht fedtgeaisatzlich zur Abschirmung
wurden fir alle Detektoren Untergrundspektren aufgenommen, mit denen fiir die Probenspektren ein
Untergrundabzug vorgenommen wurde [GL98A].

Entsprechend der geringen Aktivitaten der Neutronenproben ist der durch ihren Comptonuntergrund
verursachte Hauptanteil am Untergrund eines Spektrums gering, seQlahten aus Fremdquellen

leicht nachgewiesen werden. Beispielsweise mufdten im Marz 1997 gleichzeitig Neutronen- und Proto-
nenproben direkt nach der Bestrahlung gemessen werden. In Spektren der Neutronenproben auf einem
Detektor (GELIHA) wurden dabey-Quanten von den stark aktiven Protonenproben des daneben
stehenden, nichtabgeschirmten Detektors detektiert. Infolgedessen muf3 darauf geachtet werden, die
Detektoren von anderen aktivierten im MeRraum gelagerten oder gleichzeitig gemessenen Proben
sorgfaltig abzuschirmen.

Mit Ausnahme von Silber und Blei erzeugten die bestrahlten Targets infolge ihrer niedrigen Massenzah-
len (A<65) und damit der begrenzten Anzahl dedpeierten Nuklide relativ einfach zu analysierende
Spektren mit bis zu ~100 Peaks. Daher reichten die zum Teil relativ grof3en Halbwertsimeiérht

idealen Peakformen der Detektoren am ZSR zur Messung aus. Insbesondere bei den alteren Detektoren
GELIHA und GELIU4 wiesen die Peaks ein durch unvollstdndige Ladungssammlung verursachtes Low-
Energy-Tailing auf, das durch das benutzte Peakfitprogramm [WE95] beriicksichtigt wurde. Die Blei-
und Silberproben mit den komplexen Spektren wurden ausschlief3lich auf den Detektoren mit geringen
Halbwertsbreiten (GE_NEU und GELIU4) gemessen.

Die Elektronik aller Detektoren war so eingestellt, daf3 im Energiebereich 20-40 keV bis hoch zu zwei
bis zweieinhalb MeV spektroskopiert wurde. Dieser Bereich ist zu niedrigen Energien hin durch die
Absorption dery-Quanten in der Aluminiumdetektorkappe und in den bis zu 6 mm dicken Targets selbst
eingeschrankt und nach oben hin durch die geringe AnzaltQeianten mit Energien oberhalb von
zwei MeV begrenzt.
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4.3.3 Messungen

Zum Auspacken erfolgte nach der Bestrahlung der Transport der Protonentargets zunéchst nach Kdln
und von dort weiter nach Hannover. Dementsprechend fanden erste Messungen etwa 36 Stunden nach
der Bestrahlung statt. Da sich die Anzahl der nach einer Bestrahlung zu messenden Proben auf bis zu
100 belief, war eine auf die einzelnen Nuklide hin optimierte MeifRiplg zur Detektion mdglichst aller
Restkerne praktisch nicht méglich. So wurden zur Messung der unterschiedlichen Halbwertszeiten die
Proben direkt nach der Ankunft, etwa zwei Wochen, vier bis sechs Wochen, drei Monate, ein halbes Jahr
sowie ein bis zwei Jahre spater gemessen [GL98A]. In jedem dieser Abschnitte wurden die Proben auf
drei verschiedenen Detektoren gemessen, wodurch systematische Fehler bei der Bestimmung des
Ansprechvermdgens gegebenenfalls deutlich werden. Der angegebene MelRzyklus wurde auch auf die
Neutronenproben angewendet.

Im Gegensatz zu den Protonenexperimenten war fur die Neutronenbestrahlungen die Moglichkeit
gegeben, die Folien direkt nach der Bestrahlung am Experimentort zu messen. So wurden Nuklide mit
Halbwertszeiten bis hinunter zu 20 Minutéh ( C) gemessen. In den folgenden zehn bis 18 Stunden
Mel3zeit am Ort wurden dann die Restkerne mit wenigen Stunden Halbwertszeit nachgewiesen. Die
Targets wurden danach direkt nach Hannover transportiert.

Im Unterschied zu den Protonenexperimenten war die Anzahl der Proben auf etwa 20 pro Experiment
beschrankt, so daf’ - zumindest fir die Targets geringer Ordnungszahlen bis Kupfer - die Mel3zeiten im
Rahmen der Detektorkapazitat auf eine Unsicherheit der Nettopeakflachen im Bereich von drei bis flnf
Prozent fur die aktuell zu messenden Nuklide abgestimmt wurden. Durch die geringen Aktivitaten ist der
MefRzeitraum fir die kurzlebigen Nuklide direkt nach der Bestrahlung begrenzt, so dal dann die
Elementfolien (Kapitel 4.2.1) vorrangig gemessen wurden. Von den Kupfermonitorfolien zwischen
diesen Elementtargets wurde daher aus Kapazitatsgriinden zum Teil nur jede zweite auf die kurzlebigen
Nuklide hin gemessen. Des weiteren wurde fiir diese auch auf die Detdlérdanglebigen Restkerne
verzichtet, wenn dies unakzeptabel lange Mel3zeiten bedeutet hatte.

4.3.4 Mel3geometrie

Zur Messung der Protonenproben wurde auf bewdahrte Verfahren

[BO93] zurlickgegriffen. So wurden sie in einem vertikalen Minierotonen-
malabstand von 5 cm in einer hinsichtlich der Detektorkappe zerpbe

trierten Positionierung gemessen. Fur die Messungen direkt nach

der Bestrahlung wurden zum Teil auch Abstdnde von 10 oder 20 cm

gewahlt, um die durch die noch stark aktiven Proben verursachte

Totzeit unterhalb von 10 % zu halten; Abbildung 4.6 zeigt die Mel3-

geometrie fur diese Proben. Entsprechend der geringen Dicke und XT—) Detektor.
des gewéhlten Abstandes wird das Target als punktformige Queléetronen- i kappe
behandelt. Das bedeutet fiir die Bestimmung des Ansprechv¥e® %lII /

mdgens des Detektors, daR dieses nur fiir den Mittelpunkt der Fdidem
im jeweiligen vertikalen Abstand von der Detektorkappe bekahft 0:5cm
sein muf3. Das Ansprechvermdgen Uber die Probendimension wird

so als unabhéngig von der Dicke des Targets und vom radiplen
Abstand von der Symmetrieachse betrachtet.

Im Gegensatz dazu war fur die Neutronenproben die Wahl ejner LKristall
von der Protonengeometrie abweichenden MeRRanordnung nptig. Symmetrie-
Um dies zu erlautern, wird fir die Protonen- und Neutronenexperi- lachse
mente ein Vergleich der erzeugten Produktkerne mit der Aktivighildung 4.6 Schemazeichnung
rungsgleichung (3.2) gegeben. Wie die Abschatzung in Tabelle 4dilitzter MeRgeometrien fir die
bei angenommenen gleichen Wirkungsquerschnitereigt, ist Protonen- und Neutronenproben.
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trotz erh6hter Massen und Bestrah-Tabelle 4.10 Abschatzung der bei Protonen- (Index P) und

lungszeiten fur die Neutronenbestrah-Neutronenbestrahlungen (Index N) erzeugten Restkerne nach
lungen die Produktion je nach Halb- Gleichung (3.2) unter Annahme gleicher

wertszeit um bis zu einen Faktor 600 -
geringer. Die produzierten Aktivita- /@ ~ 110

ten am Ende der Bestrahlung liegenNm/Nre  ~159/0.29 ~75 = A5~ 3h: Ngp/Ngy ~ 600
so im Bereich von etwa 1-10 Bq. _tm/tee ~60h/3h ~20 Mg~ 1a: Nop /Ny ~ 60

Da moglichst alle Restkerne detek-

tiert werden sollen, muf3 sich die Geometriewahl an der niedrigsten Aktivitat orientieren. Wirde man
beispielsweise 5 Bq (I =1, E =830 keV) in der Protonengeometrie auf 1000 Impulse messen, so
brauchte man dazu etwa 20 h. Eine solch lange MelRzeit ist nicht akzeptabel, wenn man die geringe
Anzahl von vier zur Verfiigung stehenden Detektoren am Standort Am Kleinen Felde und die fir jede
Probe begrenzte Mel3zeit bedenkt. Diese ist insbesondere wahrend des Messzyklus direkt nach der
Bestrahlung fir die Nuklide mit Halbwertszeiten bis zu finf Tagen beschrankt, zumal am TSL und am
CYCLONE nur ein einziger Detektor fur alle Proben zur Verfiigung stand.

Als Kompromifd zwischen guter Zahlstatistik und damit geringer Unsicherheit und Mel3zeit wurden die
Proben im Abstand von etwa einem Zentimeter von der Detektorkappe positioniert (Abbildung 4.6).
Dadurch wird das Ansprechvermégen im Vergleich zur Protonengeometrie etwa um einen Faktor vier
bis funf erhoht, wodurch die Mel3zeiten bei gleicher Peakstatistik entsprechend kleiner werden.

Neben den genannten Vorteilen bringt diese Mel3geometrie jedoch auch Erschwernisse bei der Aus-
wertung der Messungen mit sich. Wie man in Abbildung 4.6 erkennt, kann die Neutronenprobe infolge
des geringen Abstandes nicht mehr als punktférmig angesehen wenggrrsmuld als Volumenquelle
behandelt werden. Dadurch werden eine Reihe von Korrekturen bei der Auswertung nétig, die im
folgenden beschrieben werden. Diese kdnnen die systematische Unsicherheit der Mel3ergebnisse
erhdhen, so dal3 zum Schlul? dieser Betrachtungen eine Qualitatskontrolle durchgefiihrt wird.

4.3.5 Bestimmung des Ansprechvermogens

4.3.5.1 Das Ansprechvermogen fur die Protonenproben

Fur die als punktférmig angesehenen Targets der Protonenbestrahlungen erfolgte die energieabhéngige
Kalibrierung hinsichtlich des Ansprechvermégens mit punktférmigen Kalibrierpréparaten der PTB. Die
Berechnung der Punktefficieney(E,) beschrankt sich somit darauf, die mit den Kalibrierpraparaten
wahrend der Mel3zeit t aufgenommenen Nettopeakflachen NP auf die Referenzakgivitit A (t ) am
MefRzeitpunkt nach

€p (Ey) =

(4 3) || Ge__01 d=5cm (Berylliumfenster) O CS137 & EU1G2

. L © MNS4  + COB0
X BA133 X NA22
v C057 X AM241
— Fit

Np_ 1
|th Aref (tBoC)

zu beziehen. An die mit' Ami¥*® Ba®! Co* Mn-g .
60C0_1 137CS',152 Eu- undZZ Na_Que”en aufgenommé_ | GeLi03/ d=5cm (Aluminiumkappe)
nen eg(E,) wurde ein Fit nach Gray und Ahmad
[GR85] der Form 107 F

1072 |

. i1

_1§ alin 5 (4.4)
e, (E)= i N— :
p(E) ES | B o (il s MY

1071
) ) ) 10 *2 10 *3
vorgenommen sowie zusatzlich dazu fur die Ener- voEnergy [kevl

gien grolRer als 200 keV ein auf doppelt-logaritixbbildung 4.7 Energieabhéngiges Nachweis-
mischer Skala linearer Fit. Da der Fit nach Gray umdrmogen fir verschiedene Detektoren und MeR-

Ahmad fir héhere Energien zu unphysikalisch@eometrien mit Vertikalabstanden d am ZSR.
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Oszillationen neigt, wurde oberhalb von etwa 300 keV von einem geeigneten Schnittpunkt der doppeltlo-
garithmische Fit weiterverwendet. Abbildung 4.7 zeigt fir verschiedene Geometdddetektoren die
mit diesem Verfahren erhaltenen Efficiencies.

4.3.5.2 Das Ansprechvermogen fur die Neutronenproben

Im Gegensatz zu dem fir die Protonenproben erprobten Verfahren zur Erstellung der Nachweiswahr-
scheinlichkeit missen die Neutronenproben als Volumenquellen behandelt werden. Diese sind ent-
sprechend der bestrahlten Targets zylindersymmetrisch und deren Positionierung ist derart, daf3 die
Symmetrieachsen von Probe und Detektor zusammenfallen (Abbildung 4.6).

Die Volumenefficiency, ergibt sich aus dem Integral der Punktefficieagyiber das Volumen der
Probe, wobei die Selbstabsorption geg@uanten in der Probe im Integranden durch den exponentiellen
Schwachungsfaktor exp(4) berlcksichtigt werden muf3. Fir diesen ist pu = u(E ) der Absorptions-
koeffizient fir das Probenmaterial und s =s(x,r) die Strecke, dig-@uant in der Probe zurtcklegt.
Die Definition von x und r ist den folgenden Integralen sowie Ahinify 4.6 zu entnehmen. Fir Targets
der Dicke h und des Radius R ergibt sicHlr eine Position im Abstand d zur Detektorkappe also zu
[DE8S8]

_2m  pdih R -H(E,)s(xr)
ey (dE) - — fd dxfO e ep (XE)rdr. (4.5)
Zur Berechnung von, wurden die Integrale aus Gleichung (4.5) in der Form
2 [ 1-eME&" d+h R
dE)= €, (d,r=0,E)- f(x) dx- ryrdr 4.6
(@& th[ HEh e D[, TR dxf Ren (4.6)

geschrieben, wozu die folgenden Annahmen gemacht wurden:

4+ Die Integration fur die Berechnung der Selbstabsorption kann von der fur die Efficiencybestimmung
separiert werden. Die Begriindung dafiir und die weitere Behandlung der Selbstabsorption erfolgt in
Kapitel 4.3.6.2.

4+ Die radiale und vertikale Abhangigkeit der Efficiency Uber das Probenvolumen ist voneinander
unabhéngig, so dal} die Integration faktorisiert in einen Faktor abh&ngig vom vertikalen Abstand von
der Detektorkappe x und in einen Faktor abhéngig vom radialen Abstand von der Detektorachse r.
Zur Begrindung wurden bereits in der Diplomarbeit von Kaftan [KA94] Radialprofile einzelner
Energiepunkte E fur r bis zu 12 mm auf dem auch in dieser Arbeit benutzten Detektor GE_NEU
aufgenommen. Fir vertikale Anderungen dis=4 mm anderte sich die Form dieser Profile nicht.

4+ Die Energieabhangigkeit der Efficieney andert sich Gber das Volumen der Probe nicht. Um dies
zu Uberprifen wurden di€’> Eu-Spektren an verschiedenen Positionen innerhalb der Probenmafe
aufgenommen. Innerhalb einer Unsicherheit von bis zu drei Prozent ergaben sich keine Anderungen
der Energieabhéangigkeit. Insbesondere folgt daraus, dal3 die Funktionen f(x) und g(r) unabhéngig von
E, sind. Untersunungen von Helmer [HE83] zur Abhangigkeit von g(r) vgn E zeigen Abweichun-
gen von der Konstanz fir Energien unterhalb von 200 keV, die sich auf maximal etwa 4 % bei 100
keV belaufen. Dieser Effekt wurde vernachlassigt, da eine genaues Ausmessen dieser Energie-
abhangigkeit unter der Berticksichtigung der GréRe der Korrektur in dieser Arbeit nicht mdglich war.
Denn fir diesen Energiebereich kénnen nur zZwkinien der Standardpréaparate sinn¥oll genutzt
werden.

2 zwischen 100 und 200 keV stehen nur drdtnergien aus dem Standardpréparatsatz zur Verfiigung. Der
physikalische Effekt der echten Koinzidenzen (siehe dazu Kapitel 4.3.6.1) verhindert prinzipiell zuséatzlich die
Benutzung von Viellinienpraparaten, da bei veranderter Positionierung die Gro3e der Koinzidenz verandert
wird und dies den zu beobachtenden Effekt Giberlagert.
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Aus denselben Grunden kann die Abhangigkeit von f(x) von E nicht gemessen werden. Abschat-
zungen aus Efficiencies fur vertikale Abstdnde gro3er als 5 cm ergeben Abweichungen von der
Konstanz von maximal etwa 3 % fliy E zwischen 100 und 300 keV. Eine Bestimmung der Energie-
abhangigkeit fir die relevanten Dicken h von maximal 6 mm ist in Anbetracht der GroRe der zu
erwartenden Effekte infolge der in Kapitel 4.3.6.1 beschriebenen Probleme zu ungenau und recht-
fertigt auch nicht den Aufwand. Da die f(xjd g(r) maximale Abweichungen von der angenomme-
nen Konstanz bei 100 keV zeigen, soll hier bereits darauf hingewiesen werden, dal3 bei der Aus-
wertung hochenergetische Linien den niederenergetischen vorzuziehen sind.

Zur Durchfiihrung der Volumenintegration nach Gleichung (4.6) wird im folgenden auf die Erstellung
von f(x) und g(r) eingegangen.

4.3.5.2.1 Die radiale Abhangigkeit der Efficiency

Die radiale Abhangigkeit des Ansprechvermoégens,, .,
die Variation mit r, wurde mit den Einlinienprapara-

ten>Mn oder®” Cs in Abstanden von 2.5 oder 5mmy 455
Schritten innerhalb des relevanten Radius fur viér :
aufeinander senkrecht stehende Richtungen von a%r05o :
Geometrieachse aufgenommen. Die Aufnahme zeft :
durch das Maximum fiir r=0 cm, daB sich die Prolgg, o4s [
tatsachlich uber dem Zentrum des Kristalls befindgt. g

Detektor: NIR2
“'Cs: E,=661keV

Lediglich fur die beim NIR1 verwendete Geometrie ¢ o4o E —Fit ¢ _
zeigte sich, dal3 das Symmetriezentrum des Detek- : > S:g ;’gLL E
tors etwa 7.5 mm rechts von dem der Probe lag.  ¢.035 Eoeeveoet. A L 3

. . . 0 10 20 30
Fur alle anderen Detektoren stimmten die Werte fur r [mm]

die verschiedenen Richtungen in der Regel gut Gbey- . . . .
ein. Daher wurden alle Daten gemeinsam nach EBblldung 4.8 Radiale Abhangigkeit der Efficiency

am Beispiel des Detektors NIR2 aufgenommen mit
g(r):ef(mb'r)2 (4.7) dem Praparaf’ Cs furd=1cm.

gefittet, was eine modifizierte Form des Ansatzes

g(r) =exp(-a’f) von Kushelevski und Alfassi [KU75] darstellt. Als Beispiel dazu ist in Abbildung 4.8
das Radialprofil des Detektors NIR2 gezeigt. Die Integration nach Gleichung (4.6) ergab fir die
verwendeten MelRgeometrien Korrekturfaktoren im Bereich von zwei bis vier Prozent fir die Proben mit
Radius R=1cm und funf bis sechs Prozent fur diejenigen mit R=1.25cm.

4.3.5.2.2 Die Abhangigkeit der Efficiency senkrecht zur Detektorkappe

Die Anderung der Efficiency senkrecht zur Detektor- 0.020 prr—rrrrrr T T T
kappe, also in Abhangigkeit von x, wurde exempla- : 1
risch am Detektor GELIHA aufgenommen (Abbilss Detektor: GELIHA 3
dung 4.9). Es zeigt sich eine lineare Abhanglgkeﬁ g Cs:E,=661keV 7
so daf} fur f(x) angesetzt wird:

SE £
W o 016 F =
fog-1-|1- @M gg) £ ]
e(d) 2 : ]
) < 0.014 | 3
Fur alle Detektoren wurde die Anderung mit d mit E_ lineare Regression
den Praparated C&’ Csuffd Mn in der Regel fur | Korrelatjonskoeffizient k=0.99
Ad=5mm aufgenommen und mit den Werten der vier® °'%, 7~ e e To
y-Linien der Mittelwert zur Bestimmung der Stei- d fem]

gung gebildet. Die Integration nach Gleichung (4.@}pildung 4.9 Abhangigkeit der Efficiency von x am
liefert vertikale Korrekturfaktoren zwischen zwegeispiel des Detektors GELIHA aufgenommen mit

Prozent (h=1mm) und 14 % (h=6 mm). 187Cs fir r=0cm.
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4.3.5.2.3 Die Abhangigkeit der Efficiency von deEnergie

Nimmt man fir die Neutronengeometrie die Energieabhdngigkeit des Ansprechvermégens auf, so
bekommt man typischerweise keinen eineindeutigen Verlauf der Efficiency wie im Falle der Protonen-
geometrie in Abbildung 4.7 sondern die MelR3werte streuen wie es in Abbildung 4.10 am Beispiel des
Detektors NIR2 gezeigt ist. Die Gro3e dieser Streuung bei gleicher Mel3geometrie hangt zwar von der
KristallgrofRe des Detektors ab, sie tritt jedoch immer bei der Messung der Standardpréparate im Abstand
von 1 cm von der Detektorkappe auf. Diese Verschiebung der MelRwerte wird durch den Effekt der
echten Koinzidenzen verursacht, der in Kapitel 4.3.6.1 diskutiert wird, und tritt nur bei Viellinien-
praparaten in Erscheinung. An dieser Stelle ist zunachst entscheidend, dal? dieser Effekt bei den Ein-
linienpraparatef Mn untf’ Cs nicht auftritt und flir Co vernachlassigt wird (siehe dazu Keitil

Bei allen anderen Praparaten werden in der Regel die Z&hlraten vermindert, seltener auch erhoht
(Abbildung 4.10).

Da mit dem Standardpraparatsatz aus diesem Grund , ————r ,
keine Energieabhangigkeit der Efficiency fur die _ Detector: NIR2
Neutronengeometrie ausgemessen werden kann, L — T
wurde zur Erstellung des Nachweisvermdgens das
folgende Verfahren entwickelt. Zunachst wird vo@
der linearen Variation der Efficiency fur, 2200 £
keV auf doppeltiogarithmischen Maf3stab ausgegan-
gen. Zur Erstellung der Geraden in diesem Bereigh

total efficiency

0.1

bieten sich somit nur die zwegtLinien von>*Mn < L|gMmea o Euts . ]
(834 keV) und™®” Cs (661 keV) an. Da die beiden [ |2M&s & W B
Linien jedoch nur 170 keV auseinanderliegen und -+- loublelogarkhmic i
auf E, =200 keV und E = 2000 keV extrapoliert 0.02———— e
werden muf3, wirde bereits ein geringer Fehler der 10 y-Energy[keV]  ©

aus den beiden Punkten bestimmten Geradenstei- )

gung groRe Abweichungen an demBpunkten der Aklaé)gdungt 4.le Ansprechvermo%sn tdes Detekté)rs
Extrapolation verursachen. Zum Beispiel wir mit’ den gemessenen Verten aus. den
. . . . .. tandardpraparaten und mit der mit dem im Text

eine zweiprozentige Abweichung fir déh M

L : - beschriebenen Verfahren erhaltenen Efficiency. Auf
Punkt bereits eine 17 %ige fur 2000 keV bedeutefie totale Efficiency wird in Kapitel 4.3.6.1

Um diese Fehlerquelle zu vermeiden, wurde auf dilmgegangen.

Tatsache zuriickgegriffen, dalR sich das Verhéltnis

der Efficiencies fur eine entfernte Geometrie mjt-d5 cm und eine ndhere mit Vertikalabstand d,
€p(dsy)/e d), fur Energien zwischen 300 und 2000 keV nicht sehr stark andEdt%) [DE79]. Dies
wurde auch bei Verhaltnissep(d;,)/e {d= 5cm) von Detektoren am ZSR beobachtet. Daher wurde die
Fitgerade fur E> 300 keV der Efficiency einer entfernten Geometrie, flr die die Energieabhangigkeit
problemlos bestimmt wurde, mit dem Mittelwert der zwei Verhaltris&k,, E, =661, 834 keV¥{(d =

lcm, E =661, 834 keV) auf die Neutronengeometrie umskaliert.

Anhand der durch dieses Verfahren bereitgestellten Werte oberhalb von 300 keV soWie der Co-
Efficiencies bei 122 keV und 135keV wurde nun ein Grayfit nach @leig (4.4) durchgefuhrt, der das
Ansprechvermdgen im unteren Energiebereich vervollstandigt. Um einen besseren Fit zu erhalten, wurde
dazu gegebenenfalls ein aus dem Verha#gid,,)/e {d= 1cm) abgeschatzter Wert unterhalb von 100

keV hinzugefiigt. Dieser Punkt bestimmt im wesentlichen den Fit unterhalb von 100 keV und vermeidet
dort unphysikalische Oszillationen.

Die so erstellte Efficiency (Abbildung 4.10) wurde zur Aktivitatsbestimmung im Bereich2D0Q-keV

genutzt, fur die im nachsten Kapitel beschriebenen Korrekturen aber auch auf3erhalb dieses Bereiches.
Die Ubereinstimmung der Efficiencies fiir die verschiedenen Detektoren wurde an Einliniennukliden der
bestrahlten Neutronentargets Uberprift, fir die aus den Nettopeakflachen direkt - ohne zusétzliche
Korrektur fir das Auftreten echter Koinzidenzen - Aktivitaten bestimmt wurden. Fir die einen gro3en
Energiebereich umspannendgiiinien der Energien 159 keV( Sc), 279 ke¥*( Hg), 320keV ( Cr)

und 834 keV{* Mn) lagen die Aktivitaten innerhalb von etwa 5% beieinander.
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4.3.6 Weitere Korrekturen fur die mit Neutronen bestrahlten Targets

Mit der Efficiencye, wird fur die Neutronenfolien nach Gleichung (3.4) aus der Nettopeakflache die
Aktivitat zum Anfang der Messung berechnet. Die Aktivitdt muf3 jedoch noch fiir bisher nicht berick-
sichtigte Effekte bei der Messung korrigiert werden. Das sind die bereits erwdhnten Effekte der echten
Koinzidenzen und der Selbstabsorption, die im Falle der Neutronentargets infolge ihrer Me3geometrie
und des Vorliegens als Volumenproben einer besonderen Behandlung bedurfen.

4.3.6.1 Die Korrektur echter Koinzidenzen

Zerfallt das Nuklid N so wird das Tochternuklid,N im allgemeinen in einem angeregten Zustand
produziert. N wiederum zerféllt in den @zustand, indem zumeist mehrgr&Quanten zeitlich
hintereinander in einer sogenannten Kaskade emittiert werden. Wenn im Laufe eines Kaskadenzerfalles
innerhalb eines Niveauschemas wahrend der Mikrosekunden, die die Elektronik fur die Verarbeitung
eines Impulses bendtigt, mehrer@uanten dieser Kaskade sozusagen gleichzeitig im Detektor regi-
striert werden, treten echte Koinzidenzen auf.

Dadurch kommt es zum einen zur Verminderung einer N
Nettopeakflache, wenn in einer Kaskade dem zu registrie- /_1

rendeny-Quant vorausgehende oder nachfolgendguan- E.
ten gleichzeitig nachgewiesen werden. Zum Beispiel trIT:t‘t
dies in Abbildung 4.11 fiiyq auf, das durcly; undy, der-

art koinzident ist. Zum anderen wird eine Nettopeakflache
erhoht, wenn zwischen den Niveaus der Zerfallsenergie

nicht nur ein direkter Zerfall, sondern auch ein Kaskaddh—- Y

zerfall auftritt. Dies ist nach Abbildung 4.11 fir das Photgs YN YN/
ve der Fall durch Summation der Quantgrundy g. \L

Der mathematische Formalismus zur Korrektur solcHes Y Y Yo
Effekte sei am einfachen Beispiel der Koinzidenz ygn N,

mit v, erklart. Wirde eine Probe der Aktivitat A nur da&bbildung 411 Niveauschema eines Nuklides
Quanty, mit Entkommwahrscheinlichkeit | emittieren, SQ,, dessen Niveaus durch Zerfall des Nuklides
wirde sich in der MeBzeif;t die Nettopeakflache NP gl hevsikert werden. Eingezeichnet sind die
NP;=Arlye sty ergeben. Wird jedoch gleichzeitig mit degnergien E und die-Quanteny,, die beim
Abgabe der gesamten Energie wqrdurchy, eine beliebi- zerfall auftreten.

ge Energie (EE,) im Kristall deponiert, so wird die Netto-

peakflache vory, vermindert.

Die Wahrscheinlichkeit fiir ein solches Summationsereignis ist gleich dem Produkt aus der Liniennach-
weiswahrscheinlichkei; mit der Wahrscheinlichkeit, daf} im Kristall einen beliebigen Teil seiner
Energie abgibt; diese Nachweiswahrscheinlichkeit wird als totale Efficienogzeichnet. Die Netto-
peakflache fur das mity koinzidentey,-Quant ergibt sich somit zu NP' =€ 5t~ A-l 5€ ;€ gt \=
A-tyrly-€5(1-€15) und man erhalt den Korrekturfaktor NP /NP’ =144). Analog zu dieser Uberlegung
werden auch alle anderen Koinzidenzen behandelt [AN72, DE90].

Wie das Beispiel zeigt, ist die GroRRe der Korrekturen sowohl von der totalen als auch von der Linien-
nachweiswahrscheinlichkeit abhdngig. Ob fir die in dieser Arbeit benutzten MeRgeometrien echte
Koinzidenzen Uberhaupt zu bertcksichtigen sind, beantwortet Abbildung 4.10. Diese zeigt, dal3 die
Efficiencypunkte der Nuklide, die Kaskadenzerfall zeig€h ( Ba, %u, ®Na, Co), durch die echten
Koinzidenzen von denen der Einliniennuklide ( M#i, Cs) nicht unerheblich abweichen. Zur Korrektur
dieser Effekte fur die Messungen der Bestrahlungsproben wurde daher auf den von Andreev et al.
[AN72] aufgestellten allgemeinen, auf beliebige Zerfallsschemata anwendbaren Formalismus zuriick-
gegriffen. Die rekursiven Gleichungen seiner Arbeit wurden in dieser Arbeit in das Programm KOINZ
umgesetzt, das sich zwanglos in den Gang der am ZSR Ublichen Auswertung einfligt (Kapitel 4.3.8).
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Zur Korrektur wird das vollstdndige Zerfallsschema eines jeden Nuklides mit den zugehérigen Ent-
kommwabhrscheinlichkeiten benétigt. Zur automatischen Extraktion dieser Daten dient das Programm
PENDF2KO, das aus den im ENSDF-Standardformat [TU87] vorliegenden Zerfallsdaten die Ein-
gabedatei NUK.IN fiir KOINZ erzeugt. Mit den erstellten Programmen wurde zum ersten Mal im
Rahmen der Arbeiten am ZSR die Korrektur echter Koinzidenzen vollstandig behandelt und in einfacher
Art und Weise ermoéglicht. Der Formalismus zur Korrektnd der Gebrauch der Programme zur
Koinzidenzkorrektur sind in einem ZSR-internen Umdruck ausfiihrlich beschrieben [NE97A].

Wie das oben besprochene Beispiel zeigt, wird fur die Korrektur die totale Nachweiswahrscheinlichkeit
€; bendtigt. Eine Bestimmung dieser kann auf experimentellen und theoretischem Wege erfolgen.
Theoretisch berechnet man die Absorptionyd&uanten im Germanium fir die entsprechende Geome-
trieanordnung, fur die dann der vertikale Abstand der Probe zum Kristall sowie Radius und Lange des
Kristalls genau bekannt sein mussen [DE90]. Da diese Angaben fiir die in dieser Arbeit verwendeten
Detektoren nicht vorhanden waren, wuedeauf experimentellen Wege ermittelt.

Dazu sind generell zwei Beitrdge zu berlicksichtigen. Zum einen die gemessene Anzahl aller Impulse
eines Spektrums und zum anderen die Impulse, der durch die Elektronikeinstellung nicht mehr im
Spektrum aufgenommenen niederenergetischen Energien. Letztere wurden durch Extrapolation des
gemessenen niederenergetischen Spektrums erhalten. Fur die Einlinienpréparaté ( Mn, Cs) ergibt sich
€, indem in Gleichung (4.3) anstatt NP die Summe beider Impulsbeitrage eingesetzt wird. Auch
Praparate mit zwey-Linien (°’'Co, ®®Co) wurden unter Gebrauch gesonderter Gleichungen [DE90,
DES8Q] verwendet. Insbesondere die Spektren®on Co sind jedoch nur eingeschrankt zur Berechnung
von €; zu benutzen, da der auch bei abgeschirmten Detektoren zu bericksichtigende hohe Compton-
untergrund der Untergrundnuklide im zu betrachtenden Energiebereich bei 120 keV nicht zu ver-
nachlassigen ist. Ein kanalweiser Untergrundabzug fiihrte nur teilweise zu befriedigenden Ergebnissen.

In Abbildung 4.10 ist als Ergebnis exemplarisch die totale Efficiency fur den Detektor NIR2 gezeigt, fur
die an die experimentellen Werte oberhalb von etwa 200 keV ein linearer &appéltlogarithmischer

Skala und unterhalb ein Grayfit [GR85] vorgenommen wurde. Im Vergleich zu der Linienefficiency
variiert das totale Nachweisvermdgen sehr viel geringer: nur um etwa einen Faktor 1.7 zwischen 2000
keV und dem Maximum bei etwb50 keV. Abweichungen der Mel3werte von den wahren Werten
bewirken daher bei Extrapolation an den Randpunkten keine so grofRe Unsicherheiten wie bei der Full-
Energy-Peak Efficiency. Neben dieser Unsicherheit der Bestimmung der Geraden auf doppelt-logarith-
mischer Skala tragt die erwahnte Extrapolation fiir die niedrigen Energien zur Unsicherlegibeon

Eine Uberpriifung der mit den Punktpraparaten erstediterfolgte direkt mit den Viellinienstandard-
praparaten, indem fir ihre Messungen die beschriebene Koinzidenzkorrektur angewandt wurde und die
korrigierten Aktivitaten mit den Referenzaktivitaten verglichen wurden. Bei Korrekturen von bis zu 15
% war die Ubereinstimmung fiir die Praparate mit den einfachen Zerfallsscheméta wie o und Na
besser als 5%, fi#* Baurtt Eu besser als 12 %. Die schlechtere Ubereinstimmiting €iird °Bau

koénnte darauf zurlickzuftihren sein, dafd auch auf Efficiencywerte unterhalb von 100 keV zurtickgegriffen
werden mufdte, fir die die Ansprechvermdgen nicht optimal bestimmt wurden.

Im Falle der Neutronenproben missen die Koinzidenzen jedoch nicht auf Punktproben angewendet
werden, sondern auf Volumenproben. Dafir geht der Korrekturfaktor des obigen Beispiels in

-1
[ epane "y (4.9)

Probe

NP;/NP 5 =1~ f €pqr)e MBSO eg(r)e HESO) dV)

Probe

Uber [DE88], wodurch die Korrekturgleichungen recht kompliziert werden. Eine rein theoretische
Berechnung der Integrale ist infolge der Unkenntnis der Geometrie (siehe oben) nicht mdglich. Eine
experimentelle Untersuchung wirde die Messung von radioaktiven Standardpréaparaten fur eine das
Probenvolumen umfassende Ortsmatrix erfordern und somit die Messung von Standardpunktpréparaten
mit verschiedenen Absorberdicken des Targetmaterials zwischen Standard und Detektor. Solche
Messungen haben eine erhdhte Unsicherheit durch StreueffekteQeanten am Absorber und
dadurch, dalR wegen der als Ringpraparate vorliegenden Standards die Aktivitat nicht direkt vor dem
Absorber positioniert werden kann. Daher wurden fir die Koinzidenzkorrektur der Volumenproben die
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mit den Punktpraparaten gemessenemnde, mit den in Kapitel 4.3.5.2.1 und 4.3.5.2.2 beschriebenen
Methoden auf das Volumen der Bestrahlungstargets korrigiert und diese in die Korrekturgleichungen
nach [AN72] eingesetzt. Dal3 dieses Verfahren richtige Ergebnisse liefert, zeigen die Qualitatskontrollen
in Kapitel 4.3.7.

Um einen Eindruck von der GroR3e der Koinzidenz-1.10 g1+ s n

korrekturen zu bekommen, sind in Abbildung 4.12 | Agreement for the ine-activiios In dependence

fur Nuklide, fur die fir mehrere Linien Korrekturer;f1 o5 F Mean:1.000:0.024 E
durchgefihrt wurden, die Verhéltnisse der fehlerge- "~ ¢ - o ° ]
wichteten Mittelwerte der Aktivitaten der einzelnef : e W e
Linien zum Mittelwert aus allen Linien gegentbei 1.00 | u 0 33 —

der GroRRe der Koinzidenzkorrektur aufgetragen. Fg;ll‘ s . xﬂ”’" T ]
die Korrekturfaktoren wurden hier nur die der D& : o
tektoren GE_NEU und GE_UPP¥ Ag) aufgetra-®®° [ ~ rigcm—E
gen, um die relativen Unterschiede fur ein Nuklid : B aton Gz & 3
nicht durch die Mittelwertbildung der Korrekturfak- ¢ gp Fovsvtvvv v v v v, sl
toren der einzelnen Detektoren zu verwischen. 08 orrestion factor foivs summing 1.0

Die "Kor'rekture_n be_v_vegen S'C_h fur' diese Nuk“d/gbbildung 4.12 Verhaltnis der fehlergewichteten
abhangig vom jeweiligen Nuklid zwischen 0% ungjittelwerte der Aktivitaten bestimmt aus den

38 %. Haufig sind dabei fur die Linien eines Nukliginzelnen Linien und aus allen Linien. Der Ubersicht

des die Korrekturen innerhalb weniger ProzeRélber sind die Unsicherheiten zum Vergleich der
gleich (*°"Ag). Fur diese, aber auch fur die Nuklidéjnien-Aktivititen eines Nuklides untereinander

fir die sich starker variierende Korrekturfaktoreweggelassen, die etwa 8.5 % betragen. Die Klammern
ergebenf®™ Agl®¢ Ag), stimmen die Aktivitaten auBinter den Nukliden geben die Anzahl der Niveaus fir

den einzelnen Linien innerhalb von 5 % mit def@s jeweilige Zerfallsschema an.

Mittelwert aus allen Linien Uberein. Durch die Koin-

zidenzkorrektur wurde die Ubereinstimmung der Linien untereinander verbessert. Dies zeigen zum
Beispiel die Ergebnisse fiir das Nukiié®  Ag, fir das nach der Korrektur, die sich fiir die Linien um bis
zu zehn Prozent voneinander unterschied, die Aktivitdten der einzelnen Linien eine maximale Abwei-
chung untereinander von 5.8 % aufweisen.

Die Aktivitaten konnten dann nicht korrigiert werden, wenn in den relevanten Kaskaden des zugehdrigen
Ubergangg-Quanten auftreten, deren Energien auRerhalb des Geltungsbereiches der totalen Efficiency
(=100 - 2000 keV) liegen. Da dies die auszuwertenden Linien zum Teil sehr einschrankt, wurden die
totalen Efficiencies auch auf 2300 keV und auf Werte kleiner als 100 keV extrapoliert. Fir die Linien,
fur die Efficiencywerte in diesen Randbereichen zur Korrektur herangezogen wurden, wurden keine
stark systematischen Abweichungen zu anderen Linien beobachtet. Trotzdem wird die Unsicherheit
durch ein solches Vorgehen erhéht, was auch der obige Vergleich fur die Standardpréaparate zeigt.

4.3.6.2 Die Korrektur der Selbstabsorption

Durch die Wechselwirkung dgrQuanten mit dem Probenmaterial selbst wird ein Teil der emittierten
Quanten schon im Target absorbiert. Diese Selbstabsorption wurde mit dem Faktor exp{s(iX.5})

bereits in Gleichung (4.5) bericksichtigt. Zur Einbeziehung dieses Faktors in die Berechnungen muf}
zunachst s(x,r) quantifiziert werden. Prinzipiell hangt s(x,r) vom Ort im Kristall ab, an deyrQlaent
wechselwirkt. Fir ausgedehnte Quellen laRt sich jedoch das Konzept eines fiktiven Punktdetektors
einfiihren, der einen vertikalen Abstand d von der Probe hat.

d, setzt sich zusammen aus dem Abstand der Probe zur Detektorkadpeny dem Abstand des
Kristalls zur Detektorkappg €0.5cm (Abbildung 4.6) und einer Lange im Kristall ¢ (E2)cm [DE88],

die die effektive Wechselwirkungslange hinter der realen Kristalloberfliche beschreibt. Die Strecke s
durch die Probe ergibt sich dann zu $xxd,) > (r>+(d,+x)?)2.

Zur Berechnung voan,, kbnnte man zunéchst Gleichung (4.5) numerisch unter Anwendung von Glei-
chung (4.7) und (4.8) integrieren. Da d jedoch nicht exakt fur die einzelnen Detektoren bekannt ist und
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nur abgeschatzt wird, ergibt sich eine Unsicherheit des Integrals - abhéngig wekrgie - von
maximal 4 % setzt man fur d einmal 2.0 cm und einmal 3.5cm an. Vergleicht man dartber hinaus das
Integral mit s=x und s=gx+d,) >(r *(d,+x)? 2 so bekommt man firr, d = 3.5 cm und fiir typische
Probenparameter fisr-Energien oberhalb von 200 keV maximale Abweichungen von 2.3 %. Infolge
dieser geringen Diskrepanzen fir diese zwei Berechnungsarten und der Unkenntpis von d wurde daher
s=x gewahlt.

Bei der praktischen Auswertung wird mit dem Programm IDENT-MG mit der Naherung s=x die
Berechnung der Absorption in Gleichung (4.5) von der Volumenabhangigkeit entkoppelt. Zur Erlaute-
rung dazu wird das Verhaltnis k

-1 h h

h
AL rdcane™dy - |L | femaxld [a-a it s
K h{(l ax)e W dx > fe dx f(l ax)dx| | mit a [1

0 0

g(d+1m
_g(d+1mm) s ”’) (4.10)
betrachtet. IDENT-MG korrigiert die Aktivitaten mit
dem Korrekturfaktorf, =(1-exp(-uh))/ph, das Resul-, Ain=tmn_ o hezmm
tat des ersten Integrals der zweiten eckigen Klammer
in Gleichung (4.10). Die Volumenabhangigkeit wird, o5 &
mit dem zweiten Integral derselben Klammer direkt
bei der Efficiency bericksichtigt. 0.95 E
Der Unterschied zwischen der entkoppelten Berech- ¢
nungsartund der korrekten Methode, die in der er-°-94 E
sten eckigen Klammer von Gleichung (4.10) angege- ¢ ]
ben ist, ist in Abbildung 4.13 aufgetragen. Da fur die” *% F7, - [dneserete in el Becchiong 1oy 1
Proben mit Z bis 14 sowie fur die 2 mm dicken Kup- 3 ‘ —
ferproben die Abweichungen unterhalb eines Pro- °° 10 *2 10 *3
zents liegen, wurde fur diese die entkoppelte Be- v-Energy [keV]
rechnungsmethode gewahlt. Fir alle anderen Prob@piiqung 4.13 Unterschiede in der Absorptions-
wurden die aus IDENT-MG resultierenden Aktiviténerechnung nach Gleichung (4.10) fur verschiedene
ten mit k korrigiert, wozu das Programm ABSKORRrobendicken h und R=1cm.
geschrieben wurde.

Fur die niederenergetischgrEnergien im Bereich bis 200keV sind die Unsicherheiten und Korrekturen

am grof3ten. Die Unsicherheit der Absorptionsberechnung wird im Rahmen der Analyse der Unsicherhei-
ten mit 4% bericksichtigt. Soweit moglich wurden die niederenergetischen Linien nicht zur Auswertung
herangezogen. Wegen des niedrigen k und der starken Absorption im niederenergetischem Bereich wird
fur Blei daher nur ein maximale Dicke von 2 mm
empfohlen y-Quanten mit 135keV werden in Blei- 1 o
proben mit h=4mm zu 92 % absorbiert. Dies stellt : _ :
einen Kompromif} zwischen Absorption und dem, g E ;
Wunsch nach méglichst vielen Targetkernen dar. ES ]

Zur Berechnung der Selbstabsorption wurde am ZSR.s E - 3
bisher auf die von Storm und Israel [ST70] angege- [ E
benen Koeffizienten zuriickgegriffen. Wahrend die-q 4 E
ser Arbeit wurden die Absorptionsberechnungen [
jedoch auf die Benutzung der neueren Kompilatiory , | 7

von Schwachungskoeffizienten von Hubbel und Selt- |7 = Hubbeland Sezor (1955
zer [HU95] umgestellt. Dazu wurden die mit dem o Ed , LT
Programm XCOM [BE87] erstellten Koeffizienten 10 *2 10 *3
»Total attenuation without coherent scattering” mit y-Energy [keV]

dem Programm NEWABS in das ZSR-interne FOoRyhijqung 4.14 Berechnung der Selbstabsorption in
mat der Datei ABSORP.DAT umgewandelt. Ledigsinigen Targets typischer Geometrien (R = 1 cm) mit

lich die Ergebnisse des Experimentes TEST basietf Daten von Hubbel und Seltzer [HU95] sowie von
noch auf den Koeffizienten von Storm und Israel. Storm und Israel [ST70].
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Abbildung 4.14 zeigt die Berechnung vgp.r  unter Anwendung der Daten von Storm und Israel sowie
von Hubbel und Seltzer. Zwischen beiden Datensétzen ergeben sich Unterschiede bis zu 10 %, wobei die
Absorption nach Hubbel und Seltzer fiir die angegebenen Probenparameter jeweils gro3er ist. Da die
Absorptionskorrekturen insbesondere fir die Energien unterhalb von 400 keV gravierend sind, sind
genaue Schwéachungsdaten als Eingabe zur Absorptionsberechnung sehr widietign&ge Datensat-

ze zur Verfugung stehen, sollte daher die Anderung in den Absorptionsrechnungen tberprift werden.

Inwieweit sich Fehler in den Absorptionskoeffizienten sowie die beschriebenen gemachten Annahmen
zur Durchfiihrung der Berechnung systematisch falsch auf die Korrekturen auswirken, 1af3t sich schwer
beurteilen. Eine Methode zur Bewertung der Korrek-

turen ist, die Aktivitaten in Abhangigkeit vog,y 10 T ARAARES ARLARRRRRARE i
beziehungsweise dgrEnergie zu betrachten. Jede 1
in eine Richtung zeigende Tendenz einer solchgn ..
Auftragung auRerhalb der Unsicherheit deutet agif . " "
eine Uber- oder Unterschatzung der Absorption hif). £ o o ° v

Diese Methode hangt jedoch entscheidend davon %b,oo : 5
Nuklide mit vieleny-Quanten in einem breiten Eners : o o

giefenster in den Bestrahlungsproben vorzufinder‘g“O o b o E
Eo.

O PB-200 [

In Abbildung 4.15 sind fiir einige Nuklide, die # e toton somaaton - I dependencel ¢ ex zos |
wenn auch nur beschrankt - dieser Anforderung ge-  [Mean: 1.017:0.034 | 1 < hesose ]
nugen, die Linienaktivitaten normiert auf die Aktivi- °-%% 27" 04 e s 10

tat mit dem grofRteny, - das heildt, der geringsten Favs

Korrektur - aus den Blei-, Silber- und Nickeltargetgppilqung 4.15 Fehlergewichtete Mittelwerte der

aufgetragen. Da die meisten Aktivitaten eines Nukliktivitaten aus den einzelnen Linien normiert auf die

des innerhalb der Unsicherheiten Ubereinstimmexktivitit der Linie mit der geringsten Korrektur. Der

wird kein eindeutiger Hinweis auf einen systematibersicht halber sind die Unsicherheiten zum

schen Fehler gefunden. Vergleich der Linien-Aktivitaten eines Nuklides
untereinander weggelassen, die etwa 8.5 % betragen.

4.3.7 Qualitatssicherung

Wie in den vorangegangenen Kapiteln beschrieben wurde, wurden erhebliche Korrekturen an den
gemessenen Nettopeakflachen zur Bestimmung der Aktivitat eines Nuklides vorgenommen. Ein zentrales
Anliegen dieser Arbeit war es daher, die Qualitat der Aktivitaten sicherzustellen.

Eine Uberprifung der Aktivitaten dieser Arbeit mit einer vollig unabhangigen Methode erfolgte mit
Hilfe der Bestrahlung am PSI. Wie in Kapitel 4.2.4 beschrieben wurde von der PTB direkt hinter
unseren Targets eine Silberscheibe mit denselben MalRen bestrahlt. Diese Silberscheibe wurde an der
PTB y-spektrometrisch auf das Nukli®® Ag hin untersucht, wobei eine ganzlich andere MeR- und
Korrekturmethode als in dieser Arbeit angewendet wurde.

Eine im Vergleich zu der Bestrahlungsprobe mindestens um einen Faktor 20 starker aktivierte Silber-
probe desselben Mal3es diente dazu als Kalibrierquelle. Diese wurde in d = 19 cm und in der Mel3-
geometrie mit d = 1.5 cm von der Detektorkappe entfernt positioniert. Fur die Messuligf der  Ag-
Aktivitat in der entfernten Geometrie wurden die Absorptionskorrekturen sowie die Volumenabhangig-
keit der Efficiency mit hoher Genauigkeit bestimmt. Die Messung der akftlen  Ag-Quelle in der nahen
Geometrie liefert dann die Efficiency fiir die einzel®®h  Ag-Linien, die die Koinzidenz-, Absorptions-
und Volumenkorrekturen bereits beinhaltet und die eine Unsicherheit von besser als 3 % hat.

Tabelle 4.11 gibt dig”™? Ag-Aktivitaten in den PTB-Targets sowie in denen dieser Arbeit an, wobei fiir
letztere zusatzlich die vorgenommenen Korrekturen eingetragen sind. Die Werte dieser Arbeit liegen
gegenuber den PTB-Aktivitdten im Mittel um 5% hdher, stimmen jedoch innerhalb der Unsicherheits-
grenzen miteinander tUberein. Die genaue Ursache eines moglichen Offsets abzuklaren, war infolge der
Vielzahl der in die Auswertungen eingehenden Parameter nicht méglich. Berticksichtigt man jedoch die
Grolie der Korrekturen, die insgesamt bis zu 30 % betrugen, so ist das Ergebnis als gut anzusehen.
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Tabelle 4.11%9 Ag-Aktivitaten fiir die Silberfolien der Experimente PSINO1 und -02, die an der PTB
[SC98B] und am ZSR gemessen wurden.

Experiment A(t,, )-PTB Ao )-ZSR Korrekturen fir die Bestimmung
[Ba/g] [Ba/g] von A(ko))-ZSR
PSINO1 4.87+0.10 5.10+0.55 Selbstabsorption 5-8 %
echte Koinzidenzen 0-16 %
PSINO2 5.59+0.17 5.89+0.60 radiale Volumenabhangigkeit 5%
vertikale Volumenabhéngigkeit 2%

Eine zweite Uberprifung der Aktivititen wurde derart vorgenommen, daR3 die Resultate der MeR-
geometrie d =1 cm mit den Aktivitaten verglichen wurden, die durch zusatzliche Messungen auf den
Detektoren GELIU4 und BENNO in einem Abstand von d = 10 cm von der Detektorkappe erhalten

wurden. Fir diese Messungen entfallen die Koinzidenz- und radialen Volumenkorrekturen und die
vertikale Volumenkorrektur fallt um einen Faktor zwei bis drei geringer aus als fur die Nahgeometrie.

Fur diese Kontrolle wurden die Eisen-, Kobalt-, Nickel-, Kupfer-, Silber- und Bleitargets des Experimen-

tes UPPNO09 herangezogen. Abbildung 4.16 zeigt die Verhéaltnisse der bei d=1cm und d =10 cm
gemessenen Aktivitaten.

Fur die Produkte der leichten Targetelemente bis zum Kupfer ergibt sich eine gute Ubereinstimmung der
Ergebnisse beider MelR3geometrien innerhalb von 5 %. Nuklide, fir die keine Koinzidenzkorrekturen
notig warenT{ Cr>* Mn und Co), zeigen das gleiche Verhalten wie die mit Korrekturen. Die Annahme,
daR die Koinzidenzen fii¥ Co vernachlassigbar sind, wird hier im Rahmen der 5 % Unsicherheit
bestatigt. Wirde bei der Efficiencyaufnahme mit dem Standardpraparat eine Koinzidenz auftreten und
ist die Koinzidenz bei der Targetmessung infolge der Absorption des 15 KeV-Quants zu vernachlassigen,
so wiirde man im Gegensatz zum Ergebnis in Abbildung 4.16 eine ethohte Co-Aktivitat erwarten, da
die Auswertung der Probenmessung vorwiegend mit der 121 keV-Linie erfolgte. Echte Koinzidenzen
erklaren eine mogliche systematische Unterschatzumj der Co-Aktivitat in Abbildung 4.16 somit nicht.

Mean 0.992 + 0.041 1.035 + 0.017 1.023 = 0.010
1-2 L T T T T T T T T T T T T T T T T T // |||||||||||// IIIIIII ]
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Abbildung 4.16 Verhaltnisse der Aktivitaten, die in Eisen-, Kobalt-, Nickel-, Kupfer-, Silber- und Bleitargets
bei 1 cm und 10 cm Abstand von der Detektorkappe gemessen wurden. Die Unsicherheiten sind der
Ubersichtlichkeit halber weggelassen.

Fur die schwereren Targets ergeben sich fir die Nahgeometrie systematisch leicht héhere Aktivitaten im
Vergleich zur 10 cm-Geometrie. Eine Ursache daflir konnte sein, daf3 zum grof3en Teil nur eine Messung
des Detektors BENNO zum Vergleich herangezogen werden konnte, wodurch - lage diese gegenuber den
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anderen Messungen systematisch niedriger oder hatte BENNO ein leicht systematisch niedrigeres
Ansprechvermogen - eine solche Verschiebung zustande kommen koénnte. Eine systematisch niedrigere
Efficiency wurde fiir die Messungen der leichteren Targets jedoch nicht einwandfrei festgestellt. Eine
mogliche Ursache fur diese Diskrepanz konnte sein, dal3 die Zerfallsschemata der sclodeiea ifn

Mittel komplexer sind als fur die Nuklide geringer Massenzabiah es durch die Vielzahl der zu
berechnenden Kaskaden zu einer Uberschatzung der Koinzidenzkorrektur kommit.

4.3.8 Auswertung dery-Spektren

Das am ZSR ubliche Auswertungsverfahren der aufgenommenen Spektren von der Extraktion der
Nettopeakflachen bis hin zur Bestimmung der Responseintegrale wird im folgenden beschrieben. Da
dies ebenfalls schon Gegenstand vieler Arbeiten war und vollstandig in [GL98A] dokumentiert ist,

erfolgt die Beschreibung hier in knapper Form, um die zum Verstandnis nétigen Grundlagen zu legen.

Zur Berechnung eines Wirkungsquerschnittes werden nacthGhgj¢3.6) die Nettopeakflachen der

Linien eines Nuklides im Spektrum bendgtigt. Die Ermittlung derselben erfolgte ausschlief3lich mit dem
Programm GAMMA-W [WE95]. Mit diesem Programm wurden die Spektren interaktiv einer Analyse
unterzogen. Dazu teilt das Programm die Spektren in Regionen ein, deren Impulszahlverteilungen es
nach Abzug des kontinuierlichen Untergrundes einem Least-Squares-Adjustment unterzieht. Die
Kanalinhalte werden dazu mit gau3férmigen Peaks unter Beriicksichtigung eines méglichen nieder-
energetischen Tailing gefittet, wozu detektorspezifisahnbparameter und Polynome zweiten Grades

zur Beschreibung des FWHM-Verlaufes in einer externen Bibliothek zur Verfligung gestellt wurden.
Weitere Einzelheiten zur Funktionsweise von GAMMA-W [WE95] und zur Beurteilung dieses Program-
mes zur Auswertung komplexer Spektren [GL98A] kénnen der Literatur entnommen werden.

In dieser Arbeit wurden Spektren angefangen von den einfachsten mit nur einem Peak - zumtBeispiel C
aus Graphit - bis hin zu komplexen Spektren mit bis zu 300 Peaks von Silber und Blei kurz nach der
Bestrahlung bearbeitet. Auf die Aufwendigkeit und besonderen Schwierigkeiten bei der Auswertung
komplexer Spektren wurde bereits in [GL98A] ausfiihrlich eingegangen. Fir die auf die Peakanalyse
folgende Nuklididentifizierung wurde daher auf IDENT-MG [GL98A] zurtickgegriffen - mit Ausnahmen

fur die einfacheren Spektren, fur die teilweise das altere IDENT [BO93] angewendet wurde.

Die in die hierfur benotigten Nuklidbibliotheken eingehenden Kerndaten, die Entkommwahrscheinlich-
keiten und Halbwertszeiten, wurden dem Reus-Westmeier-Katalog [RE83] entnommen. Fur die ein-
zelnen Linien der identifizierten Nuklide werden die Aktivitdten am Ende der Bestrahlung berechnet und
fur jede Messung in die *. ACT-Datei geschrieben. Diese dienen dem Programm KOINZ als Eingabe, das
- soweit mdglich - fur jede Linie die Koinzidenzkorrektur vornimmt und die korrigierten Aktivitaten im
ACT-Format in Dateien der Endung *.KOI zurtickschreibt.

Die Nuklididentifizierung wird fur die Neutronenproben durch die echten Koinzidenzen erschwert, da
dadurch sogenannte Summenlinien im Spektrum auftreten. Das sind Linien, die durch die gleichzeitige
vollstandige Energieabgabe zwejeQuanten eines Zerfallsschemas auftreten, zum Beigpigidy,

nach Abbildung 4.11, wobei dgsQuant der resultierenden Energygtys, jedoch nicht im Zerfalls-

schema vertreten ist. Fur die Spektren der Targetelemente bis zum Kupfer lassen sich diese dank der
begrenzten Anzahl von Linien und der sie produzierenden Nuklide leicht identifizieren. Schwieriger ist
dies jedoch fur die Elemente Silber und Blei, da die Zerfallsschemata der in ilbdeziprten Restker-

ne im Mittel komplexer sind als fiir die leichteren Targets unges@semehr Summenlinien auftreten
kénnen. Bei Silber bleiben beispielsweise bei einer Messung kurz nach der Bestrahlung bis zu 30 % der
Peaks unidentifiziert und werden Summenpeaks zugeordnet.

Mit Hilfe des Programmes NUKLID werden die Aktivitdten aus den *.ACT-Dateien fir jedes Nuklid
geordnet nach Messungen und Linien blockweise zusammengefal3t, so dafd in diesen *.NUK-Dateien
eine Auswahl der zur Berechnung der Responseintegrale, Wirkungsquerschnitte oder spezifischen
Aktivitaten heranzuziehenden Werte erfolgt. Dieser sehr wichtige Vorgang findet manuell statt und
erfordert die Bewertung der Resultate der einzelnen Messungen durch den Experimentator, der dabei
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Halbwertszeitkontrollen, den Zerfall von Progenitoren sowie Linieninterferenzen beriicksichtigen muf3.
Korrekturen von Linieninterferenzen erfolgen nach Gleichung (3.14) mit dem Programm INTEFKOR.

Zur Berechnung von unabhangigen Wirkungsquerschnitten fiir den Fall eines Progenitors mit vergleich-
barer Halbwertszeit werden die Aktivitaten mit dem Programm NEUFAM nach Gleichung (3.12)
zunachst korrigiert. Muf3 der Zerfall des kurzlebigen Progenitors nach Gleichung (3.13) bertcksichtigt
werden, so erfolgt die Berechnung des Wirkungsquerschnittes mit dem Programm SIGFAM. Anderen-
falls benutzt das Programm SIGMA die markierten Werte zur Berechnung der gewiinschten Grol3e.

Fur die Berechnung beriicksichtigt SIGMA auch die Schwankung der Projektilfludichte und etwaige
Unterbrechungen wéhrend der Bestrahlung. Dazu wird iexgerimenspezifischerDatei (*.ESD) der
Zeitraum der Bestrahlung in Form von Strahlzeitintervallg);[t-o,;;t ] mit den zugehdrigen relativen
Strahlflul3dichteny, ; (Kapitel 4.2.2.3) vollstandig dokumentiert. Die Berechnung der Aktivierung erfolgt
dann mit der modifizierten Aktivierungsgleichung

@i 2 (oo taor)
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(4.11)

4.3.9 Besonderheiten zur Messung und Auswertung vdf Ti

Die hier ausgewerteten Targetelemente Titan, Eisen und Nickel der Protonenbestrahlungen sind die
Haupttargetelemente zur Produktion kosmogéhen Ti in extraterrestrischer Materie. Da die Anregungs-
funktionen zur Produktion votf Ti zum Teil noch liickenhaft sind und Diskrepanzen zwischen unter-
schiedlichen Datensatzen existieren, wurde besonderer Wert darauf gelegt, eine komplette und konsi-
stente Datenbasis dafiir zu erstellen. Fir Titan und Nickel wurden dazu Wirkungsquerschnitte tber den
gesamten Energiebereich bis 2.6 GeV gemessen. Fir Eisen wurden infolge der‘fieueren Ti-Messungen
unserer Arbeitsgruppe von Gloris [GL98A] nur ausgewahlteTargets herangezogen.

“Ti ist durch die beim Zerfall des Tochternuklidés Sc emittierten niederenergetistligien bei

67.8 und 78.4 keV sowie durch die Linie bei 1157 keV, die wiederum beim Zerfaff des Ca, dem
Tochternuklid von** Sc, entsteht, nachzuweisen. Tabelle 4.12 gibt die in dieser Arbeit benutzten
Kerndaten an [AL90, KI96].

Wie aus dieser Tabelle ersicht- Tabelle 4.12 Kerndaten vdfi Ti. Angegeben sind die Daten, die in

lich wird, haben sich zum einen &lteren Arbeiten [DA94] benutzt wurden [RE83, SE81] und die in dieser

die Entkommwahrscheinlich- Arbeit zu Anwendung kommen [KI96, AL90].

keiten |, far die beiden nieder-

fischen Lini ib T L, l, l, Quelle
energetschen Linien gegenuber ) 67.8keV 784 keV 1157 keV
alteren Quellen nicht unerheb
lich geandert. 47.3 [SE81] 0.880 0.945 0.999 [RE83]
Zum anderen zeigen Halbwert- 66.6 [AL90] 0.944 0.962 0.999 [KI96]

szeitmessungen jingeren Da-

tums [AH98], daR die Halb-

wertszeit von dem alteren Wert

von 47.3a [PF95, SE81] auf nunméi®.2 a [AH98, GO98] zu riicken scheint. Dieser Arbeit wurde die
Messung von Alburger und Harbottle [AL90] zugrunde gelegt, da Literaturdaten zur Anwendung der
Ergebnisse dieser Arbeit ebenfalls mit diesem Wert berechnet sind. Die Festlegung eines allgemein
akzeptierten Wertes fir die Halbwertszeit ¥bn Ti bleibt abzuwarten.

In friheren Arbeiten [DA94, SC95] erfolgte die Bestimmung von Wirkungsquerschnittén fur Ti anhand
der beiden niederenergetischen Linien. Dazu wurden Spektren mit speziellen Verstarkereinstellungen
auf nur einem Detektor mit d =2 cm [DA94] gemessen. Diese Nachweismethode hat den Nachteil, dal3
eine gleichzeitige Detektion der 1157 keV-Linie sowie anderer Nuklide nicht moglich ist und so einen
Konsistenzcheck mit den Ergebnissen dieser verhindert wird. Zusatzlich ist die Mdglichkeit, systemati-
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sche Fehler durch Vergleich von Ansprechvermégen unterschiedlicher Detektoren zu vermeiden, nicht
gegeben und eine aufwendige, mit Unsicherheiten behaftete Behandlung echter Koinzidenzen ist notig.

Um diese Schwierigkeiten zu umgehen, wurden fur diese Arbeit zum Nachwet$ von Ti funf ver-
schiedene, mit Bleiburgen abgeschirmte HPGe- und Ge(Li)-Detektoren genutzt, von denen einer mit
einem Berylliumfenster (GE__01), die restlichen mit Aluminiumkappen ausgestattet waren. Die
Messungen wurden auf einer Mel3geometrie mit d=5cm vorgenommen, fir die echte Koinzidenzen zu
vernachlassigen sind. Lediglich einige Proben, fur die infolge deren gefinger Ti-Aktivitaten in dieser
Geometrie keine gute Statistik erreicht wurde, wurden auch mit d =1 cm gemessen. Fir diese Nah-
geometrie wurde die Efficiency mit dem Standard TIUH282 (siehe unten) bestimmt.

In Anschlul? an die MeRmethode von Daunke [DA94] wurden die niederenergetischen Liiresr in
Messerie mit einer speziellen Verstarkereinstellung detektiert, so dal3 nur Energien bis ~1000 keV
detektiert wurden. Bei allen anderen Messungen wurde zusétzlich die hochenergetische 1157 keV-Linie
ausgewertet. Die Spektrenauswertung erfolgte mit GAMMA-W [WE95], das im Bereich 70 bis 80 keV
die durch die Bleirdntgenlinien mitverursachten Dubletts imstande ist zu entfalten.

Da in vorangegangenen Arbeiten [DA94, SC95, DE96] Schwierigkeiten mit der Auswertutig des Ti
auftraten, wurde besonderer Wert auf eine Uberpriifung der Qualitat der Daten gelegt. Entscheidend
dazu ist, die Konsistenz der Ansprechvermégen der einzelnen Detektoren sicherzustellen, wofilr zwei
besonders aktive Proben TIPR022 des Experimentes PSIY und TIUH282 aus UPPSOH als Standards auf
allen Detektoren gemessen wurden. Innerhalb von 7 % stimmten die Aktivitaten aller drei Linien auf den
Detektoren gut tUberein. Da die Probe TIPR022 als interner Standard an der Abteilung Nuklearchemie,
Kdln, verwendet wird, kann das Target TIUH282 (A(t ) =2.04 £ 0.15 Bg (mit den Eingangsdaten
[HU95, AL90, KI96]) in Zukunft als ZSR-interner Standard benutzt werden.

Tabelle 4.13 Aktivitaten Aft, ) des Standards TIPR022 gemessen in dieser Arbeit sowie in der von Daunke
[DA94]. Daunke gibt die Aktivitaten getrennt fir die Linien 68 keV und 78 keV an. Mean stellt den Mittelwert
daraus dar. Kursive Werte sind die auf die | dieser Arbeit umnormierten. Kern- und Absorptionsdaten dieser
Arbeit sind - neben den aus [KI96] - jeweils angegében .

Alteo) [BA]
diese Arbeit Daunke [DA94]
Messungen auf Messungen auf
Ge__01Hannover GEINO KoélIn
Kerndaten aus [RE83] [KI96] [RE83] [K196]
6.58+0.42 [ST70, SE81] Mean : 6.69+0.226.40+0.05 Mearf : 6.66+0.09 6.37+0.18
68keV: 6.84+0.06 6.36+0.06 68keV: 6.72+0.17 6.24+0.16
6.41+0.41 [HU95, AL90] 78keV: 6.53+0.06 6.43+0.06 78keV: 6.59+0.19 6.49+0.18

! Die Umstellung der Absorptionsdaten von dem &lteren, von Daunke benutzten Satz Storm und Israels
[ST70] auf den neueren von Hubbel und Seltzer [HU95] erhéht die Aktivitaten um etwa 0.3 %.
2 Die Unsicherheit ist die Standardabweichung des Mittelwertes

Das Ergebnis fur TIPR022 ist in Tabelle 4.13 angegeben und wird mit den Daten von Daunke [DA94]
verglichen. Da dieser aber die altergn | [RE83] benutzt hat, wurden seine Werte auf die | dieser Arbeit
umnormiert. Die bessere Qualitat der neueren Kerndaten dieser Arbeit kdnnte sich jedoch nur im Falle
der Messungen auf dem Detektor GE__ 01 durch die Reduktion der Differenzen zwischen beiden Linien
manifestieren. Vergleicht man die Ergebnisse so ergibt sich eine gute Ubereinstimmung fiir die Aktivita-
ten dieser Arbeit und den umnormierten Daunkes auf beiden Detektoren, wodurch die Konsistenz der
MeRRmethoden beider Arbeiten sichergestellt sein sollte.
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4.4 Rontgenspektroskopie zur Messung voit  Fe

Wie im Fall des* Ti ist die Protonen-induzierte Produktion Yon Ege (T =2.73 a) zur Interpretation
kosmogener Produktionsraten dieses Nuklides in extraterrestrischer Materie interessant. Aus den im
folgenden dargelegten Griinden ist der Nachweis %on Fe mit einigem experimentellen Aufwand
verbunden, so dal fir dieses Nuklid Wirkungsquerschnitte aus den Haupttargetelementen in extraterres-
trischer Materie, Eisen und Nickel, nur sehr unvollstandig vorliegen. Diebefriedigenden Situation

wurde in dieser Arbeit versucht, Abhilfe zu schaffen.

>Fe laRt sich nur Gber die vom Tochternuklid o N
Mn ausgesendeten Rontgenstrahlen (X-Strahlabelle 4.14  Kerndaten fir die,K - und; K -Linien
len) nachweisen, da infolge des ElektroneneinlSC93], die beim Zerfall des angegebenen Nuklides

fanges keing-Quanten entstehen. Tabelle 4_14auftreten. Zur Abgrenzung von dgrQuanten werden
gibt die Kerndaten der K - und,K -Linien von die Entkommwahrscheinlichkeiten mit | bezeichnet.
p

*Mn an sowie die im folgenden ebenfalls Nuklid E (K,) Iy E (K) Iy
gebrauchten X-Linien vo®” Fe urd Cr, die [KeV] [KeV]

) 57 . .
beim Zerfall von®” Co beziehungsweise Mn57cO 640 051 706 0.069
entstehen.
Danach bilden die K - undK -Linie zum einen *Fe 590 0.2452 649  0.0329

jeweils ein um ~0.6 keV auseinanderliegende$4M
Dublett und zum anderen fallt dig, K -Linie na
hezu mit der K -Linie des eine Ordnungszahl

hoherliegenden Nuklides zusammen. Der Ubliche Weg>das Fe zu messen, ist daher zunachst die
Bildung einer® Fe-Fraktion des Bestrahlungstargets durch chemischebige Dadurch wird bei der
anschlieBenden Detektion eine Interferenz durch die ebenfalls im Target vorhandenen®Nuklide Co und
*Mn vermieden. Die rontgenspektrometrische Messung erfolgt auf extra fir X-Strahlen ausgelegte
Halbleiterdetektoren; das sind mit LN -gekihlte Si(Li)-Detektoren, die idealerweise bei 5.9 keV eine
Auflésung im Bereich von: 0.2 keV aufweisen, wodurch die Trennung des Dubletts®von Fe im
Spektrum sichergestellt wird.

In dieser Arbeit konnte weder eine chemische Aufarbeitung durchgefiihrt werden, noch standen Si(Li)-
Detektoren am ZSR zur Messung von X-Strahlen zur Verfigung. Um dennoch Wirkungsquerschnitte zu
bestimmen, wurden die Targets als Ganze in einem Abstandva8rm auf zwei HPGe-Detektoren
(GE__ 01 und BENNO) mit Berylliumfenster gemessen. Durch die geringe Absorption in den Fenstern
bieten solche HPGe-Detektoren auch die Mdéglichkeit zur Detektion von X-Strahlen - wenn auch mit
einer im Vergleich zu Si(Li)-Detektoren sehr viel schlechteren Aufldsung von 0.6 keV (BENNO)
beziehungsweise 0.8keV (GE__ 01).

Abbildung 4.17 zeigt dazu die auf dem Detektor

Ge__ 01 gemessenen Spektren der drei Standardpté* e
parate® Fe’ Count Mn.Zumeinenistdas i -K - f f
Dublett eines Nuklides selbst nicht aufgelést und
bildet einen asymmetrischen Peak. Zum anderepo*? | J

n 541 0.226 5.95 0.03

werden die Peaks aller drei Nuklide - werden sie Y A
gemeinsam in einem Spektrum gemessen - wiederum | RN © 3

nur einen Peak im Spektrum ergeben. Diese Faktagt W[ " ..., 4 .
haben zweierlei Auswirkungen auf die Auswertung F jr wn/ \\,\ ) |

dieser Spektren.

Die unaufgelosten Dubletts wurden mit dem Pro- b er =L L o

gramm GAMMA-W entfaltet, was groéf3tenteils er- Réntgenenergy [keV]

1;(7)Igre|ch 5r?ogllch war, da_fjle Bgltrag(_e der NUK“qg\bbildung 417  Auf dem Detektor Ge 01
Co und** Mn zur Peakflache iberwiegend geriR@messene Spektren der StandardprapSraté” Fe, Co

waren (siehe unten). Entsprechend der Streuung @i Mn. Die Zahlraten der einzelnen Spektren sind
Aktivitaten der zwei Linien deS Fe wurde die Unshicht auf gleiche MeRRzeiten normiert.
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cherheit der Efficiency mit 10 % abgeschéatzt. Die radiale Abhangigkeit des Ansprechvermégens wurde

konstant gesetzt, da das exemplarisch am Detektor BENNO gemessene Radialprofil keinen Hinweis auf
eine signifikante Abweichung von der Konstanz ergab. Eine solche war auch nicht zu erwarten gewesen,
da die niederenergetischen Quanten bereits innerhalb des ersten Millimeter Germanium ihre Energie
vollstandig abgeben.

Der zweite Punkt der interferierenden Beitrage im Peak des Spektrums der Bestrahlungspfobe aus Mn
und®’ Co wurde folgendermaRen behandelt. Um die GroRRe der Korrekturen der Interferenzen und damit
die Unsicherheiten déf Fe-Wirkungsquerschnitte moglichst klein zu halten, wurden die Bestrahlungs-
proben soweit moglich aus alten Experimenten ausgewahlt. Bis auf zwei Proben stammen alle untersuch-
ten Targets aus den Experimenten FIRSTS5 [GL93], FIRST7 [GL93], UPPS03 [BO93] und PSIX [LY93],
deren Bestrahlungsende spatestens Ende 1991 war. Damit lagen zwischen Bestrahlung und Messung
mindestens funf Jahre oder ~ 617, (°"Co) und ~5.8T,,, (**Mn), so daB die Aktivitaten dieser Nuklide
entsprechend abgeklungen waren.

Der Anteil des 5.95 keV-Quants véh Mn bezie- e ]
hungsweise des 6.4 keV-Quants des Co an den zus*? A

gehorigen gemesseng&n Fe-Nettopeakflachen wurde
durch Einsetzen der Wirkungsquerschnitte der,
Protonen-induzierten Produktion beider Nuklide i§
die auf NP umgestellte Gleichung (3.6) unter zusaig-
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licher Beriicksichtigung der Selbstabsorption mg'°" E "Fe(p.xn)"Co 3
dem Faktor . berechnet und von &er Fe-Nettope- | A T "
akflache abgezogen. Die benutzten Anregungsfunk-o- &~ T o ek
tionen dafir sind in Abbildung 4.18 dargestellt. Die orva: xmes |
Korrekturen waren fiir die jingsten Proben am grof3; - Y E T R

ten und betrugen fur diese maximal 5%, wobei der 10 *° 10 ! 10 *2 10 *3

. . . . Proton E MeV
Anteil von®*Mn infolge der etwa um zwei GréRen- roton Eneray [HeV]

ordnungen héheren Produktion fir Energien grof¥sbildung 4.18 Anregungsfunktionen zur Produktion

als 30 MeV (Abbildung 4.18) daran mafRgeblich waron>Mn und®’ Co, die zur Korrektur der gemessenen

55, 5 ;
Entsprechend der niedrigen Energien der X-Strahlenc ettopeakflachen — benutzt = wurden. = Die

ist eine akkurate Behandlung der SeIbstabsorpt@ﬁﬁgzﬁ"&?neten Linien sind eye-guides. Weiteres
unabdingbar. Im Gegensatz zuBpektrometrie muf} '

zunachst einmal auch die Absorption der X-Quanten

in der Polyesterfolie des Standardpraparats selbst berechnet werden. Dazu standen Absorptionsdaten des
Beiblatts zu den PTB-Standardpréparaten zur Verfigung. Zum Beispiel bgtragt r  fir das 5.9 keV-Quant
des®® Fe 0.963 (2.2 mg/ém Polyesterfolie). Die Absorption in der radioaktiven Substanz des Standards
wurde vernachlassigt, da auch seitens der PTB darlber keine genaue Angabe gemacht wurde (Faktor
1.005 bis 1.02). Zur Unsicherheit des Wirkungsquerschnittes tragt die Unsicherheit der Aktivitat des
Standards mit 2% und die der Absorption im Standard ebenfalls mit 2% bei.

Die Absorption in den Bestrahlungsproben selbst ist dagegen erheblich. Fir eine typische Eisenprobe
der Massenbelegung 0.118 g/cm berechnet man nach [HU95] einen Korrekturfaktor r (5.9 keV) von
0.098, das heif3t, 90 % der X-Quanten werden in der Probe absorbiert.

Da die Messung und Auswertung vn Fe nach dem oben beschriebenen Verfahren eine ganzen Reihe
nicht unerheblicher Korrekturen erfordert und so auch mit entsprechenden Unsicherheiten behaftet ist,
wurde versucht, weitere Mdglichkeiten zur Messung dieses Nuklides zu erschlieRen. So wurde auf meine
Initiative hin am ZSR ein vorhandener, jedoch noch nicht betriebsberdtier-gekuhlter Si-Detektor

(Einsatz im Vakuum bei etwa -30 °C, aktive Flache 5006 mm , Dicke 5mm) am Standort Herrenhausen
aufgebaut und in Betrieb genommen. Testmessungen zur Detektion von Fe an diesem Detektor wurden
von mir durchgefiihrt, waren jedoch nicht erfolgreich. Infolge des grof3en aktiven Volumens des
urspringlich mit dem Ziel deff-Spektrometrie angeschafften Detektors und der im Vergleich zur
Kihlung mit LN, (-196 °C) hohen Betriebstemperatur ergibt sich fir dieses System ein Grundrauschen
von etwa 80 keV [KN97], unterhalb dessen keine Quanten registriert werden kénnen.



Kapitel 4 Seite 47

Im Vergleich dazu hat ein LN -gekihlter Germaniumdetektor ein Grundrauschen von etwa 700 eV, was
zu einer, auch in dieser Arbeit gemessenen Auflésung im keV-Bereich von etwa 1 keV fuhrt. Bei etwa
-30 °C betriebene Si-Detektoren, die eine zur Trennung°des Fe-Dubletts hinreichende Auflésung von
250eV (5.9KeV) haben, werden kommerziell angeboten, weisen dann jedoch aktive Flachen ¥on 7 mm
und Dicken von 300 um auf. Da die Bestrahlungsproben aber Flachen von etwa?.80 mm haben, ware
eine Messung auf solchen Detektoren nur nach Herstellung entsprechend geometriscf kleiner Fe-
Fraktionen durch chemische Abtrennung sinnvoll.

Ein weiterer Versuch zur Messung des Fe wurde an der Abteilung Nuklearchemie, Universitat zu Koln,
gestartet. An diesem Institut steht ein,LN -gekuhlter Si(Li)-Detektor mit einer aktiven Flache von 80
mn¥ zur Verfugung. Das Problem hierbei besteht in der Tatsache, daR die aktivierte Flache eines Targets
- abhangig von den Strahlparametern der Bestrahlungseinrichtung - nicht bekannt ist und etwa die Halfte
bis die gesamte Probe umfal3t. Insbesondere fiur komplett gleichmafiig aktivierte Proben ergibt sich eine
Flache, die groRer als die aktive Flache des Detektors ist. Zur Messung der Efficiency standen jedoch
nur Punktpraparate zur Verfiigung; eine Korrektur des Geometrieeffektes beim Ubergang von der
Punktquelle zu den Aktivierungsproben kann fur jedes Experiment individuell durch Vergletéh der Co
und>*Mn Wirkungsquerschnitte aus den Si(Li)-Messungen mit den entsprechengeBpaktrometrie
gewonnenen Daten erfolgen.

Die Auswertung der auf diesem Detektor gemessenen Spektren wurde vorgenommen, ergab jedoch kein
konsistentes Bild fur alle Proben. Erschwerend kam hinzu, dal3 es wahrend der MefR3reihe durch eine
ungeklarte Ursache beim Stickstoffillen zu einer immensen Peakverbreiterung kam, so dal3 einige
Wochen lang keine Messungen moglich waren. Erst nach Wiederherstellung der urspriinglichen
Auflésung wurde jedoch der Grof3teil der Efficiency aufgenommen. Vergleichsmessungen von Proben
vorher und nachher ergaben Veranderungen in den Zahlraten, die jedoch fur verschiedene Proben nicht
die gleiche Tendenz hatten.

Durch das Vorhandensein von zwei unbekannten, dem Geometriefaktor und einer moglichen Efficiency-
anderung, wurde die Auswertung erheblich unsicher. Insgesamt traten derart viele Ungereimtheiten auf,
daf die Auswertung dieser Messungen schlie3lich aufgegeben wurde. Eine vollstdndige Darstellung der
Sachlage hier erscheint infolge der Komplexitdt und der auch ndidseMessungen spezifischen
Situation nicht sinnvoll. Der Start einer komplett neuen Mel3reihe fur die Dauer von mehreren Monaten
und deren Auswertung war im Rahmen dieser Arbeit nicht mehr mdglich.

Insgesamt waren so nur die Messungen auf den HPGe-Detektoren am ZSR erfolgreich und haben zu
sinnvollen Ergebnissen gefuhrt (Kapitel 5.1.3). Allerdings wurden nur Wirkungsquerschnitte aus Eisen
bestimmt. Die Messung weiterer Targetelemente und der insbesondere zur Durchfiihrung von Modell-
rechnungen zur Produktion kosmogefen Fe wichtigen Targets aus den Dicktargetexperimenten erfolgte
nicht, da Testmessungen dieser Targets auf dem Detektor Ge__ 01 keine brauchbaren Response in-
nerhalb kurzer Mef3zeiten von maximal etwa einem Tag ergaben, wie sie flr die Wirkungsquerschnitts-
messungen benotigt wurden. Tatséchlich erforderliche Mel3zeiten hatten im Bereich von drei bis vier
Tagen gelegen. Fir derartig lange Mel3zeiten standen die Detektoren jedoch nicht zur Verfiigung, da sie
auch fur andere Projekte genutzt wurden und fir diese unabdingbar waren.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde in unserer Arbeitsgruppe zum ersten Mal Rontgenspektroskopie
durchgefuhrt und die experimentell zur Verfligung stehenden Mdglichkeiten ausgetestet. Zusammenfas-
send laRt sich sagen, dal die Detektion und Auswertung von Messungen chemisch unbehandelter
Bestrahlungsproben atif Fe hin mit HPGe-Detektoren moglich ist - allerdings ist dieses Verfahren mit
Unsicherheiten verbunden. Ein Vergleich mit Ergebnissen aus Messungen mit chemisch abgetrennten
*Fe-Fraktionen auf zur Rontgenspektrometrie geeigneten Detektoren sollte daher erfolgen.

Da durch die in den vergangenen Jahren durchgefuhrten Bestrahlungsexperimente ein in Bezug auf
Bestrahlungsenergien und Elementen einmalig grofR3er Satz an aktivierten Proben zur Verfigung steht,
sollte in Zukunft auch die Chance zur Messung mit Rontgenspektroskopie genutzt werden. Neben dem
fur die Kosmophysik relevantéh Fe ist die Detektion¥on )}, (T =330d) interessant. Zum einen kann
es fur Studien zu Fragmentationsreaktionen aus den schweren Targetelementen zur Erweiterung der
bisher begrenzten Anzahl detektierter Restkerne in diesem Massenzahlbereich angewendet werden. Zum
anderen ist® V fur Untersuchungen zur Propagation kosmischer Strahlung von Bedeutung [RA79].
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4.5 Analyse der Unsicherheiten

Jede wissenschaftliche Messung einer physikalischen Gro3e beinhaltet Unsicherheiten. Im folgenden
werden daher die Quellen fir die Unsicherheiten der in dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente
angefiihrt und ein Schatzwert fir die jeweiligen Unsicherheiten wird angegeben. Die zu untersuchenden
physikalischen GroéRen sind der Wirkungsquerschnitt und die Protonenenergie.

4.5.1 Unsicherheit der Energie

Zu der Unsicherheit der Protonenenergie tragen drei Quellen bei:

4+ Die Unsicherheit der Primérenerdi&, die von den Operateuren als Unsicherheit der Messung der
Primarenergie angegeben wird.

4 Die UnsicherheifAE, die durch das energy straggling (Gleichung (3.17)) beim Durchgang durch die
Folien des Stacks verursacht wird.

4+ Die Unsicherhei\E,,=E,-E,, die sich durch Berechnung der Energie in einer Folie als Mittelwert aus
Eintritts- E, und Austrittsenergie,E ergibt.

Gemal der Fortpflanzung der Unsicherheiten ergibt sich die Gesamtunsicherheit in der i-ten Folie eines
Stacks zu

AE, - \' (AEP)2+( Ea'i_Ee'i) 2+(ZL1 o). (4.12)

2

Die Unsicherheit der Energie durch die in die Bremsrechnungen eingehenden Koeffizienten nach
Andersen und Ziegler [AN77] wird vernachlassigt, dalRemgen mit verschiedenen Ansatzen [WI66,
JA82, FI96, Z185] jeweils Ubereinstimmungen innerhalb der Unsicherheiten ergaben [GL93, PRI7A].
Fur die in dieser Arbeit untersuchten Folien belief sich die Unsicherheit nach Gleichung (4.12) auf
maximal 1.6 MeV und blieb fur alle Targets unterhalb von 2 %.

4.5.2 Unsicherheit des Wirkungsquerschnittes

Die Ursachen flr die Unsicherheit des letztendlich bestimmten Wirkungsquerschnittes setzen sich aus
denen der Experimentiertechnik, denen durch die Messung und denen bei der Auswertung der Spektren
zusammen.

4.5.2.1 Unsicherheiten durch die Experimentiertechnik

Zur Durchfihrung der Experimente wurde die stacked-foil-technique angewendet. Durch die von ihr
benutzte Methode, die zu bestrahlenden Folien hintereinander zu stapeln, treten die folgenden Unsi-
cherheiten auf.

4 Crosskontaminationen der untersuchten Folien mit Nukliden aus den umgebenden Targets

Bei den Protonenbestrahlungen wurde diese Fehlerquelle vermieden, indem jeweils drei Folien
desselben Elementes hintereinander plaziert wurden und nur die mittlere ausgewertet wurde.

Bei den Neutronenbestrahlungen dagegen wurde dieses Prinzip hauptsachlich wegen des begrenzten
Platzes in der Targetkammer nicht beibehalten. Da die Massenzahlen der Produkte fir die Neutro-
nenenergien bis 160 MeV maximal etwa Al ~ 20 kleiner sind als die des Targets, wirde eine
Kontamination nur die Proben betreffen, die mit Folien etwa gleicher Massenzahl umgeben waren.
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Dies sind die Eisen-, Kobalt-, Nickel- und die zwischen sie plazierten Kupfertargets. In Folien mit
geringeren Massenzahlen - etwa Graphit - wurden jedoch keine Nuklide aus dem umgebenden
Kupfer nachgewiesen, so daf3 auch fur die Neutronenproben Unsicherheiten durch Crosskontamina-
tionen nicht in Betracht gezogen werden. Darliber hinaus wirkt sich die grof3e Masse der Neutronen-
targets gunstig aus, wodurch magliche Crosskontaminationen einen vernachlassigbaren Beitrag zur
Gesamtproduktion eines Nuklides haben sollten.

4+ RiuckstoRverluste von Produkten

Fur die Protonenbestrahlungen wird diese Unsicherheitsquelle minimiert, da sich die Rickstol3-
verluste fur die mittlere Folie durch die umgebenden Folien ausgleichen sollten.

Dieser Ausgleich kann fir die Neutronentargets nicht vorausgesetzt werden. Da die minimale Dicke
der Folien jedoch den gegenlber Riickstolireichweiten beachtlichen Wert von 1 mm betrug, werden
Verluste nicht berlcksichtigt. Wiederum wirkt sich die grol3e Targetkernanzahl glinstig aus, wodurch

die Unsicherheit durch eventuelle Verluste vernachlassigbar wird.

4 Zusatzliche Produktion aus Verunreinigungen in den Folien

Da ausschlie3lich hochreine Folien verwendet wurden, wird eine Unsicherheit dadurch ausge-
schlossen.

4.5.2.2 Unsicherheiten bei den Messungen

4 Unsicherheiten durch die Totzeit des MelRsystems

Durch die endliche Verarbeitungszeit der Messelektronik kénnen die MeRapparaturen wahrend der
sogenannten Totzeit keine Daten aufnehmen. Daher wird aul3er der tatséchlich vergangenen Zeit t
die fur die Datenaufnahme zur Verfiigung stehende eitt registriert und gespeichert. Die Korrektur
der Nettopeakflache erfolgte dann unter Annahme linearen Verhaltens mift /t . Diese Korrektur
ist bis etwa 10 % Totzeit zu verwenden, so dal’ darauf geachtet wurde, die Totzeit unterhalb dieses
Wertes zu halten. Unsicherheiten aus dieser Quelle wurden daher nicht einkalkuliert. Die fehlerhafte
Totzeitkorrektur auch unterhalb von 10 % Totzeit bei einem fur die Protonenproben benutzten
Detektor (GELIO3) wurde nach der in [GL98A] beschriebenen Methode korrigiert.

4 Unsicherheiten durch Pile-Up-Effekte

Bei hohen Zahlratere(L0® s* ) kann fur die Impulse ein Aufstockungseffekt auftreten, der sogenannte
Pile-Up-Effekt [DE8O]. Dieser Effekt tragt nicht zur Unsicherheit bei, da solche Messungen nur in
Ausnahmeféllen fur die Protonenproben vorkamen und nicht zur Auswertung herangezogen wurden.
Im Falle der Neutronenfolien ist dieser Effekt infolge der niedrigen Z&hlraten ausgeschlossen.

4 Unsicherheiten durch die Positionierung der Proben vor der Detektorkappe

Die Unsicherheit der Positionierung der Targets wird vernachlassigt, da entsprechende Halterungen
fur eine genaue Position vor der Detektorkappe sorgten. Die Tatsache, dald die Aktivitat der Stan-
dardpraparate aufgrund ihrer Konstruktion als Ringpraparate 1 mm oberhalb desfufldge des
Targets zu liegen kommt, wurde mit einer Korrektur berticksichtigt, deren Unsicherheit in die des
Ansprechvermdgens eingeht.

4.5.2.3 Unsicherheiten bei der Auswertung und Berechnung der Wirkungsquerschnitte

Die Berechnung der Wirkungsquerschnitte beziehungsweise der Responseintegrale erfolgt allgemein
nach Gleichung (3.6) und (3.13) beziehungsweise (3.25), in der nun jede EingangsgrofRe auf die zu-
gehorige Unsicherheit untersucht werden muf3, die im Rahmen der Fehlerfortpflanzung bertcksichtigt
wird. Als Unsicherheitsquellen von vornherein ausgeschlossen werden die Bestrahlungs- und Mel3dau-
ernt, undy, , da fur sie auf eine sorgféltige Bestimmung geachtet wurde.

Da eine Probe nach der Bestrahlung mehrmals gemessen wird, werden zur Berechnung der Aktivitat
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eines Nuklids am Ende der Bestrahlung in der Regel mehrere Aktivitate®hatis den Messungen
herangezogen. Aus ihnen wird der fehlergewichtete MittelwerfA fiach

) () e (2] (P

A=

(AA)? " (AA)? " (AA)? " (AA)?

bestimmt. Daher werden zunéchst die in die Aktivitd¥@&neingehenden Unsicherheiten betrachtet:
4 Unsicherheit der Nettopeakflache

Fir jeden Peak wird bei der Auswertung mit GAMMA-W die Unsicherheit der Nettopeakflache
resultierend aus der des Peakfits und des Untergrundabzuges von GAMMA-W berechnet und bei den
folgenden Auswertungen bericksichtigt.

Erfolgt eine Korrektur der Nettopeakflache auf einen interferierenden Beitrag hin mit INTEFKOR,
so wird die Unsicherheit der Aktivitat des Uberlagernden Nuklides mit Fehlerfortpflanzung bertick-
sichtigt. Den Erfahrungen der Thesis von Gloris [GL98A] folgend wird dariiber hinaus fur die
Targetelemente Silber und Blei, fir die komplexe Spektren gemessen werden, sowie fir die das
Produkt* Ti fur vernachlassigte Beitrage eines oder mehrerer Nuklide zu einer Nettopeakflache eine
Unsicherheit von 2% veranschlagt.

Die Korrektur der Selbstabsorption wurde anhand des in Kapitel 4.3.6.2 vorgestellten Verfahrens
vorgenommen. Fir die Geometrie der Protonenproben wird die Annahme zur Berechnupg - alle
Quanten treten senkrecht aus der Probe aus - als fehlerfrei angesehen, so dal’ nur die Unsicherheiten
der Absorptionskoeffizienten [HU95] zu bertcksichtigen sind. Hubbel und Seltzer [HU95] geben in
ihrer Arbeit selber keine Unsicherheiten an. Im Bereich von > 100 keV liegen die Abweichungen
zwischen den Berechnungen mit XCOM und mit einem weiteren von NIST zur Verfligungegeste
Programm FFAST fiur Z>10 im Bereich von 0-2 %. Infolge dieser geringen Unterschiede wird fir
die Absorptionskoeffizienten keine Unsicherheit einberechnet und die Responseintegrale und
Wirkungsquerschnitte werden als basierend auf den XCOM-Absorptionsdaten angegeben. Sollten
genauere Eingangsdaten zur Absorptionsberechnung zur Verfiigung stehen, so sollten diese kon-
trolliert und gegebenenfalls aktualisiert werden.

Neben den Unsicherheiten der Absorptionskoeffizienten selbst ist flr die Neutronentargets eine
Unsicherheit fur die angewendete Berechnungsvorschrift nach Kapitel 4.3.6.2 anzusetzen. Diese
wurde nach den Abweichungen der numerischen Integration von Gleichung (4.5) von der fir die

Berechnung der Aktivitaten angewendeten Methode nach Gleichung (4.6) und (4.10) mit 4 %

abgeschatzt.

Die Korrektur der echten Koinzidenzen nach Kapitel 4.3.6.1 wird entsprechend der Streuung der
einzelnen Linien nach Abbildung 4.12 und den Ergebnissen fir die Korrekturen an den Standard-
praparaterf® Co un# Na mit 5 % abgeschatzt. Im Falle der Protonenproben wurden ebenfalls
Summenpeaks als Resultate echter Koinzidenzen beobachtet. Dieser entsprechend des geringeren
Ansprechvermogens zu erwartende kleine Effekt rechtfertigt eine aufwendige Korrektur wie im Falle
der Neutronentargets nicht, so dal3 nicht berticksichtigte echte Koinzidenzeffekte mit 4% abgeschatzt
werden.

Zufallige Koinzidenzen vog-Quanten, die von zwei verschiedenen Kernen emittiert werden, treten
nur bei hohen Zahlraten auf, wurden bei der Auswertung nicht beobaolteterden daher als
Unsicherheitsquelle nicht in Betracht gezogen.

4 Unsicherheiten der Kerndaten

Unsicherheiten der Halbwertszeiten oder Entkommwahrscheinlichkeiten wurden nicht mitein-
bezogen, da diese Daten als hinreichend genau bekannt vorausgesetzt werden.

4+ Unsicherheit der Full-Energy-Peak Efficiency

Wie in Kapitel 4.3.5.1 beschrieben ist die Bestimmung des Ansprechvermégens im Falle der
Geometrie der Protonenproben unproblematisch, so dal3 hier infolge der Reproduzierbarkeit der
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Aktivitaten der Standardpraparate mit dem gemessenen Efficiencyverlauf eine Unsicherheit von 3%
und im Falle de4* Ti von 5% angesetzt wird.

Im Falle der Nahgeometrie der Neutronenproben wird nach Kapitel 4.3.5.2 zunachst die Messung der
Efficiency der entfernten Geometrie ebenfalls mit 3 % veranschlagt. Der Ubertrag von der Fern- auf
die Nahgeometrie mit der Mdglichkeit der Bildung falscher Energieabhéngigkeiten wird mit 4 %
berilicksichtigt. Die Korrektur der vertikalen und radialen Volumenabhangigkeit nach Kapitel
4.3.5.2.1 und 4.3.5.2.2 wird jeweils mit 3% einberechnet, so dal3 sich die Gesamtunsicherheit des
Ansprechvermdgens zu 6.5 % ergibt.

Bei der Bestimmung des Ansprechvermdgens wurde eine vollstdndig homogene Aktivierung der
Proben in Abhé&ngigkeit von x und r vorausgesetzt. Aktivierungsexperimente (Kapitel 5.2.3.1) zeigen,
daf} dies fur die am TSL bestrahlten Targets in Bezug auf die Abh&ngigkeit von r gewahrleistet ist.
Dasselbe gilt auch fur die am UCL bestrahlten Proben, die im radialen Plateau des Strahlprofils
plaziert waren. Fiur die am PSI aktivierten Proben (Kapitel 4.2.4) war dies nicht der Fall. Die
Wichtung der Efficiency mit einer Konstanten und einer Funktion entsprechend dem Strahlprofil am
PSI ergibt jedoch nur einen Unterschied vom 0.1 %, der vernachlassigt wird. Diese kleine Differenz
ist die Folge der gegentiber dem Folienradius von R =1.25 cm grol3eren Breite der Kastenfunktion
des radialen Strahlprofils.

Fur alle Targets muf jedoch die Inhomogenitat der Aktivierung in Abhangigkeit von der Dicke x
diskutiert werden, die eine Folge der Schwachung des Neutronenflusses Uber die Dimension der
Targetdicke ist (siehe dazu Kapitel 5.2.3.2). Um die Grol3e dieses Effektes auf die Nettopeakflache
zu untersuchen, wurde ein 6 mm dickes Eisentarget mit der strahlzugewandten und der strahl-
abgewandten Seite zum Detektor positioniert. Bei einer aus GAMMA-W resultierenden Unsicherheit
der Nettopeakflache von 2 % ergab die Messung der strahlabgewandten Geometrie eine um den
Faktor 0.967 geringere Aktivitat des sicher zu bestimmenden NuRfides Mn. Diese MeRweise ergibt
den doppelten Wert des zu untersuchenden Effektes, der somit fir die Targets maximaler Dicke mit
etwa 1.5 % abgeschéatzt wird und der fir die diinneren Targets - den Grof3teil aller Folien - noch
darunter liegt. Daher wird diese Unsicherheit vernachlassigt.

Die Unsicherheiten der Nettopeakflache und des Ansprechvermdgens ergeben gemal der Fehlerfort-
pflanzung fur die Protonenproben eine Unsicherheit von 4.3 %, fiir die Responseintegrale der Silber- und
Bleifolien einen Wert von 9.3 % und fur alle anderen mit Neutronen bestrahlten Targets eine Un-
sicherheit von 9.1 %, die zu den jeweiligen Aktivitaten A quadratisch addiert wird.

Zusatzlich zu der Unsicherheit der Aktivitat missen noch die Unsicherheiten der weiteren in Gleichung
(3.6) eingehenden GroflRen bertcksichtigt werden:

4+ Unsicherheit der Targetkernanzahl

Die Anzahl der Targetkerne wurde aus dem Gewicht nach Gleichung (3.5) berechnet. Eine typische
Wageunsicherheit liegt bei etwa 1 mg. Bei Gewichten der Protonenfolien von etwa 60 mg im Falle
der Aluminiumcatcher resultiert eine Unsicherheit von 1 %. Fir die mehrere 100 mg schweren
Targetelementfolien und die Neutronenfolien mit Gewichten von groéRer als 1 g, belauft sich die
Unsicherheit jedoch auf kleiner als 1% und wird vernachlassigt.

4+ Unsicherheit der Aktivitdten der Standardpraparate

Fir die Referenzaktivitat der zur Efficiencybestimmung benutzten Standards wird von der PTB eine
Unsicherheit von 1%t N&° Co), 1.5%'( Mff! A, CB7 Cs)und 2% ( Eu) angegeben, die
mit einer mittleren Unsicherheit von 1.5 % flr die Neutronenproben berticksichtigt wird.

4 Unsicherheit der Flu3dichte

Im Falle der Protonenbestrahlungen gehen fliryeipektrometrische Messung dér Na-Aktivitat

aus Aluminium prinzipiell dieselben Unsicherheiten ein wie zur Bestimmung der Wirkungsquer-
schnitte. Der Thesis von Gloris [GL98A] folgend wird fur diese, entsprechend ihrer einfachen
Auswertung, jedoch nur die Unsicherheit der Targetanzahl (1 %) und des Ansprechvermégens (3 %)
beriicksichtigt. Die Monitorwirkungsquerschnitte tragen bei Benutzung der Daten von Steyn et al.
[ST90] fur Energien unterhalb von 200 MeV mit 6 % bei, oberhalb davon mit 10 % [TO81].
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Fir die Neutronenbestrahlungen muf3 die aus der jeweiligen Me3methode der Fluerizemr nesu
Unsicherheit angerechnet werden, deren Quellen hier nicht im Detail diskutiert werden, da die
Messungen nicht selbst vorgenommen wurden. Fur die Messung mit dem TFBC ergeben sich etwa
9 % [PR98], fur die Experimente am UCL etwa 6 % [SC98A] und fur die am PSI etwa 10 %
[SC98B].

Als minimale Gesamtunsicherheit ergibt sich fur das Responseintegral der leichten Neutronentargets 9.2
%, die zu der aus GAMMA-W resultierenden addiert werden muf3. Im Falle der Protonenbestrahlungen
berechnet sich diese Minimalunsicherheit fiir den Wirkungsquerschnitt unterhalb von 200 MeV zu 8.8 %
und oberhalb davon zu 11.3%. Dabei ist zu betonen, dalR im Falle der Protonen diese Unsicherheit schon
die der FluRdichtebestimmung beinhaltet, im Falle der Neutronen jedoch diese noch quadratisch addiert
werden muf3.

4.6 Maoglichkeiten und Grenzen dery-Spektrometrie

In den vorangegangenen Abschnitten wurde ausfuhrlich beschrieben, wie die Aktivitdten bestimmt und
unter welchen Annahmen Korrekturen gemacht worden sind. Dabei wurden die Unsicherheitsquellen
sowie die Gultigkeitsbereiche der Annahmen diskutiert. Demzufolge wére ein idealer MeRaufbau eine
in ihren geometrischen MaRRen moglichst kleine Probe, die in einer Punktgeometrie zum Detektor
positioniert wird, fur die Koinzidenzeffekte vernachlassigbar sind. Dies wére nur durch um GréRRen-
ordnungen hoéhere FluRdichten der Neutronen zu ermdglichdte wan keine Einbul3e in der Anzahl

der zu messenden Nuklide und ihrer Zahlstatistik machen. Aber auch die Spektrometrie mit der verwen-
deten Nahgeometrie hat noch Potential zur Weiterentwicklung.

Zur Spektrometrie mufdte auf die zur Verfiigung stehenden Detektoren zuriickgegriffen werden. Der
gezielte Einsatz von Detektoren mit grof3erem Ansprechvermogen als die bisher benutzten, wirde die
Positionierung der Targets in grol3erem Abstand erlauben. Durch die Annéherung an die Punktgeometrie
wirden Koinzidenzkorrekturen verringert sowie systematische Fehler vermindert, die durch die notwen-
dige Behandlung als Volumenprobe zustande kommen. Letzteres ist insbesondere fiir die Berechnung
der Selbstabsorption bedeutend. Fur den Detektor GE_UCL, der eine relative Efficiency von 90 % (!)
besitzt, wurde eine entferntere Positionierung mi dm bereits angewandt. Fir diese Mel3geometrie

liegt die Efficiency bei 1332 keV nur 30 % unterhalb der 1 cm-Geometrie des Detektors GE_NEU
(Tabelle 4.9), so dal? keine Einschrankungen in der Zahlstatistik hingenommen werden mulf3ten.

Weitere Moglichkeiten bieten sich beim Einsatz von Detektoren, fir die die Kristallmaf3e und deren
Positionierung innerhalb der Detektorkappe genau spezifiziert sind. Durch Eingabe des vollstéandig
bekannten Geometriesetups Probe-Kristall in den Monte-Carlo-Code MCNP [BR97A], der die Wechsel-
wirkung vony-Quanten mit Materie simuliert, ware eine Berechnung der Efficiency von Volumen-
proben mdglich, die gleichzeitig auch die Selbstabsorption beinhaltet. Dies wird zum Beispiel voll-
standig mit dem Programm ISOCS [BR97B] durchgefihrt, das auf mit MCNP simulierte Setups von
Quelle-Detektor zuriickgreift. Im Vergleich zu den experimentellen Werten zeigt sich eine Uberein-
stimmung mit den Rechnungen von 5-10% (E > 150 keV) beziehungsweise 10-20 % (E <150 keV).

Ein Vergleich der so berechneten Efficiencies mit den experimentellen dieser Arbeit ware sehr inter-
essant. Darliber hinaus kbnnen Parameterstudien zur Berechnung von Ansprechvermdgen von Punkt-
guellen in Abh&ngigkeit ihrer Positionierung vor dem Detektor zur Weiterentwicklung der in dieser
Arbeit benutzten Parametrisierungen der Volumenabhangigkeiten dienen, auch eine Behandlung von
Koinzidenzen ware denkbar. Der Nachteil der direkten Nutzung von Monte-Carlo-Programmen ist neben
der arbeitsintensiven Einarbeitung in die komplexen Strukturen solcher Programme deren starke
Inanspruchnahme von Rechnerkapazitaten.

Aber auch einfachere Ansatze erlauben bei bekannter Probe-Kristall Geometrie schon die Berechnung
der totalen Efficiency in guter Ubereinstimmung mit den experimentellen Werten [DE90]. Eine
Verbesserung der totalen Efficiency wirde durch den Einsatz weiterer Standardprapdfate wie Y (T
=106.6 d) und®® Hg (], 46.6 d) ermoglicht. Wegen der kurzen Halbwertszeiten sind diese Praparate
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jedoch nur zeitlich begrenzt nutzbar. Eine stdndige Neuanschaffung dieser Praparate zur regelmafigen
Kontrolle der Ansprechvermdgen wie auch der Kauf der oben angesprochenen leistungsstarken Detek-
toren verbieten jedoch die begrenzten Haushaltsmittel.

Die Grenzen der in der beschriebenen Art und Weise durchgefigh8paktrometrie ergeben sich aus

den folgenden Uberlegungen. Im Vergleich zu den Protonenproben zeigen die Aktivitaten zum Teil eine
nicht so gute Ubereinstimmung der Linien untereinander. Eine Ursache dafiir kénnen geringe, zur
Auswertung herangezogene Peakflachen sein, die zum Teil bei nur 200-300 Impulsen lagen - ins-
besondere fir die kurzlebigen, direkt nach der Bestrahlung detektierten Nuklide war dies der Fall. Aus
demselben Grund streuen die Aktivitaten einer Linie stérker. Auch die Koinzidenzkorrektur bei kom-
plexen Zerfallsschemata kann mit erhéhten Unsicherheiten behaftet sein. Dartiber hinaus konnte fir
einige Nuklide Uberhaupt keine Koinzidenzkorrektur vorgenommen werden.

All diese Faktoren fuhren zu einer erhéhten Unsicherheit bei der Auswahl der Aktivitdten zur Berech-
nung des Responseintegrales. Um Ursachen fur Unsicherheiten zu begegnen, sollte der vertikale Abstand
zur Detektorkappe mindestens 1 cm sein und die Mal3e der Proben sollten nicht (h=6 mm; R=1cm)
beziehungsweise (h =4 mm; R = 1.25 cm) Uberschreiten. Mit den erarbeiteten Methoden ist die Be-
stimmung der Aktivitaten dann mit einer Genauigkeit von etwa 10 % moglich.
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5 Experimentelle Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse vorgestellt. Diese sind im ersten Teil die
Produktionswirkungsquerschnitte der durch Protonen in den bestrahlten Proben erzeugten Restkerne und
zum anderen die Resultate der Untersuchungen zu den durchgefuhrten Neutronenbestrahlungen.

5.1 Ergebnisse der Protonenbestrahlungen

Die Bestrahlung der in dieser Arbeit ausgewerteten Elemente Titan, Eisen und Nickel erfolgte haupt-
sachlich zur Uberpriufung alterer Daten sowie zur Bereitstellung von Targets zur Messung von Restker-
nen mittels der nicht-zerstérungsfreien Methoden der AMS und der Edelgasmassenspektroskopie. In
dieser Arbeit wurde der Schwerpunkt auf die Messung und Vervollstandigung der Anregungsfunktionen
der nur mit einigem experimentellen Aufwand detektierbaren Nukfide Ti*und Fe gelegt. Auf die
hierbei angewendeten experimentellen Methoden wurde in Kapitel 4.3.9 und 4.4 eingegangen. Ent-
sprechend wird im folgenden die Prioritat der Darstellung auf die experimentellen Ergebnisse hierzu
gelegt. Auf die ebenfalls bestimmten Wirkungsquerschnitte der Kernreaktionen zur Produktion der
zusétzlich dazu gemessenen Restkerne wird daher nur kurz eingegangen.

5.1.1 Wirkungsquerschnitte fiir die Targetelemente Ti, Fe und Ni

Zur Untersuchung der Restkernproduktion aus den Targetelementen Titan, Eisen und Nickel wurden
insgesamt 22%-Spektren ausgewertet. Daraus wurden 338 Wirkungsquerschnitte fir 59 Reaktionen
bestimmt, die in Anhang B.3 aufgefiihrt sind.

Auf den Vergleich der neuen Daten +3
dieser Arbeit mit Wirkungsquer-

schnitten in der Literatur wird im

folgenden nicht weiter eingegangen,
da dazu bereits Untersuchunge®®
[LU93, BO89, GL93] im Rahmen
unserer Arbeitsgruppe vorliegen. -8

Insgesamt bestétigen die Daten diQ‘%,; 1o
ser Arbeit die alteren Werte unserep
Arbeitsgruppe. Abweichungen tre-2

ten vor allem durch die Verwendung™ 10°
unterschiedlicher Monitorwirkungs-
guerschnitte sowie durch den Ein-

flul von Sekundarteilchen auf. Dies 1g-! T Y Y S I N TR RS A
wird im folgenden exemplarisch 10 *° 10 *® 10 *4
anhand der Reaktioii* Ti(p,xi) V Proton Energy [MeV]

(Abblldun'g 5.1).d|skut.|ert. Abbildung 5.1  Anregungsfunktion der Reaktid® Ti(pXn) V.
Im Energiebereich zwischen 80 unargestellt sind nur Daten unserer Arbeitggre. NE98 bezeichnet die
200 MeV existieren Diskrepanzennerte dieser Arbeit.

zwischen den Daten dieser Arbeit

und denen von Michel et al. [MI84], die etwa 10 % niedriger liegen. Dies wird bei allen Reaktionen
deutlich und ist fur die Reaktid® Ti(p,x#) V in Abbildung 5.1 vergroRert im Ausschnitt gezeigt. Die
Erklarung dafir findet sich in der Bestimmung der FluRRdichte, die in [MI84] mit den Monitorwirkungs-
guerschnitten nach Tobailem [TO81] ermittelt wurde. Diese liegen im Energiebereich zwischen 100
MeV und 200 MeV bis zu 7 % unterhalb den dieser Arbeit zugrundeliegenden von Steyn et al. [ST90].
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Das Aufsplitten der Daten oberhalb von 200 MeV in zwei Zweige derart, daf} sich ein um etwa einen
Faktor finf monoton abfallender Verlauf (Datenpunkte [LU93, LY93]) und ein nur um einen Faktor
zwei variierender ergibt, bedarf einer besonderen Erklarung. Die bei den Kernreaktionen freigesetzten
Sekundarteilchen, vorwiegend Protonam Neutronen, l6sen wiederum Kernreaktionen aus und tber-
lagern so die primare Nuklidproduktion. Da die Flul3dichte der sekundéaren Teilchen mit der Massen-
belegung der bestrahlten Stacks ansteigt, wurde versucht, die Massenbelegung fir die hochenergetischen
Bestrahlungen moglichst gering zu halten [GL98A]. Dennoch lassen sich solche Interferenzen nicht ganz
unterdriicken, wie das vorliegende Beispiel anhand der Daten des oberen Zweiges zeigt.

Deshalb erfolgt die Erzeugung véh V nicht nur durch die primaren Protonen, sondern auch durch
niederenergetische sekundare Protonen, die trotz ihrer gering&aidiiten durch die in Abbildung 5.1

gezeigten hohen Wirkungsquerschnitte im Niederenergetischen nach Gleichung (1.1) einen signifikanten
Anteil an der Produktion haben. Die Werte des unteren Zweiges sind fir die Produktion durch diese
sekundaren Protonen korrigiert, die des oberen nicht. Die Unsicherheiten solcher Korrekturen hangen
allgemein von der Genauigkeit der verwendeten Anregungsfunktionen der Protonen- und Neutronen-
induzierten Reaktionen ab. Sie kdnnen nicht unerheblichuseirsind in [LU93] ausfiihrlich diskutiert.

Da der Hauptteil der Produktion d& V durch die (p,n)-Reaktiorf®am Ti

(Tabelle 5.1) herriihrt, ist der korrigierte, starker abfallende Verlauf physikeabelle 5.1  Natdr-
lisch sinnvoller. Denn die (p,n)-Reaktion lauft behen Energien vorwiegend liche Isotopenzusam-
in der peripheren Zone des Kerns ab, da sonst eine ausgepragte Kaskade™8g4fetzung  von
finden wirde. Die Reaktion wird so mit zunehmender Projektilenergie unwaltan:

scheinlicher, da die de Broglie-Wellenlange des Protons mit der Energie ab- 8.0 %

nimmt. Eine Korrektur der Daten dieser Arbeit auf die sekundare Produkti

hin konnte nicht erfolgen, da die dafir erforderlichen Programmsysteme ni ht 7'3;%)
zur Verflgung standen. Prinzipiell sollte eine solche fur diese, auf die g ' 73'80/0
kundare Produktion anfalligen Reaktionen noch durchgefiihrt werden, um dé 5.5%
Verlaufe im Hochenergetischen richtig zu bestimmen. T 5.4%

5.1.2 Das Produktnuklid**Ti

Fur das Produktnuklid* Ti (Kapitel 4.3.9) wurden insgesamt 37 Wirkungsquerschnitte bestimmt
(Anhang B.2), wovon 21 auf das Targetelement Titan und jeweils acht aubdigkion aus Eisen und
Nickel entfallen.
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ser Arbeit den unteren Verlauf der von Michel et al. [MI96B, DA94] veroffentlichten Werte. Die
Datenbasis von Michel et al. [MI96B] setzt sich aus den Werten zweier Quellen zusammen, den
Wirkungsquerschnitten der Arbeit Daunkes [MI96B, DA94] sowie den Daten von Ohnimus [MI96B,
OHO9Q]. Fir die in diesem Bereich hoher liegenden Werte von Ohnimus [MI96B, OH90] wird daher auf
Fehler in der Bestimmung d&s Ti geschlossen.

Der untere Verlauf ist auch physikalisch sinnvoll, da es infolge der Isotopenzusammensetzung des Titan
im Niederenergetischen entsprechend der verschiedenen Reaktionskandle mehrere Verdampfungs-
maxima gibt. Dadurch wird der Abfall des ersten Verdampfungsmaximums bei etwa 35 MeV durch den
sich bei 44.1 MeV o6ffnenden (p,p3n)-Kanal &m Ti Uberlagert und ein erneuter Anstieg der Anregungs-
funktion bewirkt. Daf3 die Daten dieser Arbeit im Maximum bei etwa 65 MeV um etwa 5 bis 10 %
niedriger liegen, erklart sich erneut durch die in dieser Arbeit benutzten Monitorwirkungsquerschnitte
von Steyn et al. [ST90] gegenuber den von Daunke [DA94] angewendeten von Tobailem [TO81].

Zu hoheren Energien 4E 200 MeV) hin ergibt sich insgesamt eine gute Ubereinstimmung mit den
Werten Daunkes [MI96B, DA94], die in diesem Energiebereich jeweils den unteren Zweig der Daten
von Michel et al. [MI96B] darstellen. Dies ist insbesondere deshalb zu erwdhnen, da die Daten [MI96B,
DA94] fir Sekundarteilchen korrigiert sind, im Gegensatz dazu die Werte dieser Arbeit und auch die
Wirkungsquerschnitte des héheren Verlaufs der Michel et al. Daten [MI96B, OH90] nicht. Daraus ergibt
sich der Grund des Offsets der Oh-

nimus Werte [MI96B, OH90] zu ' T
denen Daunkes [MI96B, DA94]. ”atNi(p,7pxn)44Ti

Die Wirkungsquerschnitte dieser

Arbeit aus den Saclay-Experimenten
mit dem neuen Stackdesign
[GL98A] stimmen mit den auf Se-
kundarteilchen korrigierten Werten
Daunkes [MI196B, DA94] gut Uber-
ein und deuten an, dafd der Einflufd
der Sekundarteilchen im Vergleich
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mindest fir diese Reaktion zwischert
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bei 1 GeV und 1.4 GeV einen h6-O
heren Verlauf andeuten, der Daten-
punkt bei2.6 GeV jedoch im Rah-
men der Unsicherheit mit dem
Daunkes ubereinstimmt. Auch hier
wird nur eine exakte Berechnung
der Produktion durch Sekundarteil-
chen zur Beurteilung weiterhelfen.

Die  Anregungsfunktionen  zur
Produktion vor** Ti aus Eisen und
Nickel (Abbildung 5.3) zeigen den
typischen Verlauf eines Hochener-
gieproduktes, das vorwiegend durch
Spallationsreaktionen erzeugt wird.
Infolge der vielen Moglichkeiten im
Ausgangskanal ergibt sich ein brei-
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liegt, fur Nickel bei etwa einem GeV. Da die Ladungsverteilung der Restkerne bei diesen Energien in
der ersten, schnellen Reaktionsphase festgelegt wird, verschiebt sich das Maximum mit gro3er werden-
der Protonenzahl im Ausgangskanal zu hoheren Energien.

Die Wirkungsquerschnitte dieser Arbeit bestatigen in der Regel die Werte unserer Arbeitsgruppe von
Gloris [GL98A], Daunke [MI96B, DA94], Ohnimus [MI96B, OH90] und Sudbrock [SU97]. Allein die
Werte bei 2.6 GeV streuen starker, woflr die Ursache nicht klar ist, da Einflisse von Sekundarteilchen
fur diese Reaktionen infolge der hohen Schwellenenergien ausgeschlossen werden kénnen. Wie auch fur
das Targetelemt Titan mussen die alteren Daten von Brodzinski et al. [BR71A, BR71B] allein schon
wegen ihres unphysikalischen Verlaufes verworfen werden, wahrend sich die Daten von Raisbeck et al.
[RA77] im Rahmen der Unsicherheiten in die Anregungsfunktion einfligen.

5.1.3 Das Produktnuklid>>Fe

Die mit der Messung von Wirkungsquerschnitten fir Fe verbundenen Schwierigkeiten wurden in
Kapitel 4.4 diskutiert. Die zur Produktion véh Fe aus Eisen in dieser Arbeit bestimmten 18 Wirkungs-
querschnitte, die Abbildung 5.5 zeigt, sind daher die ersten im Rahmen unserer Arpeé&g{dmhang

B.1). Da>® Fe groRtenteils aus dem zu 91.72 % im naturlichen Isotopengemisch entiialtenen Fe Uber die
(p,pn)-Reaktion gebildet wird und die weiteren stabilen Eisenisétopend=&Fe infolge des geringen
Anteils am natirlichen Isotopengemisch von zusammen 2.48 % nur einen niedrigen Beitrag zur Produk-
tion haben, sind ebenfalls die auf die nattirliche Isotopenzusammensetzung umnormierten Wirkungsquer-
schnitte ani® Fe aus [JE70, RE63, RE68, WE83] eingezeichnet.

Fur Protonenenergien unterhalb von
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Jenkins und Wain [JE70] zum Ver- 2 nat 56 3
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25 % ab. Die Griunde fur diese Dis- _ _
gbbndung 5.4 Anregungsfunktionen der Reaktioffén Fe(pixh) Co.

krepanzen sind in der Verwendun ie Daten aus [JE70, LE91, CO55, RE63, RE68] sind auf die nattrliche

alterer Kerndaten, der Messung a usammensetzung umnormierte Werte der Reaktionefi am Fe.
Nal(Tl)-Detektoren und der be-

grenzten Rechnerunterstiitzung zur
Auswertung der Spektren zu sehen.

Unter der Mal3gabe dieses Vergleiches nach Abbildung 5.4 und unter Berlicksichtigung dessen, daf
Jenkins und Waif® Fe nach chemischer Abtrennung mit einem NE220 Flissigszintillator nachwiesen,
ist die Ubereinstimmung der Daten dieser Arbeit zur Produktiorvon Fe mit denen von Jenkins und
Wain akzeptabel, da die Daten ihrer Arbeit im Maximum bei etwa 25 MeV 20 % unter denen dieser
Arbeit liegen. Allein die von [JE70] benutzte Halbwertszeit von 2.6 a fit°das Fe erniedrigt die Daten
um etwa 5 % gegeniber dieser Arbeif{T =2.73a [PF95]).
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Oberhalb von 200 MeV deuten alle Wirkungsquerschnitte zur Produktio?t von Fe auf ein Plateau bei
etwa 40-45 mb hin. Diese Aussage wird insbesondere durch die Daten von Raisbeck et al. [RA79]
gestutzt, die zwischen 0.6 und 23 GeV (hier nur bis 3 GeV gezeigt) konstante Werte auf diesem Niveau
messen. Diese Daten sind allerdings relativ zur ProduktiorP™on Mn mit benutzten Wirkungsquer-
schnitten von 33.3mb (0.6 GeV) und 36.1 mb (1 GeV) gemessen. Diese Querschnitte liegen gegeniber
den neueren Werten von Gloris [GL98A] mit 42.1 mb (0.6 GeV) und dieser Arbeit mit 41.1 mb (1 GeV)

jedoch um bis zu 26 % niedriger.
Die Umnormierung auf die neueren
Daten erhoht die® Fe-Daten ent-
sprechend, so dal} sich kein eindeu-
tiger Verlauf im Hochenergetischen __
ergibt, da der Wert bei 2.0 GeV g
keiner Anderung bedarf. ‘=

Des weiteren ist zu bedenken, da&gs'
die Produktion de€® Fe durch died
(p,pn)-Reaktion an® Fe durch Se—g
kundarteilchen beeinflut werdeng
kann - in ahnlicher Art und Weise
wie es am Beispiel der Reaktion
"aTi(p,xn)*®V (Abbildung 5.1) ge-
zeigt wurde. Da die ausgewerteten

102

10*!

¥

&

§ @%ﬁ

EP“P
“PE[JEP

O NESB
¢ JE70
M REG3
O RE6B

Vv WEB3
A LAB3
X RA79

nat

Fe(p,pxn)*Fe

*%%EPH

Folien bei 300 und 400 MeV als
Einzelfolien (First-Targets) [GL93]

vor den eigentlichen Stacks be_Abbildung 5.5 Anregungsfunktion der ReaktiBn pkn)*Fe. NE98

Iitraglltkvyurdgn, I;]annkbeldlhnerjrd.llesind die Daten dieser Arbeit. Die Werte [JE70, RE63, RE68, WE83]
roduktion durch sekundare Tell-gi,q 5t dgie natarliche Zusammensetzung des Eisen umnormierte Werte

chen ausgeschlossen werden. Dig§r Reaktion arff Fe.

gilt jedoch nicht fir den Wert bei

1.2GeV, der einen eventuellen Ab-

fall der Anregungsfunktion in diesem Bereich verdecken kénnte. Die Durchfihrung der Korrektur fur
die Sekundarteilchen wird darUber Aufschlul® geben.

Zusammenfassend zeigen die Wirkungsquerschnitte zur Produktion des erstmals in unserer Arbeits-
gruppe gemessenen Nuklid®s Fe unter Berlicksichtigung der ganzlich anderen als in der Literatur
ublichen MeRRmethode (Kapitel 4.4) mit bisher existierenden Daten eine gute Ubereinstimmung. Weitere
Messungen missen dazu beitragen, den Verlauf der Anregungsfunktion zu erganzen und - insbesondere
im Hochenergetischen - zu Uberprifen.

10 *2 10 *3

Proton Energy [MeV]

10 *1

5.1.4 Wirkungsquerschnitte fur Edelgase

Nach AbschluR? der zerstorungsfreigispektrometrischen Messung der radioaktiven Nuklide werden
die bestrahlten Targets fir die Detektion langlebiger Restkerne mit AMS oder von Edelgasen mit
konventioneller Massenspektrometrie zur Verfiigung gestellt. Hierfur ist es nétig, Hand in Hand mit
anderen Gruppen zu arbeiten, da einige Forschungsziele nur gemeinsam verfolgt werden kénnen.

Die Messungen der Edelgase werden im Rahmen von Kollaborationen zum einen an der ETH - Ab-
teilung Isotopengeologie, Zirich (Schweiz), zur Produktion der leichten Edelgase Helium, Neon und
Argon durchgefiihrt. Zum anderen liegt neben den leichten Edelgasen der Schwerpunkt der Messungen
am Centre d Etudes Nucléaires Bordeaux Gradignan (CENBG), Bordeaux (Frankreich), vor allem auf
den schweren Edelgasen Krypton und Xenon aus ihren kosmochemisch relevanten Haupttargetelementen
Rubidium, Strontium, Yttrium und Zirkon beziehungsweise Barium und Lanthan.

Der Beitrag zur Messung von Wirkungsquerschnitten zur Produktion von Edelgasen im Rahmen dieser
Arbeit bestand in den folgenden zwei Punkten:
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+ Initiierung von Messungen

Im Laufe der Untersuchungen zur Produktion kosmogener Nuklide durch die SCR zeigte sich,
daR sich die Datenlage zur Durchfiihrung der Modellrechnungen zur Produktion der leichten
Edelgase durch die Protonen-induzierten Reaktionen an den Elementen Aluminium, Magnesi-
um und Silizium unbefriedigend darstellte. Da diese Wirkungsquerschnitte die Haupteingangs-
daten fir die SCR-Modellrechnungen sind, wurde die Messung von Wirkungsquerschnitten ftr
die angegebenen Elemente angeregt; die Ergebnisse sind in [LY98A] verdffentlicht.

+ Berechnung von Wirkungsquerschnitten und deren Sekundarteilchenkorrektur

Fur die Messungen am CENBG des schweren Edelgases Krypton wurde die Berechnung der
Wirkungsquerschnitte aus den gemessenen Gehalten selbst vorgenommen. Aul3erdem wurde
far die Experimente, fir die eine Korrektur der Daten fir die Produktion durch sekundare
Protonen und Neutronen nétigd mdéglich war, die Sekundarteilchenkorrektur durchgefihrt.

Die Ergebnisse dazu sind fur Krypton in Gilabert et al. [G198] verdffentlicht.

5.2 Ergebnisse der Neutronenbestrahlungen

Die in dieser Arbeit am TSL und UCL durchgefiihrten Bestrahlungsexperimente mit Neutitienem
Energien stellen die ersten dieser Art dar, die von unserer Arbeitsgruppe durchgefiihrt wurden. Deshalb
sollen analog der ausfuhrlichen Behandlung der experimentellen Aspekte (Kapitel 4.2 und 4.3) die
Ergebnisse ebenso detailliert vorgestellt werden. Den Hauptteil dieser stellen allgemeine Gesichtspunkte
dar (Kapitel 5.2.3), die zum Verstandnis der bei allen Experimenten aufgetretenen Effekte nétig sind.

Das Ziel der Aktivierungsexperimente ist es, Anregungsfunktionen der Neutronen-induzierten
Reaktionen zur Produktion der Restkerne aus den jeweiligen Targetelementen zu bestimmen. Dieses
erfolgt mit Hilfe des Least-Squares-Adjustment (Kapitel 3.2) jedoch erst, wealiigeplanten und
durchgefihrten Experimente, die Responseintegrale als Ergebnisse vorliegen. Diese Experimentreihe
kann infolge der Bestrahlungs- und Messkapazitaten jedoch nur sinnvoll tGber einen Zeitraum von
mehreren Jahren durchgefiihrt werden und ist mit dem Ende dieser Arbeit noch nicht abgeschlossen.

Die gemessenen Responseintegrale, der Hauptteil der experimentellen Ergebnisse, haben als Daten-
punkteeinzelnerBestrahlungen wenig Aussagekraft, so dal3 in der folgenden Diskussion nur begrenzt
auf sie eingegangen wird (Kapitel 5.2.5). Lediglich fur das Prodtkt  Ag aus Silber liegen schon jetzt
vier Responseintegrale bei unterschiedlichen Peak-Energien mit experimentell ausgemessenen spek-
tralen Flu3dichten vor, so dalR exemplarisch fur den weiteren Fortgang der Arbeit das Resultat einer
ersten Entfaltung vorgestellt wird (Kapitel 5.2.5).

5.2.1 Ergebnisse des Testexperimentes

5.2.1.1 Wahl der Bestrahlungsposition

Bestrahlungen mit Neutronen haben zum Ziel, sowohl fur langlebige Nuklidé@ wie ,Be (T =1.6 Ma)
oder ?° Al (T,, = 0.716 Ma) als auch fur Nuklide mit geringen Produktionswirkungsquerschnitten
Aktivitdten zu erzeugen, die mit konventionellen Mel3methoden - in unserer Arbeitsgr@medtro-

metrie und AMS - nachgewiesen werden kénnen. Mit dem ersten Testexperiment TESE.EVeV)

an der Neutronenbeamline des TSL sollte daher festgestellt werden, welches die beste Bestrahlungs-
position in Bezug auf die nachweisbare Produktion eines méglichst breiten Spektrums an Nukliden ist.

An der Neutronenbeamline des TSL (Abbildung 4.1) steht hierfiir zum einen die Position direkt hinter
dem Lithiumtarget (Position #2) oder aber die Position in der Blue Hall (Position #1) zur Wahl. Dazu ist

zu bedenken, daf3 fur Position #1 zum einen die lange Flugstrecke die Anwendung von TOF-Techniken
zur Messung der spektralen FluRdichte erlaubt und zum anderen das Neutronenfeld nach Passieren der
drei Kollimatoren gut definiert ist.
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Diesen Vorteilen steht der Nachteil entgegen, dal3 die Flu3dichte infolge der langen Distanz vom
Lithiumtarget zum Stack entsprechend gering ist. Dem Abstandsquadratgesetz folgend sollte die
FluRdichte der Neutronen an Position #2 um einen Faktor (873 cm/159 @@)hoher sein. Die
Berticksichtigung der Schwéachung der Neutronen in Luft [SC98B] ergibt dagegen nur eine weitere
Erh6hung um 3.47 %. Nach der Aktivierungsdteing (3.2) werden an Position #2 somit entsprechend
mehr Restkerne erzeugt, wodurch der Nachweis dieser erleichtert wird. Nachteilig fur Position #2 ist
jedoch, daf3 ein nicht wohldefiniertes Neutronenfeld vorliegt, fir das die Methoden zur Bestimmung
seiner spektralen FluRRdichte noch erarbeitet werden missen.

Die experimentellen Ergebnisse von TEST

. - . . .. _I'IIIIIIIIIlIIIIIIIII|IIIIIIIII|IIIIIIII:
liefern fur die finf an Position #2 bestrahlten E 0 “Al(n.2p2n)"Na)
Targetelemente insgesamt MeRwerte fir Re-¢, E MG E
sponseintegrale aus 27 unterschiedlichen Re-  E d ° Eggggggg} g 3
aktionen - lalt man die Aktivitaten der exo- ,, E 5 & }} & Fe(nap)V | 3
thermen Reaktionen auBen vor, da sie undg- 7 o X Foimorin |
finiert Anteile induziert durch Raumunter<C j, E ;E‘;}QE:)“)B” E
grundneutronen enthalten konnen. Ein Grof§- £ * CulnApx)Mn| 3
E * Cu(n,4pxn)“Mn | 3

teil der gemessenen Reaktionen ist in Abec’ E o Cu(n3pn)“Fe | 3
dung 5.6 angegeben. Die Halbwertszeiten der " . e | ]
Produkte decken den Bereich weniger Stun-,, £ 4 Culn2pxn)7Co | 3
" o5 i - 10 E ® Cu(n‘2pxn) °Co |3

den {* Cu (T, =3.4h)?® Ni (], =2.52h)) bis : ® CutpIN | 3
hin zu mehreren Jahre® ( Na,fT =2.6a),  E.iliiiiiii., i L R EE

®Co (T, =5.272 a)) ab und schlieRen so im 0 20 40 60 80
Rahmen der experimentellen Mdéglichkeiten Threshold Energy [MeV]

dieser Arbeit alle Halbwertszeiten der mit
Spektrometrie nachweisbaren Produkte f
diese Targetelemente ein.

Der Vergleich mit den Produkten Protonen-induzierter Reaktionen an denselben Targetelementen zeigt
aul3erdem, daf3 fur Protonenenergien kleiner als 75 MeV nur fir ein Nuklid mit einer Halbwertszeit im
angesprochenen Bereich zusétzlich zu den in TEST nachgewiesenen Reaktionen Wirkungsquerschnitte
in der Literatur angegeben sind. Da diese Wirkungsquerschnitte fir die Protonen-induzierte Produktion
von>'Cr aus Kupfer kleiner als 0.5 mb sind, ist der fehlende Nachweis fur das TEST-Experiment durch
die entsprechend niedrigen Produktionswirkungsquerschnitte zu erklaren.

Nach Abbildung 5.6 sind an Position #1 die spezifischen Aktivitaten deluRinuklide etwa um einen

Faktor 40 geringer als an Position #2. Dabei wurden bereits 81 %atkrkruklide an Position #2 mit
spezifischen Aktivitaten von nur 0.1 bis 70 Bg/g nachgewiesen; eine weitere Reduzierung um einen
Faktor 40 wirde die Schwierigkeiten der Aktivitatsbestimmungen durch geringere Nettopeakflachen
oder entsprechend langere MelRzeiten nach dem im Kapitel 4.3.3 und 4.3.4 besprochenen nicht un-
erheblich erhéhen.

So muf3ten fur langlebige Nuklide in Folien der Position #1 zur Messung einer Nettopeakflache von
1000 Impulsen Mel3zeiten bis zu einer Woche veranschlagt werden, was fir groRere Probenzahlen auf
Dauer zu einem Engpal? fur die zur Verfligung stehende Detektorkapazitat gefiihrt hatte. Da die Aktivita-
ten fur die Targets von Position #1 nur so gering sind, wurden zudem nur 72 % der fir Position #2
gemessenen Restkerne detektiert.

Zusatzlich zury-spektrometrischen Messung wurden das Quarz- und Siliziumtarget der Position #2

chemisch aufgearbeitet, um in ihn®h Be ¢hAd Al mit AMS zu messen [SU97]. Die gemessenen
Isotopenverhaltniss€ Be/ Be in Silizium und Quarz heben sidliadewom Untergrund ab und zeigen

so die prinzipielle Machbarkeit, diese Radionuklide mit AMS fiir Targets in Position #2 zu detektieren.

Die Messung fif® Al steht noch aus, sollte aber nach den Ergebnissen fir Be prinzipiell mdglich sein.

Zusammenfassend I&Rt sich sagen, dald Aktivierungsexperimente in der Marble Hall nur fir eine dem
Lithiumtarget nahe Position Hall das gewlinschte breite Spektrum an Nukliden erzeugen, so daf3 eine
ortsfeste Bestrahlungskammer (Kapitel 4.2.2.2) dementsprechend in der Marble Hall installiert wurde.

Abbildung 5.6 Verhaltnisse der spezifischen Aktivitaten, die
Yk Position #2 und #1 gemessen wurden.
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5.2.1.2 Aussagen Uber die spektrale Flul3dichte und den Raumuntergrund

Das Verhaltnis der Aktivitaten an Position #2 zu denen an Position #1, A(#2)/A(#1), das in Abbildung
5.6 in Abhéngigkeit der Schwellenenergie E der Reaktionen gezeigt ist, gibt Auskunft dartiber, wie sich
der Absolutwert der Flul3dichte der Neutronen von der vorderen Position #2 zur hinteren Position #1
andert. Der Mittelwert der Verhaltnisse in Abbildung 5.6 (oine Fe aus Fe %owie Cuund Niaus Cu;
siehe unten) betragt 39.4 +6.2 und weicht somit von dem nach dem Abstandsquadratgesetz erwarteten
Verhaltnis von 30 signifikant ab. Zur Erklarung dieser Diskrepanz wird eine fehlerhafte Bestimmung des
Abstandes des Stacks #2 vom Lithiumtarget ausgeschlossen, da der Stack dann aul3erhalb der Mel3-
unsicherheit um immerhin 24 cm n&her zum Lithiumtarget hétte stehen missen.

Eine Erklarung fur das héhere Verhaltnis ergibt sich aus dem mit dem TFBC in der Blue Hall an
Position #1 gemessenen Strahlprofil in Abhangigkeit vom radialen Abstand zur Strahlachse unter
Berlcksichtigung dessen, daf3 es sich um ein kollimiertes und nicht um ein freies Neutronenfeld handelt.
Es zeigte sich, dal sich das Strahlprofil nicht zeitlich konstant verhalt, sondern wéhrend der Bestrahlung
sowohl die Form einer GauRkurve als auch ein Plateau aufweist [PR97B]. Ein gaulRférmiges Profil
kommt zustande, wenn die Neutronen zwischen Lithiumtarget und TFBC gestreut werden. Dann gehor-
chen sie jedoch nicht mehr der FluBschwéachung nach dem Abstandsquadratgesetz, das nur fur un-
gestreute Neutronen gilt, die das Plateau bilden. Das in der Blue Hall gemessene Strahlprofil gibt somit
die individuellen Bedingungen wieder, unter denen die Neutronen die Kollimatoren passiert haben.

Zusatzlich dazu hangt die Form der Strahlprofiles auch von der Strahlfokussierung ab, die wahrend einer
Bestrahlung zum Beispiel durch Beamtunen bis zu etwa 30 % geandert werden kann - nach oben
abgeschatzt [Z198]. Die Streuprozesse an den Neutronen verlagern die Quelle der Neutronen effektiv
weiter hinter das Lithiumtarget. So wird mit einer Verschiebung der Quelle um 32 cm hinter das Target
das gemessene Verhaltnis durch (849 cm/135cm) =39.6 erklart.

Betrachtet man das Verhaltnis als Funktion der Schwellenenergie der Reaktion, so erlaubt eine Analyse
des Verlaufes erste Aussagen dartber, inwieweit sich die relative spektrale FluRdichte der hinteren
Position in der Blue Hall von der an der vorderenitRwsin der Marble Hall unterscheidet. Das
Verhdltnis wird als konstant angenommen, da ein Fit einer Geraden eine schlechte Korrelation von nur
0.6 aufweist.

Zu den hoher liegenden Verhéltnissen der Proddkte Fe aus Eiserf'sowiad €Ni aus Kupfer ist zu

sagen, daf3 sie nur Anhaltspunkte sind. Denn die Aktivitdten der in Stockholm vorgenommenen Messun-
gen konnten infolge nicht zur Verfligung stehender totaler Efficiencies nicht fur echte Koinzidenzen
korrigiert werden. Dies betrifft die kurzlebigen Nuklide der Targets von Position #1 und bewirkt fur die
genannten Nuklide in Abbildung 5.6 ein erhdhtes Verhaltnis A(#2)/A(#1).

Die Verhaltnisse der Reaktioné¥ Fe(n,50%h) Sc soie Cu(n,4pxn) Mn liegen zwar signifikant
unterhalb des Mittelwertes, doch zeigen die hohen Unsicherheiten der Daten die Schwierigkeit, diese
Nuklide zu messen. Aus den zwei abweichenden Punkten sollte die sich andeutende abfallende Tendenz
mit zunehmender Schwellenenergie nicht Gberinterpretiert werden.

Ein konstantes Verhdltnis fur die Gesamtheit der Aktivitaten dieser Reaktionen, geren E zwischen -1.74
MeV und 44.6 MeV liegen, wird am einfachsten dadurch erklart, daf? sich die relativen spektralen
FluRdichten fur beide Positionen nicht unterscheiden. Dabei stellt sich jedoch die Frage, inwieweit die
verwendeten Targetelemente tiberhaupt sensitiv auf Anderungen in der relativen spektralen FluRdichte
sind. Deren Ursache sind zum einen der Transport zwischen den beiden Bestrahlungspositionen durch
die Kollimatoranlage und zum anderen die unterschiedlichen rAumlichen Gegebenheiten. Wie erwéhnt
ist die im Vergleich zur Blue Hall kleine Marble Hall voll ausgestattet mit dem Zubehdr zur Strahlfiih-
rung und bietet so viel mehr Angriffsnkte zur Streuung der Neutronen und zur Produktion nieder-
energetischer sekundérer Neutronen, die im folgenden als Raumuntergrundneutronen bezeichnet werden.
Fir diese ist auch der Beamdump eine potentielle Quelle.

Da die Streuquerschnitte fir Neutronen zu niedrigen Energien zunehmen und dort am grof3ten sind,
sollte das Passieren des Kollimators fur den niederenergetischen Teil der spektralen FlpgRdiehte



Kapitel 5 - Experimentelle Ergebnisse Seite 62

groRten Auswirkungen haben. Um mdgliche Anderungenpyanit Aktivierungsprodukten zu detektie-

ren, sind daher nur (n,p)-Produkte geeignet, die aus Isotopapnimaitn Gehalt im nattrlichen Isotopen-
gemisch produziert werdeff( Mn aus Fe, Fe aus®o, Co aus Ni). Denn diese weisen oberhalb der
Schwelle fur Energien von wenigen MeV in der Regel bereits Wirkungsquerschnitte von einigen 100 mb
auf und sind so besonders sensitiv fir niederenergetische Neutronen. Da fir diese Reaktionen jedoch
keine Verhaltnisse bestimmt wurden, kann keine Aussage (ber eine Anderupgfirodie niedrigen
Energien getroffen werden.

Einen ersten Zugang zu Aussagen Uber das Neutronenfeld auRerhalb des 0° Strahles der Neutronen in
der Marble Hall und somit auch lber die Raumuntergrundneutronen bieten die aktivierten Hinter-
grundmonitore B1 und B2 aus Kupfer sowie der Stack an Position #3 (Tabelle 4.4). Die Verhéltnisse der
in ihnen gemessenen spezifischen Aktivitdten zu denen des Stacks #2 sind in Abbildung 5.7 gezeigt.
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Abbildung5.7 Verhéltnisse der spezifischen Aktivitdten der Hintergrundmonitore B1, B2 und des Stacks an
Position #3 zu denen des Stapels am Ort #2 Uber der Schwellenenergie der Reaktionen. Sei der FuBboden der
Halle die x-y-Ebene eines kartesischen Rechtssystems und sei die positive x-Achse die 0°-Achse des
Neutronenstrahles mit Ursprung im Lithiumtarget. Dann gibt ausgehend vom Lithiunatadget Winkel zur x-

Achse in der x-y-Ebene ung den Winkel zur z-Achse an. d ist der Abstand der Folien vom Lithiumtarget.

Die Hintergrundmonitore B1 und B2 zeigen etwa um einen Faktor 50 niedrigere Aktivitaten, die Folien
des Stacks #3 etwa um einen Faktor 20 kleinere. Diese Abnahme der Aktivierung ist nicht allein damit
zu erklaren, dal sich das Neutronenspektrum verandert, weicht man von der 0°-Achse ab [UW97]. Denn
der Wirkungsquerschnitt zur Produktion der Peakneutronen nimmt bei Abweichungen bis 20° von der
0°-Achse - fir EinschufRenergien zwischen 20 und 45 MeV - nur um den Faktor drei ab [UW97].

Die drastische Abnahme in der Aktivierung fur die untersuchten Folien ist vielmehr dadurch ver-
standlich, daf? die Neutronen nur bis Stack #2 ohne Hindernis propagieren konnten - sieht man von deren
Durchtritt durch das das Strahlvakuum begrenzende Diaphragma etwa einen halben Meter vor Stack #2
ab. Die direkte Verbindungsstrecke fir alle anderen Monitore fihrt zum einen zunachst durch das
Strahlrohr selbst und durch den ersten die Protonen ablenkenden Magneten (Abbildung 4.1). Diese
Hindernisse bewirken eine effektive Abschattung der Monitore, die jedoch - geht man wie im Falle des
Stacks #3 naher zur 0°-Achse - deutlich von der Position der Targets abhéangt.

Die Tatsache, daB Produkte mit E oberhalb von 30 MeV erzeugt wétden ( Co aus Cu), weist darauf hin,
dafd zur Produktion der Restkerne in den Monitoren Neutronen aus dem Lithiumtarget beteiligt sind.
Denn ein Raumuntergrund mit derart hohen Neutronenenergien ist unwahrscheinlich. Dies zeigt das
Problem auf, dal3 die Aktivierungsprodukte sowohl durch Quellneutronen aus dem Lithiumtarget als
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auch durch Raumuntergrundneutronen erzeugt werden kénnen. Zudem werden die Anteile beider
Beitrage im allgemeinen vom Ort in der Halle abhangen.

Trotzdem haben die Aktivitaten aller Monitore die Tendenz, da3 die Reaktionen mit niedrigerer
Schwellenenergie ein groReres Responseintegral haben. Dies deutet auf das Vorhandensein eines
Raumuntergrundes an niederenergetischen Neutronen hin. Bemerkenswert ist daspgmiseiRtegral

fur das Produkt* Na aus Al. Die Wirkungsquerschnitte fuir diese Reaktion haben bei etwa 12 MeV ein
Maximum mit immerhin 120 mb [UW88] und das hohe Verhaltnis A#3)/A#2FYon Na weist somit auf
Anteile niederenergetischer Raumuntergrundneutronen hin. Dies wirde auch das hohe Verhaltnis
A#2)/A#1) fur**Na in Abbildung 5.6 erklaren.

Zur konkreten Trennung der Raumuntergrundneutronen von den Neutronen aus dem Lithiumtarget fur
das jeweilige Experiment mifdten Monte-Carlo-Rechnungen unter Berlcksichtigung der Raumgeometrie
durchgefihrt werden. Solche Simulationen zeigen beispielsweise fir die Bestrahlungseinrichtung am
CYRIC [TA96], daf? eine Neutronenkomponente durch Raumstreuung unterhalb von 1 MeV existiert.

Eine solche Berechnung wurde in dieser Arbeit nicht durchgefiihrt. Die Ergebnisse aus Abbildung 5.7
zeigen jedoch, daf infolge des konstanten Verhaltnisses A(#3)/A(#2) kein Beitrag der Raumuntergund-
neutronen fur Reaktionen mitgE oberhalb von 10 MeV nachgewiesen wird - der Grof3teil der
Reaktionen. FUf® Co aus Kupfer werden die Beitrage der Raumuntergrundneutronen am Response-
integral an der Position #2 auf 2%, fir Na aus Al auf 5% abgeschatzt.

Dies folgt unter der Annahme, daf3 der durch die Raumuntergrundneutronen produzierte Anteil an der
Aktivitat an Position #2 und #3 gleich ist. AuRerdem wurde vereinfacht angenommen, dal3 an Position
#3 die Produkte mit £ >10 MeV ausschlie3lich durch die primaren Neutronen produziert werden und
daf3 die primaren Neutronen auch fur die Reaktionen mit niedrigdif®BleV das gleiche Verhaltnis
A(#3)/A(#2) bewirken wie fur die anderen Reaktionen (mit der Ausnahmé®von Co aus Kupfer). Als
wichtiges Ergebnis ist somit festzuhalten, daf3 die Raumuntergrundneutronen nur fur Reaktionen mit
niedrigen E<10 MeV einen Beitrag zur Produktion haben, dal3 sie fur den Uberwiegenden Teil der
Produkte jedoch nicht von Bedeutung sind.

Diese Tatsache wirkt wiederum zurlick auf die oben angesprochene Methode, mit Hilfe der Verhaltnisse
A#2)/A#1) von (n,p)-Produkten Aussagen iiber die Anderung der niederenergetischen relativen
spektralen FluRdichte zwischen diesen beiden Positionen zu treffen. Dadurch daf? die Aktivitaten der
(n,p)-Produkte auch Anteile durch die Raumuntengneutronen enthalten, wird es nicht méglich sein,

mit ihnen auf eine Anderung vagy zu schlieRen. Denn ein Abzug der Anteile der Raumuntergrund-
neutronen an den gemessenen (n,p)-Responseintegralen mit Hilfe der oben gezeigida diikdr aber

mit Monte-Carlo-Rechnungen ist mit Unsicherheiten verbunden. Diese wirken sich auf A(#2)/A(#1) aus
und erschweren eine genaue Bestimmung dieser Verhéltnisse. Eine Aussage, inwiewgit/eith
Position #2 zu Position #1 fur die niedrigen Energien andert, ist daher nur mit Monte-Carlo-Simulatio-
nen mdglich.

Des weiteren mul3 fur die Responseintegrale, die in die Entfaltung eingehen, der Anteil der Raumunter-
grundneutronen bei den Unsicherheiten der Aktivitaten der niederenergetisotiekt®derart bertck-

sichtigt werden, dal3 die Unsicherheit nach unten vergrof3ert wird. Aus den obigen Abschatzungen sollte
diese VergroRerung konservativ betrachtet je nach Reaktion bei etwa 5% bis 20 % liegen. Eine genaue
Abschéatzung der Raumuntergrundneutronerafi@ Experimente ist nicht moglich, da diese im all-
gemeinen von Experiment zu Experiment variieren werden - abhangig etwa von der Protonenenergie und
der Dumpefficiency der Protonen fir den Beamdump.

Zusatzlich ist ein Untergrund an niederenergetischen Neutronen mit Energien kleiner als ~1 MeV
eindeutig Uber die durch die Reaktiorfén Cu(rf2n) Cufind QU@u O mermisci=4-5 b [PF95])
induzierte®* Cu-Aktivitat der Kupferhintespdmonitore nachgewiesen. Diese weisen ein Verhaltnis zu

der Aktivitat in Stack #2 zwischen 0.51 und 0.74 auf, das sich deutlich von den anderen in Abbildung
5.7 gezeigten nach oben abhebt und das so den EinfluR des durch die niederenergetischen Neutronen
induzierten (ny)-Reaktionskanales zeigt. Auch das Verhaltnis A(#2)/A(#1)°tder Cu-Aktivitaten von
19847 ist ein Indikator fiir einen deutlich héheren Untaendrsolcher niederenergetischer Neutronen in

der Marble Hall im Vergleich zur Blue Hall.
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Nimmt man an, daf® Fe aus Eisen des Stacks #& Mifemisc=1.28 b [PF95] nur tiber thermische
Neutronen erzeugt wird, so bekommt man eine FluRdichte der thermischen Neutronefl@om?°&*

am Ort von Stack #2. Der damit berechnete Anteil der (n,2n)-Reaktiorfzum Cu ergibt dann ein
korrigiertes Verhaltnis von A(#2), /A#1)= 31.2+3.2, das um etwa 30 % von denen der anderen
Reaktionen (Abbildung 5.6) abweicht. Hinsichtlich der einfachen Annahme, dal? ausschlie3lich ther-
mische Neutronen einen zusatzlichen Beitrag geben, ist das korrigierte Verhaltnis jedoch zun&chst in
erster Naherung als befriedigend zu betrachten und die thermische Flu3dichte als erste grobe Schatzung
fur einen Untergrund dieser Art anzunehmen.

5.2.2 Die FlufRdichte der Neutronen in der Marble Hall

Wie im vorangegangenen Kapitel 5.2.1 herausgestellt wurde, ist eine entscheidende Anforderung an eine
Bestrahlungseinrichtung fur Aktivierungsexperimente eine geniigend hohe FluR3dichte zur Erzeugung
einer grof3en Bandbreite von Restkernen. Wie verhaltnsinldie FluRdichte am Ort der Bestrahlungs-
kammer in der Marble Hall im Vergleich zu den Flu3dichten, die an anderen Bestrahlungseinrichtungen
genutzt werden?

Fur einen solchen Vergleich sind zunachst in Tabelle 5.2 die PeakfluRdichten fir die Position in der
Marble Hall angegeben, die durch die Anwendung der TFBC-Technik in Zusammenarbeit mit Mit-
arbeitern des Khlopin Radium Institutes, St. Petersburg, Ruf3land, gemessen wurden. Als erster Wert ist
der MeRRwertp,,., zusammen mit dem Abstand der MeRRposition hinter dem Lithiumtagget D  und der
verwendeten Protonenenergip E angegeben. Der Mefpygnvurde auf die nominelle Dicke des
Lithiumtargets und den vom Beschleunigerpersonal mit einer Unsicherheit von etwa 10 % gemessenen
Protonenstrom normiert und ist damit nicht als exakter Mel3wert anzusehen.

Da D, fur die Resultate nicht einheitlich ist, wurde die FluR3dighig zum Vergleich unter aus-
schlie8licher Verwendung des Abstandsquadratgesetzep . pah einer Referenzposition mit dem

Abstand D; =1.74 m umgerechnet. Diese Referenzposition gibt den Beginn des Stacks fur das Experi-
ment UPPNO1 an (Kapitel 4.2.2.2).

Tabelle 5.2 FluRdichtedaten fur die wahrend dieser Arbeit durchgefihrten Experimente und benutzten
Bestrahlungsorte. Angegeben sind die mittleren Flul3dichten mit dem zugehotrigen AQgtand D hinter dem
Lithiumtarget und der Protonenenergige E , normiert auf die Dicke des Lithiumtargets d(Li); weitere Er-
klarungen siehe Text.

MeRplatz PeakfluRdichte
10° Neutronen [cmd  (mm-d(Li) s uA) ]
Pren fur Drer Ep (Prer AN Monitormessungen mit
[m, MeV] | D,=1.74m

Blue Hall 0.013 8.38, 100 0.30 TOF mit (n,p)-Spektrometer [CO90]

0.01 (TEST) 8.73,76.4 0.26 TOF mit TFBC
Marble Hall, 0.41 (TEST) 1.59, 76.4 0.34 TOF mit TFBC und Aktivierung
Paamsitic- 0.64 (UPPNO1) 1.50,78.1 0.48 TFBC
Tyskland-Project| 0.46 (UPPNOC) 1.92,98.5 0.56 TFBC
(PARTY-Project)| 0.40 (UPPNOD) 1.92,98.5 0.49 TFBC

Zu dieser Umrechnungsmethode sind die folgenden zwei Anmerkungen zu machen. Nicht berlicksichtigt
wird dabei die Absorption der Neutronen in Luft, die jedoch nur etwa ein halbes Prozent pro Meter in
trockener Luft betragt [SC98B]. AuRerdem ist zu beachten, ob die Neutronen ein freies oder ein
kollimiertes Neutronenfeld bilden. Ist letzteres der Fall, so kann eine nicht unerhebliche Abweichung der
wahren FluRRdichte von der mit dem Abstandsquadratgesetz berechneten auftreten, deren Quantifizierung
a priori nicht erfolgen kann. Auf dieses Problem wurde bereits in Kapitel 5.2.1.1 hingewiesen.
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Fur die in Tabelle 5.2 eingetragenen Werte ergeben sich daher die folgenden Konsequenzen. Die
Absorption erhoht die FluRdichten der Blue Hall, rechnet man sie auf die Refergéompos, um etwa

3.5%, die Daten der Marble Hall &ndern sich vernachlassigbar um weniger als 0.2 %. Die Kollimierung
wirkt sich deutlich bei der Umrechnung von Werten der Blue Hall aus, was sich in dem um 35 %
unterschiedlichen Wert des TEST-Experimentes (Kapitel 5.2.1.1) zeigt. Da in der Marble Hall selbst
jedoch von der Giltigkeit des Abstandsquadratgesetzes ausgegangen werden kann, ergibt sich eine
PeakfluRdichte von etwa 018 cni® s mmLi' uA' an der Referenzposition. Dieser Wert ist ein
wichtiges Ergebnis zur Charakterisierung der Bestrahlungskammer.

Zum Vergleich mit anderen Bestrahlungseinrichtungen sind in Tabelle 5.3 die Kenndaten von Instituten
eingetragen, an denen mit quasimonoenergetischen Neutronen experimentiert wird. Die Zusammen-
stellung gibt ohne Anspruch auf Vollstandigkeit typische, in Veroffentlichungen erwahnte Parameter an.

Es wird deutlich, daB die Verwendung von Li als Target die gangigste Methode zur Erzeugung quasi-
monoenergetischer Neutronen ist, da - géger dem auch verwendeten Targjet B - relativ zum
niederenergetischen Tail mehr Neutronen im Peak produziert werden [BA69, JU71]. Fir den ange-
gebenen Wert an der Referenzposition gilt dasselbe schon oben gesagte, so dal3 dieser nur als Schatzwer
anzusehen ist, da es sich (mit Ausnahme des INS) um kollimierte Neutronenfelder handelt. Da die
FluRdichten an der Referenzpaosition alle kleiner als die Werte in der Marble Hall nach $&bsile,

konnte dies mit einer Verlagerung der Quelle hinter das reale Target durch Streuprozesse beim Transport
erklart werden.

Im Vergleich hebt sich die Position der Aktivierungskammer am TSL durch ihre Lage direkt hinter dem
Lithiumtarget und der damit entsprechend héheren genutzten FluRdichte von den Parametern der Ubrigen
Institute detlich ab. Denn die Aktivierung an allen anderen Einrichtungen (mit Ausnahme des INS)
erfolgt mit dem wohldefinierten Neutronenstrahl, nachdem er das Kollimatorsystem passiert hat. Daher
erfolgt die Aktivierung etwa mindestens vier Meter hinter dem Lithiumtarget, wodurch wiederum die
FluRdichte zur Aktivierung drastisch abnimmt. Solche Positionen sind zur Durchfiihrung von Akti-
vierungsexperimenten nur bedingt geeignet. Nur die Aktivierung am INS erfolgt mit 20 cm Abstand
ebenfalls direkt hinter dem Lithiumtarget; und dies auch nur, weil am CYRIC die Flu3dichte zur
Aktivierung zu niedrig ist.

Die Moglichkeit der direkten Messung der Flu3dichte in einer solchen, dem Lithiumtarget nahen
Position, zeigen die erfolgreich durchgefiihrten Messungen mit den TFBCs direkt tithe 8hudie
Bestrahlungen UPPNOC bis -OE (Kapitel 5.2.4). Diese Moglichkeit des Monitorings der PeakfluRdichte
am Ort der Aktivierung unterstreicht die Einzigartigkeit der Bestrahlungseinrichtung in der Marble Hall
des TSL, die die bisher einzige auf der Welt ist, mit der die hohen FluZdichten direkt hinter dem
Lithiumtarget Uber einen gro3en Energiebereich genutzt werden.

Dem Vorteil der hohen FluRdichten steht entgegen, daf? die spektrale FluRdichte nicht mit den TOF-
Methoden am Ort des Stacks gemessen werden kann wie dies anitdendPolsinter dem Kollimator

erfolgt. Daher muf3 besonderes Gewicht auf die genaue Erstellugg wahanderen Methoden gelegt
werden (Kapitel 6.1.3).



Tabelle 5.3 Kenndaten von Einrichtungen, an denen mit quasimonoenergetischen Neutronen experimentiert wird.

Einrichtung E b d(Target) Peakflul3dichte Monitormessungen mit
[MeV] [LA] [mm] 10°[cm? (mm-d(Li) s pA)*]
(pmessan Dmess E P Pres an
[m, MeV] D.~=174m

Cyclotron and Radioisotope 20-40 bis 1 2 nt o Li 0.006 8.6, 25 0.15 PRYC, U FC,Aktivierung Li-
Center (CYRIC),Tohoku 0.009 8.6, 35 0.22 Target, TOF mit L&E& U FC
University, Japan [IR97]
Instiute for Nuclear Study (INS), 20-40 2 2 19.1 0.15, 20 0.14 Nicht genug Platz fur TOF; Mes-
University of Tokyo, Japan 99.98% Li 35.4 0.15, 40 0.26 sung
[SH95B] des Neutronenfeldes am CYRIC

1-2 °Be 55.6 0.2,22.5 0.73 NE213 LC, Faradaycup,

93.5 0.2, 40 1.24 Al(m,)**Na Monitorreaktion

Takasaki Research Establishment,  40-90 bis3-5 3.6-6.6 (0.17 - 0.4)/d(Li) (0.89-2.11)/d(Li) PRTE2 U, ThFC
Japan Atomic Energy Research 9979 % Li 4,45 -90 TOF mit LC
Institute (TIARA), Japan [IR97]
Institute of Physical and Chemical  70-210 bis 0.1 10 0.013 8.37,70-210 0.30 Aktivierung Li-Target
Research (RIKEN), Japan [IR97] 99.8% Li TOF mit BC501A LC
Université Catholique de Louvain 25-70 bis 10 3-10 ™ Li 0.0043 11,36.4-62.8 0.17 PRTC
(UCL), Louvain-la-Neuve, Belgien TOF mit?®®U FC & NE213
[SC97]
Paul-Scherrer-Institut (PSI), 30-70 - 2 ° Be 0.052 7.78,71.3 1.04 PRTC
Villigen, Schweiz [SC92B] TOF mit NE213 &** U FC
Crocker Nuclear Laboratory, bis 65 7 18 7 L - - PRTC
University of California, 0.5 ° Be TOF
Davis, USA [JU70, JU71]
TRIUMF, Vancouver, Canada 180-520 - ToLo- - TOF mit (n.p)-Spektrometer
[HE87]
TSL, Uppsala, Schweden 20-180 bis 10 2-15 siehe Tabelle 5.2 0.5 TFBC

assiugabli3 a||Pusawadx3 - G |aude))

99 aM8s
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5.2.3 Allgemeine Aspekte der Bestrahlung in der Targetkammer

Nach der Installation der Bestrahlungseinrichtung wurden zunéachst einige grundlegende Aspekte zur
Bestrahlung des Stacks in der Targetkammer untersucht. Das betrifft insbesondere die Fragen, inwieweit
die Bestrahlung tber den Querschnitt der Targets homogen ist und wie sich die Absorption der Neu-
tronen im Stack verhélt. Der erste Punkt - wie schon in Kapitel 4.5.2.3 erwahnt - ist von Interesse, um
das Ansprechvermdgen des Halbleiterdetektors fir die Bestrahlungsprobe hinreichend genau zu be-
stimmen. Beide Fragestellungen haben jedoch gemeinsam, die raumliche Variation der FluRdichte der
Neutronen Uber den Stackdimensionen zu beschreiben. Denn da in die Berechnung der Wirkungsquer-
schnitte nach Kapitel 3.2 die spektraleafkdichte direkt eingeht, ist eine genaue Kenntnis der Variatio-

nen dieser Uber den Stackverlauf unumgénglich. Ein ebenso wichtiger Gesichtspunkt ist die in Kapitel
5.2.3.3 behandelte Frage, inwieweit Protonen zur Produktion der Restkerne in den Stacks beitragen.

5.2.3.1 Abhangigkeit der Aktivierung vom Targetquerschnitt

Zur Untersuchung der Homogenitat der Aktivierung tber den Targetquerschnitt wurde das Experiment
UPPNPE (Tabelle 4.5) durchgefiihrt. In diesem wurden in einer vorderen, einer mittleren und einer
hinteren Position in der in Abbildung 5.8 gezeigten Art und Weise vorher zerschnittene Polyethylen-
scheiben bestrahlt. Da das Shuttle jedoch bei der Beférderung im Tubesystem zur Position in der Marble
Hall rotiert, ist die wahrend der Bestrahlung eingenommene Rechts-Links-Orientierung der Targets in
der Kammer nach der Entnahme aus dem Shuttle nicht nachzuvollziehen.

Die Aktivitdten des Nu-
klids *C wurden nach
der Bestrahlung in je-

dem einzelnen Teily-

spektrometrisch be-beam 0.987

stimmt. Abbildung 5.8 —=>

zeigt die auf ein will- wv 1 ose wv
kirlich herausgegriffe- i

. _,Te'l norm_l?rten Abbildung 5.8 Anordnung der im Experiment UPPNPE bestrahlten
spezifischen Aktivitaten. pqyethylenfolien. Die Zahlenwerte fiir die einzelnen Stiicke geben die auf ein
Da die Unsicherheitenlkirlich ausgewshites Teil normierten spezifischen Aktivitaten an.

der Aktivitdten unterein-

ander etwa 4 % betra- o .
gen, wird aus diesenTabelle 5.4 Aktivitaten der vorderen Kupfertargets der Experimente UPPNOC/OD.

AktivierungsergebnissenAngegeben sind die auf das 19 mm-Durchmesser Target normierten spezifischen
auf eine Homogenitat Aktivitdten. Die angegebenen Unsicherheiten sind die relativen zum Vergleich beider

der FluRdichte Uiber der1Werte eines Targets.

22.5 mm 22.5 mm

Querschnitt geschlossen. UPPNOC UPPNOD
Eine weitere Moglich- Durchmesser Durchmesser
keit die Homogenitat der produkt 19mm 17 mm 19 mm 17 mm
Bestrahlung zu prifen,

! 61,

gets der Experimente Cu 1+0.61 1.047+0.075 1+0.046 1.080.046

UPPNOC bis -OE heran-

zuziehen. Die Bestrah-

lung UPPNOE konnte in dieser Arbeit nicht mehr ausgewertet werden, im folgenden werden daher nur
die Ergebnisse der Experimente UPPNOC und -0D betrachtet. Wie Abbildung 4.3 zeigt, waren die direkt
neben den TFBC positionierten Kupfertargets der Experimente UPPNOC/OD aus einer Kreisscheibe und
einem zugehorigen Ring zusammengesetzt.
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Fur die Kreisscheibe und das Gesamttarget gibt Tabelle 5.4 die Aktivitdten der kurzlebigen Nuklide
hinter dem vorderen TFBC an. Eine getrennte Messung der Kreisscheibe des Durchmessers von 10 mm
auch der hinteren Targets erwies sich infolge der geringen Aktivitat dieser Targets als sinnlos. Auch die
Ergebnisse in Tabelle 5.4 zeigen keine Inhomogenitét in der Bestrahlung. Denselben Schlul? liefern die
Betrachtungen der Flu3dichten der TFBC-Monitore mit 11 und 17 mm Durchmesser dieser Bestrah-
lungen sowie die Auswertungen von Festkdrperkernspurdetektoren, die ebenfalls fir diese Experimente
im Stack positioniert waren [PR98].

Diese sich aus allen beschriebenen Experimenten ergebende Homogenitat der Flu3dichte tber den
Targetquerschnitt ist zu erklaren mit der Tatsache, dal3 die Targets maximal unter einem Winkel von
1.55° vom Lithiumtarget aus gesehen bestrahlt wurden (Abbildung 4.2) und die Neutronen vom Li-
thiumtarget bis zum Stack propagieren, ohne auf ein Hindernis zu treffen. Prinzipiell zeigen Messungen,
daf3 sich die Spektren der emittierten Neutronen mit dem Winkel verandern [SC77, UW97]; fur die in
dieser Arbeit relevante geringe Variation des Winkels im Bereich < 1.55° sind die Anderungen jedoch
derart, daf? sie mit den hier vorgestellten Methoden nicht gemessen werden.

5.2.3.2 Abhéangigkeit der Aktivierung von der Position im Stack

Neben der Abhangigkeit der Aktivierung Uber den QuerschiitsTargets ist gleichermal3en der
Aktivitatsverlauf fir eine Reaktion imehrerergleichartigen Folien als Funktion der Position im Stack
zu untersuchen. Denn bereits die ersten Experimente

UPPNCC und UPPNO2 zeigten, daf’ die induziege '-3 g IRAERAREA T T
Aktivitat einer Reaktion von der Plazierung eined LOUV02, E, =32.9MeV
Targets im Stack und somit von der vor dem Targ§§ 1.2
bestrahlten Massenbelegung abhangt. Nach Glei :
chung (3.23) und (3.25) ist die Ursache hierfiir eifges 4 4 £
Anderung der spektralen FluRdichte. Die genaue;
Kenntnis einer solchen Anderung der spektralgs ,
FluRdichte Gber den Stackverlauf ist unerlaBlich uad
soll im folgenden ausfuhrlich behandelt werden, a5 :
die spektrale FluRdichte direkt in die Bestimmurgs®® E E
der Anregungsfunktionen nach der Methode des 0 10 20 30 20
Least-Squares-Adjustment eingeht. Neutron Energy [MeV]

. . Abbildung 5.9 Verhaltnis der spektralen Fluenzen
52321 Anderung der spektralen FluBdichgi ynd ohne den Stackdurchgang fiir das Experiment
bei Stackdurchgang LOUVO02. Eingezeichnet sind die Messungen ygn
mit dem NE213, die aup (E,>3 MeV)=1cn? g
Die spektrale Flu3dichte wurde fur das Experimemdrmiert sind.
LOUV02 vor und nach dem Stack gemessen (Kapitel

4.2.3). Das Verhaltnis beider spektraler Fluenzenp.ie 55 Verhaltnis der Responseintegrale

zeigt Abbildung 5.9. Man erkennt, dal? mit abnef /R perechnet mit der spektralen FluRdichte des
mender Energie unterhalb des Peaks (siehe Tab erimentes LOUVO2 mit und ohne

4.7 E =29 MeV, E =32.9 MeV) nach dem Stackstackdurchgang. Fir die jeweilige Reaktion ist die
durchgang zunehmend weniger Neutronen in dantere Integrationsgrenze E angegeben.
niederenergetischen Energiegruppen vorhanden sma

Reaktion = Rt/ Rohne
al§ vorher. | (Mev]
Diese ab etwa 20 MeV deutlich erkennbare Abnahne
ist durch den groReren totalen Wirkungsquerschnrﬁflu(p,n)es?Zn 3.50 0.842
mit abnehmender Neutronenenergie und somit dur;éﬁe(p,xnf Co 3.50 0.877
die starkere Entfernung der Neutronen aus def ?(D,prgj Mn 9.88 0.998
Strahl - sei es durch Kernreaktionen, sei es d“%ll(%)gggg)zz'\'&a 12420O %%%56
elastische und unelastische Streuprozesse - zu ' ' :
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klaren. Zusétzlich zu dieser Tendenz treten in Abbildung 5.9 zwei Peaks bei etwa 30 und 38 MeV auf,
die sich durch die dort vorhandene aufsteigende und absteigende Flanke des Hochenergiepeaks und so
durch geringe gegenseitige Energieverschiebungen dieser ergeben.

Die Anderung der relativen spektralen FluRdichte durch den Stackdurchgang hat nach Gleichung (3.23)
EinfluR auf das Responseintegral einer Reaktion. Tabelle 5.5 zeigt dazu theoretisch, welche Verhaltnisse
der Responseintegrale sich ergeben, wenn man mit den beiden gemessenen spektralen FluRdichten
aktiviert. Bei der Berechnung dieser nach Gleichung (3.23) wurden zur besseren Vergleichbarkeit die
spektralen Fludichten auf den Peak normiert. Sie wurden mit Anregungsfunktionen Pnotiuzégr-i

ter Reaktionen gefaltet, fur die sich der Hauptanteil der Produktion entsprechend der unterschiedlichen
Schwellenenergien und Verlaufe der Anregungsfunktionen in verschiedenen Energiebereichen ergibt.

Die Ergebnisse dieser Rechnung zeigen, dal’ nur das Verhdltnis fir die beiden Reaktionen mit den
unteren Integrationsgrenzepn E bei 3.5MeV signifikant von eins abweicht, da sich durch die geringere
Intensitat im Niederenergetischen fir die spektrale FluRdichte nach Stackdurchgang ein geringeres
Responseintegral ergibt. Die Groé3e des Verhaltnisses variiert dabei bei gleijichem E um etwa 4 %. Fir
alle anderen Reaktionen weichen die Verhaltnisse um maximal etwa 1% von eins ab. Die unterschied-
lichen relativen spektralen FluRdichten bewirken also nur fiir Reaktionen eine Anderung im Response-
integral, fur die die Produktion maf3geblich in dem Energiebereich erfolgt, in dem auch die relativen
spektralen FluRdichten voneinander abweichen; fur das Experiment LOUVO02 ist dies unterhalb von etwa
20 MeV der Fall.

Neben der Anderung der rela- * N w :
tiven spektralen FluRdichte ¢ UPPN‘”é UPPNO1 z
beim Stackdurchgang schlief3t l ] s ]

man aus den Aktivierungs- o ]
ergebnissen auch auf eine j’T ¥ 1 ‘ ] A b
Abnahme des Integrals der °°¢ ]
spektralen FluRdichte, der £ 0.657 = 0.001 ]
FluRdichte selbst. Dies ergibt_ | | ‘ ‘ ‘
sich aus dem Verlauf der Ak-2 ..s | UPPNOS 3 °
tivierung einer Reaktion in :

Abhangigkeit der Positionie-= “WT % 4 l{ %% % E

UPPNO09

R (firsf

R [10%s7]

rung der Folien im Stack. Als$
Beispiel dazu ist im rechteny

Teil von Abbildung 5.10 die : | Fed B s b
Verminderung des Respons- 1.4 :

0.6

E 0.678 = 0.002

E UPPNOB UPPNOB
eintegrals fur die Reaktion ©°=®f 3 1o kb E
"aCu(n,2pxnf®Co (E = 165 ] .. | Il ||
MeV) gezeigt, wie sie sich fur  *"§ | 7 ] | ‘ T T I E
die drei Experimente aus bis , E R 3
zu neun Kupfertargets ergibt. E 0,714 + 0.002 1 .0 "Cu(n.2pxn)”Co i
Diese Abnahme wird durch o> & = e . - o -
eine Verringerung der Flul3- Threshold Energy [MeV] d [mm]

dichte erklart, die durch d!eAbbiIdung 5.10 Links: Verhéltnis der Responseintegrale der emstbietzten

AbSOI‘ptIO!’] der l\!eutror_len N(UPPNOY: vorletzte) Kupferfolie. Die durchgezogenen Linien und die
Kernreaktionen einerseits untzahlenwerte geben den fehlergewichteten Mittelwert an. Fiir die Berechnung
durch die Abnahme der FluRder Schwellenenergie wurde die Emission ei@éilchens beriicksichtigt.
dichte vom Lithiumtarget ent- Rechts: Verlauf des Responseintegrals iiber der Position d im Stack fiir die
sprechend dem AbstandsquaReaktion "™ Cu(n,2pxn)*Co. Die durchgezogenen Linien zeigen die
dratgesetz andererseits zuAbsorptionsrechnungen nach e)EQA(;O-d)/r2 mit r=1740 mm-+d.

stande kommt (Kapitel

5.2.3.2.2). Betrachtet man die Aktivitdten der einzelnedtnuklide eines Experimentes, so ergeben
sich ahnliche Verlaufe wie die der Reaktidii  Cu(n,2fgn) Co in Abbildung 5.10 (siehe dazu auch
Kapitel 6.2.3.4).
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Fur alle gemessenen Produktnuklide zeigt der linke Teil von Abbildung 5.10 die Verhéltnisse der
spezifischen Aktivitédten aus der vordersten und der hintersten Folie als Funktion der Schwellenenergien
Es ihrer Reaktionen. Im Rahmen ihrer Unsicherheiten sind die Verhéltnisse fir alle Reaktionen eines
Experiments konstant. Den Ergebnissen des Experiments LOUVO02 folgend wird in erster Naherung
davon ausgegangen, daR die Anderung der relativen spektralen FluRdichte das Responseintegral der
Nuklide mit E; oberhalb von 20 MeV unbeeinflul3t 143t - setzt man die Normierungvaurf gleiche
Peakflu3dichten voraus. Dann geben die Verhéltnisse in Abbildung 5.10 (links) die Abnahme der
FluRdichte Uber den Stack an.

Dieser Schluf3 auf der Basis dieser Annahme muf3 mit Hilfe von Monte-Carlo-Rechnungen Uberprift
werden. Denn infolge der im Vergleich zum UCL beim TSL deutlich héheren Einschul3energien der
Protonen, kann die Produktion sekundarer Neutronen eine qualitativ andere Anderung der relativen
spektralen FluRdichte bewirken. Dies konnte diese Annahme fir die Bestrahlungen am TSL ungltig
machen. Vorweggenommen sei hier, daf? die Ergebnisse der Monte-Carlo-Rechnungen didn&mgsprec
von Aktivitatsverminderung und FluRdichteabnahme bestéatigen (Kapitel 6.2.3.4).

DaR dartiber hinaus auch die Produktnuklide it E unterhalb von 10 MeVundZ®Fe - im Rahmen

der Unsicherheiten nicht vom fehlergewichteten Mittelwert abweichen zeigt, daf? ihre Produktion im
niederenergetischen Bereich keinen signifikanten Anteil zur Gesamtproduktion hat. Dies |4t sich
dadurch erklaren, dal3 beides Nuklide mit Neutronentiberschul sind, die durch niederenergetische
Compoundkernreaktionen kaum gebildet werden, da bei diesen gerade bevorzugt die nichtgeladenen
Neutronen abgedampft werden.

Da die ¢ nach Kapitel 3.2 bei der Bestimmung der Anregungsfunktion mit Hilfe der Methode des
Least-Squares-Adjustment eingeht, hat die festgestellte Anderung.voei Durchgang durch den

Stack weitreichenden Folgen. Denn prinzipiell muf3 dann fiir jede Aktivierungsposition im Stack, aus
deren dort erzeugten Responseintegralen Anregungsfunktionen extrahiert werden sollen, eine eigene
spektrale Flul3dichte bestimmt werden. Eine Messung dieser vor jeder Folie ist infolge der aufwendigen
Aufbauten dazu nicht moglich. Um die Anderung der spektralen FluRdichte im Stack nachzuvollziehen,
greift man daher auf theoretische Methoden zurlck. Prinzipiell bedarf es dazu der Modellierung der
Trajektorie eines jeden Neutrons, die mit Monte-Carlo-Methoden erfolgt, worauf ausfuhrlich in Kapitel

6 eingegangen wird.

Um wenigstens die Abnahme der FluRdichte Uber den Stack experimentell zu bestimmen, wird fir die
Stacks zwischen jeder Elementfolie eine Monitorfolie aus Kupfer plaziert (Kapitel 4.2.1). Kupfer hat
den Vorteil, dal? sehr viele Produktnuklide miEpektrometrie mef3bar sind. Da die Aktivitaten dieser

die Abnahme der Flu3dichte anzeigen, steht mit der grof3en Anzahl verschiedener Nuklide ausreichend
Information zur Verfiigung, um die FluRdichteverminderung genau zu berechnen.

5.2.3.2.2 Quantifizierung der Abnahme der Fluf3dichte

Um die Griinde fur die Verminderung der Flufl3dichte bei dem Stackdurchgang zu untersuchen, wurden
die Bestrahlungen UPPNO7/08 durchgefuhrt. In beiden Bestrahlungen wurden drei Graphittargets in
identischen Positionen vorne, in der Mitte und hinten in der Kammer bestrahlt; unterschiedlich waren
lediglich die Absorbermaterialien zwischen diesen Targets. Im Experiment UPPNO7 war es Polyethylen,
in der Bestrahlung UPPNO8 Kupfer. Nach der Bestrahlung wurden die Aktivitaten des Produites C
spektrometrisch gemessen; die Ergebnisse hierzu sind in Abbildung 5.11 dargestellt. Entsprechend der
unterschiedlichen Absorbermaterialien betréagt die Verringerung der spezifischen Aktivitat im Stack mit
Polyethylen 18 % von vorne nach hinten, im Kupferstack nimmt sie um 36 % ab.

Zur quantitativen Erklarung dieser Ergebnisse werden im folgenden Absorptionsrechnungen angewen-
det. Dazu wurde die Absorption der Neutronen aus dem Strahl durch Kernreaktionen, die sogenannte
nukleare Absorption, mit einem energieunabhangigen makroskopischen WirkungsqtieXsichvier-

bindung mit der Abnahme der FluRdichte nach dem Abstandsquadratgesetz nath édferechnet.

Hierbei ist d die Dicke des passierten Materials im Stack und r der Abstand vom Lithiumtarget.
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Abbildung 5.11 Experimentelle und theoretische Ergebnisse der Experimente UPPNO7/08.
Dargestellt sind die auf die vordere Position normierten spezifischen Aktivitaten des Ntiklides C.
Die Rechnungen sind fur die Positionen vor und nach den Graphitfolien angegeben und die
Verbindungslinien dazu sind eye-guides.

Zu den Rechnungen ist zu bemerken, daf sie nur ein vereinfachtes Modell darstellen. Denn es liegt ein
guasimonoenergetisches Spektrum an Neutronen vor, deren Wirkungsaittezsecmuklearen Absorp-

tion von der Energie abhangt. Durch die Benutzung eines energieunabhangigen Absorptionsquer-
schnittes wird somit die Anderung der spektralemBichte nicht in Betracht gezogen. Auch das
Miteinbeziehen des Abstandsquadratgesetzes fuldt nur auf beschrankter physikalischer Gultigkeit. Denn
fur seine Anwendung ist die geradlinige Ausbreitung der Teilchen ohne weitere Wechselwirkung
Voraussetzung, was durch den Stack als Hindernis nicht mehr gegeben ist. Trotz ihrer Einfachheit bieten
die Rechnungen die Méglichkedthne gro3en Aufwand den Verlauf der Aktivitaten zu erklaren - etwa

im Vergleich zu Monte-Carlo-Rechnungen.

Als einfachste N&@herung fiir die Absorption durch die Kernreaktionen wurde zum einen der energie-
unabhéangige geometrische Wirkungsquerschgift rsA** mit r,=1.128 fm nach [HO57] benutzt. Da

er eine Abschatzung nach oben darstellt, wurde in einem zweiten Ansatz der Querschnitt der nuklearen
Absorption nach Pearlstein [PE89] fiir die Energie der Peakneutronen herangezogen.

Nach Abbildung 5.11 erklart das Abstandsquadratgesetz einen Anteil von etwa 7 % an der FluRdichte-
abnahme im Stack von vorne nach hinten. Unter Einbeziehung dieses Effekts zeigen die Rechnungen
nach Pearlstein fiir die hintere Folie beider Stacks eine Uberschatzung von etwa 7 %, die unter Ver-
wendung des geometrischen Wirkungsquerschnitts liegen dagegen um etwa 4 % unterhalb der experi-
mentellen Werte. Im Falle der Berechnung nach Pearlstein gibt die Einbeziehung des Abstandsquadrat-
gesetzes eine Verbesserung der Beschreibung, bei der Benutzung, &t sich dies nicht eindeutig
entscheiden. Festzuhalten bleibt, daR dieses einfache ModeEgxp)4” innerhalb der angegebenen
Abweichungen in der Lage ist, die Aktivitditsabnahmen tjisdiv zu erklaren. Flr genauere Aussagen

ist wiederum auf die Anwendung von Monte-Carlo-Methoden zu verweisen, die die Energieabhangigkeit
des Absorptionsquerschnittes bertcksichtigen (Kapitel 6.2.3.2).

Mit den Experimenten UPPNO7/08 wurde nur die quantitative Beschreibung der FluRdichteabnahme
zwischen zwelPunkten(vorne und hinten) untersucht. Zusatzlich dazu erlaubt der rechte Teil von
Abbildung 5.10 auch den Vergleich zwischen den theoretisch bereclhmetexperimentell gemesse-

nen Aktivitatverlaufen Entsprechend der individuellen Zusammensetzungen der Stacks zeigt sich fir
jedes Experiment ein charakteristischer Gradient der spezifischen Aktivitaten, der am Anfang des Stacks
grof3er ist, da dort die starker absorbierenden Materialien mit hoher Massenzahl A plaziert waren. Diese
experimentspezifische Form des Aktivitatsverlaufes wird von den Rechnungen qualitativ wiedergegeben.

Die theoretischen Daten zeigen die berechnete FluRRdichte an den Punkten vor und nach den Folien. Die
in einem Target induzierte Aktivitat liegt somit zwischen diesen beiden Werten, was durch die einge-
zeichnete Dicke der Folie berlcksichtigt wird. Im Gegensatz dazu ist die Aktivitatsabnahme in den drei
Folien der Experimente UPPNQ7/08 (Abbildung 5.11) jeweils gleich und die relative Abnahme wurde
auf die Position vor der Folie bezogen.
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Die quantitative Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment ist zum groRen Teil sehr gut, sie

zeigt jedoch Abweichungen bis 6 %. Diese liegen auf3erhalb der relativen Unsicherheiten der gezeigten
*8Co-Responseintegrale untereinander, die kleiner 1 % sind. Die Ursache hierfur ist wiederum in der

mangelnden Qualitat der Wirkungsquerschnitte und der Einfachheit des Modells zu sehen. Die

experimentelle Bestimmung der Flu3dichteschwachung wird somit im Rahmen der angegebenen
Unsicherheiten durch Rechnungen mit dem vorgestellten Moidéli ersetzt.

5.2.3.3 EinfluR sekundéarer Protonen

Auler den Restkernen Neutronen-induzierter Reaktionen wurden auch Nuklide nachgewiesen, die nur
durch Protonen erzeugt werden. Das sind die (p,n)-Produkte aus Eisen, Kupfer und Blei, die in Tabelle
5.6 aufgelistet sind. Da die Protonen aus dem Beschleuniger nach Durchgang durch das Lithiumtarget
in den Beamdump abgelenkt werden, kann die Erzeugung dieser Restkerne nur durch im Stack
produzierte sekundare Protonen erklart werden.

Diese entstehen als Nebenprodukte der Neutronen-induzierten Kernreaktionen; ihre FluRdichte steigt
zum einen mit der Massenbelegung des Stacks und zum anderen mit der Primarenergie der einfallenden
Neutronen an. Wahrend (p,n)-Produkte zu trennen sind von den eigentlich interessanten durch

Neutronen-induzierte Reaktionen produzierten Restkernen, ist fur letztere die Abtrennung der Anteile

der Protonen-induzierten Reaktionen nicht so
einfach moglich. Da die Produktion durch_
sekundare Protonen unerwilnscht ist, wird inE
folgenden deren Anteil an der Gesamtproduktioé 102
eines Restkernes abgeschatzt. Damit wird
beurteilt, ob dieser vernachlassigt werden kanréf
oder ob eine Korrektur dafiir notwendig ist. Q

10' ¢

5 -
Zur Berechnung der Produktion von Restkerne?g 1000 L
durch sekundéare Protonen ist die Kenntnis ihreg
spektralen  FluRdichte notig. Da diese®
experimentell nicht zugénglich ist, erfolgt die '° —,

10 10 " 10 *2
Berechnung in der Regel mit Monte-Carlo- Proton Energy [MeV]

Methoden. Das Zl.Jr Verf_ugun_g Steherld bildung 5.12  Anregungsfunktion der Reaktion
Program_ms_ystem Ielstete_ dle_s jedoch  nich ‘Cu(p,nf°Zn und der winkelintegrierten
Daher wird im folgenden eine einfache Methods,oonenproduktion durch die Reaktioft  Cu(n,p)
vorgestellt, mit der eine Abschatzung degrechnet mit ALICE-IPPE. Die Werte zur

Einflusses der sekundaren Protonen auf digotonenproduktion geben die EinschuRenergie der
Restkernproduktion erfolgt. Neutronen in MeV an.

[.,A8N qu] uonoas ssoi) [eloads

Fir diese Abschatzung wurde die spektrale
FluRdichte der sekndaren Protonen der mitdem '® AR N e
Programm ALICE-IPPE (Ignatyuk-Niveaudichte, - Range of protons in Cu 3
Massenoption XMSC) [SH95A, GL98A, GL98B] 4.« L o G i
berechneten  winkelintegrierten  Protonerg’ ESmm Cu ° :
produktion gleichgesetzt. Diese wurde mit deg, [ o ]
EinschuRenergien 75 MeV (UPPNO1), 95 MeE 10+2 3 ° 4
(UPPN09) und 160 MeV (UPPNOB) fur die2 o ]
Materialien "™ Cu, "™ Fe und® Pb berechnet. I P o 1
Abbildung 5.12 sind diese spektralen FluRdichten10** @ E
am Beispiel von Kupfer gezeigt; sie setzen sich ]
aus einem Evaporationspeak,(E, <15 MeV) 10*" P L L, |
und dem Anteil der im Praequilibrium étrerten 50

Protonen mit Energien oberhalb von etwa 15
MeV zusammen. Abbildung 5.13 Reichweite von Protonen in Kupfer.

100
Proton Energy [MeV]
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Die derart angenommene spektrale Flu3dichte stellt nur eine Naherung der wahren dar, da zum einen nur
die Produktion durch Neutronen der angegebenen Maximalenergie berechnetdvinem anderen der
Teilchentransport im Stack nicht berticksichtigt wird. Dieser Ansatz sollte trotzdem hinreichend gut sein,
da die Materialien fiir Protonen mit Energien kleiner als 160 MeV ein hohes Bremsvermdgen besitzen.

Abbildung 5.13 zeigt dazu anhand von Kupfer, dal3 Protonen mit Energien kleiner als 50 MeV beim
Passieren von 5 mm Kupfer vollstdndig abgebremst werden. Wiirde der Gesamtstack aus Kupfer
bestehen (59 g/cim ), wére ein Proton mit 160 MeV nach knapp der Halfte davon vollstandig abgebremst.
Zudem haben die hdherenergetischen, weiterreichenden Protonen nach Abbildung 5.12 nur den
geringeren Anteil an der Quellfludichte - etwa 30 % fiir E >20MeV. Infolgedessen ist die Erzeugung
von Restkernen durch die sekundaren Protonen lokal auf die umgebenden Folien beschrankt, so daf? die
Vernachlassigung des Transports in erster Naherung keine zu grof3en Fehler verursachen sollte.

Aus den mit dieser spektralen

FluRdichte und mit den experimentell ape)ie 5.6 Durch sekundare Protonen induzierte Reaktionen und
bekannten ~ Anregungsfunktionen - inre SchwellenenergiencE sowie die aus den experimentellen
Abbildung 5.12 zeigt diese etwa fur dasresponseintegralen nach dem im Text vorgestellten Modell
Produkt® Zn - berechneten Faltungs-berechneten Protonenfludichign

integralen ergeben sich aus der

Normierung auf das in den Folien R€aktion B ‘P(ES<E2E§eak)
gemessene Responseintegral die in [MeV] 10° [em*s’]

Tabelle 5.6 angegebenen Flul3dichten UPPNO1 UPPNO9 UPPNOB
sekundarer Protonen. Die Schwan-

kungsbreite der Werte um etwa einen” Cu(p.nf*zn 2.17 B 8.5 4.7
Faktor 20 zeigt, daR aus diesem Fe(@xnj*Co  5.44 5 7.4 14

nat 06 D;
einfachen Modell nur eine GroRen- —Po(PXNf"Bi _ 4.56 - 15 29

ordnung fur die Protonenflul3dichte
folgt, die bei etwa &0° cni?*s® liegt.

Verglichen mit der FluRdichte von Neutronen, die bei einem typischen Experiment (3 uA, 4 mm Li-

Target) etwa 1.8 cnm?s' betragt, so ist die ProtonenfluRdichte etwa einen Faktor 250 geringer. Der

Einflud der sekundaren Protonen auf die Restkernproduktion ist also in erster Naherung zu
vernachlassigen, zumal die ProtonenfluRdichte fiir Reaktionen mit hohen Schwellenenergien
entsprechend den Spektren in Abbildung 5.12 noch abnimmt.

5.2.4 Ergebnisse der Experimente UPPNOC/0D

Mit der Experimentreihe im Januar 1998 wurden zum ersten Mal TFBCs angewendet, wf diihfé

der Neutronen direkt am Ort der Bestrahlungskammer zu messen. Die Ergebnisse dieser Messungen
zeigen, daf’ mit dieser Technik die Peakfluenz der Neutronen am Ort des Stacks angegeben werden kann
[PR98]. Da diese Methode zum ersten Mal eine direkte Messung der FluRRdichte ermdglichte, ist dieses
Ergebnis fur den Fortgang der Experimente und fir die nachfolgenden Auswertungen von grol3er
Bedeutung. Denn die Kenntnis der FluRdichte der Neutronen ist zur Bestimmung der
Anregungsfunktionen unerlalich (Kapitel 3.2).

Im Rahmen der Bestrahlungsreihe stellen die Experimente UPPNOC/OD im wesentlichen eine
Wiederholung der Experimente UPPNO7/08 unter Einbeziehung der TFBCs dar, um die mit beiden
Methoden gemessene Abnahme der Fluf3dichte zu vergleichen. Nactiulighil. 3 wurden diesmal die
Aktivitaten der kurzlebigen Restkerne in den Kupfertargets gemessen, die in der vorderen Position direkt
hinter den TFBCs und der hinteren Position direkt vor den TFBCs plaziert waren. Als
Absorbermaterialien wurden Graphit (UPPNOC) und Kupfer (UPPNOD) verwendet.

Da die Absorption der Neutronen auch in den 6 mm dicken Kupferfolien selbst nicht vernachlassigt
werden darf, mul3te eine Korrektur angebracht werden, die dies berlcksichtigt und die die Aktivitaten
der Targets auf die Position vor das vordere Kupfertarget beziehungsweise hinter die hintere Kupferfolie
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bezieht. Dazu wurde unter der Naherihd « 1 die Exponentialfunktion des Ausdruckes eXml()/r’

bis zur zweiten Ordnung entwickelt und die Terme wurden Uber die Dimension der Folien integriert. Die
Integration ist von der Wahl der Wirkungsquerschnitte nahezu unabhangig, da die Ergebnisse unter
Anwendung der Querschnitte Pearlsteins [PE89] um weniger als 1 % von denen unter Benutzung des
geometrischen Querschnitts abweichen.

Die Korrektur hebt fir UPPNOC das Verhéltnis der spezifischen Aktivitaten(hinten/vorne) um 5 %, fir
UPPNOD um 4.8 % an. Dartber hinaus wird die FluRdichte auch in den TFBCs verringert; die
Verringerung dadurch wird mit 1 % [PR98] abgeschatzt. Die TFBC-Ergebnisse in Tabelle 5.7 sind
jedoch ohne Berlicksichtigung dieses Effekts angegeben, der das Verhéltnis der Fluenz(hinten/vorne) um
2% anheben wirde.

Tabelle 5.7 Relative spezifische Aktivitatéh ( Cu thd Mn) beziehungsweise Fluenz der Peakneutronen
(Information der 11 und 17 mm TFBCs) [PR98] und die zugehdrigen Rechnungen (C) nach den im Text
beschriebenen Methoden fiir die Experimente UPPNOC/0D.

UPPNOC UPPNOD
vorne hinten vorne hinten
TFBC 1 0.810+0.047 1 0.665+0.034
51Cu 1+0.052 0.856+0.058 1+0.047 0.651+0.035
5Mn 1+0.120 0.896+0.120 1+0.060 0.682+0.037
C-ogeo+1/r2 1 0.747 1 0.617
C-[PE89]+1/¢ 1 0.810 1 0.672

Die relativen Ergebnisse der Messungen sind in Tabelle 5.7 angegeben. Sie zeigen eine gute
Ubereinstimmung innerhalb der Unsicherheiten, insbesondere zwischen den TFBC-Fluenzen und den
mit den geringeren Unsicherheiten behafteten spezifischen Aktivitatett von Cu. Die TFBC-Fluenzen
beziehen sich nur auf die Peakneutronen, die Daten der Reakffonen Cl(n,xn) C% und Cu(n,
4pxnP*Mn mit E = 20.1 MeV beziehungsweisg E = 34.3 MeV jedoch schlieRen alle Neutronen mit
Energien oberhalb dieser ein. Die gute Ubereinstimmung der TFBC-Ergebnisse mit denen der
Aktivierung zeigt somit wiederum, daR auch fiir diese Reaktionen der EinfluR der Anderung der
relativen spektralen FluRdichte auf die Erzeugung der Aktivitat vernachlaiigbar ist. Die Abnahme der
spezifischen Aktivitaten gibt somit direkt die Schwachung der Peakfluf3dichte wieder.

Die Rechnungen nach dem oben vorgesteliten Modell mit den Querschnitten nach Pearlstein beschreiben
die experimentellen Ergebnisse bemerkenswert gut. Insbesondere ist die Ubereinstimmung mit den
TFBC-Messungen hervorzuheben, da sich diese wie auch die Rechnungen auf die Peakneutronen
beziehen. Dies weist auf die bessere Qualitdt des Ansatzes nach Pearlstein gegeniber dem
geometrischen hin, auf dessen Basis die experimentellen Daterr{ohne Mn) fur dieses Experiment um
bis zu 15 % unterschétzen werden.

5.2.5 Responseintegrale der Restkernverteilungen

Zur Bestimmung der Responseintegrale der Restkerne wurden ins@ddaBpiektren ausgewertet, aus
denen 550 Responseintegrale fir 119 Reaktionen bestimmt wurden; diese finden sich in Anhang E.

Wie bereits in der Einleitung zu diesem Kapitel 5.2 erwdhnt, haben diese als Ergebnisse von
Einzelexperimenten wenig Aussagekraft. Dennoch wird im folgenden der zukinftige Fortgang der
Arbeit, die Entfaltung der Anregungsfunktionen, wenigstens prinzipiell demonstriert. Daflr wird die
Reaktion™ Ag(n,xn}®*¢ Ag herangezogen, fir die zum Ende dieser Arbeit bereits Responsen fiir vier
Bestrahlungen mit experimentell ausgemessenen spektralen Flu3dichten und Fluenzen vorliegen. Diese
Reaktion hat dartiber hinaus den Vorteil, dal? ein Literaturvergleich mit der Anregungsfunktion von
Schrewe et al. [SC92A] moglich ist.
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Die Entfaltung wurde mit dem Programm STAYSL [PE77, LY96] durchgefiihrt, daa gigori-
Anregungsfunktion im Rahmen der Unsicherheiten an die experimentell gemessenen Responseintegrale
anpal3t. Zur Erstellung darpriori-Anregungsfunktion wurden Rechnungen mit dem Programm ALICE-
IPPE (Ignatyuk-Niveaudichte, Massenoption XMSC) [SH95A, GL98A, GL98C] durchgefihrt. Die
hieraus resultierende Anregungsfunktion ist in Abbildung 5.14anmitiori’ gekennzeichnet. Da bis 28

MeV die experimentellen Daten von Liskien [LI68] und Bayhurst et al. [BA75] vorliegen, wurde die mit
ALICE-IPPE berechnete Anregungsfunktion an den experimentellen Wert bei 28 MeV angapalit ('
priori adjusted’ in Abbildung 5.14). Da diese Anregungsfunktion unterhalb von 28 MeV gut mit den
experimentellen Daten Ubereinstimmt, wurde fir diesen Energiebereich die Unsicherheit der
Anregungsfunktion gleich der experimentellen (5 %) gesetzt. Fir die Energien dariiber wurde die
Unsicherheit mit 50 % angenommen, da der Vergleich theoretisch berechneter Anregungsfunktionen mit
experimentellen Daten fiir diesen Energiebereich Abweichungen in dieser GréRenordnung ergibt.

Das Entfaltungsverfahren liefert

dann die in Abbildung 5.14 mit = g L T [T ]
‘STAYSL' bezeichnete Anregungs- ]
funktion sowie die zugehdrigen
Unsicherheitsgrenzen (,uncertainty>>
limits”). Diese weist keine starken&,2 0.2
Veranderungen in Bezug auf die ‘ O
priori adjusted’-Anregungsfunktion 3
auf, denn die mit letzterer berech:
neten Responseintegrale weich
bereits um nur maximal 18 % von
den gemessenen ab.

Der Verlauf der Unsicherheitsgren-

zen in Abhéangigkeit der Neutronen-
energie weist fur die Peakenergien

der spektralen FluRRdichten lokale ggg
Minima in der Unsicherheit auf. Das
bedeutet gerade, dald fur eine Ubek

den gesamten Energiebereich geé
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Ebenfalls in Abbildung 5.14 einge-
tragen ist die von Schrewe et al.
[SC92A] bestimmte Anregungs-
funktion, die mit Responseintegra- &l
len aus sechs Bestrahlungen mit 40 60
Neutronen guasimonoenergetischer Neutron Energy [MeV]
spektraler FlulRdichten das Least-

Squares-Adjustment mit dem Pro-

gramm STAYSL vornahmen. DaAbbildung 5.14 Spektrale FluRdichten der Experimente PSIN01/02 und

ihre Ergebnisse alif’ Ag als TargetOUV01/02 (oben) und die Ergebnisse der vorlaufigen Entfaltung fur
normiert sind, wurden die Resultatélie Reaktior* Ag(n,xrif*> Ag (unten). Weitere Erklarungen siehe Text.

auf die naturliche, in dieser Arbeit

benutzte Zusammensetzung des Silbers umnormiert. Wahrend die Resultate von Schrewe et al. [SC92A]
fur den niederenergetischeren Peak der (n,3n)-Reaktion auf Grund der Anpassung an die experimentellen
Daten gut mit den Ergebnissen dieser Arbeit tbereinstimmen, ergeben sich fur den zweiten Peak des
vorwiegend beitragenden (n,5n)-Kanales &h Ag groRere Diskrepanzen. Die Hauptgriinde dafiir
werden wahrscheinlich sein, dal3 Schrewe et al. zur Erstellung @hpeiori-Anregungsfunktion
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theoretische Rechnungen des alteren ALICE-Codes [BL83] der Hitiegunreaktionen benutzt haben
und ihnen mehr Experimente zur Entfaltung vorlagen.

Das zeigt einen weiteren wichtigen Gesichtspunkt auf: Das Ergebnis der Anpassung hangt entscheidend
von der Glte der verwendetarpriori-Anregungsfunktionen ab. Daher sollten fiir eine physikalisch
sinnvolle Erstellung dieser die neusten Codes zur Berechnung genutzt werden. Zusatzlich sollte darauf
geachtet werden, ob fir bestimmte Reaktionskanale spezielle Programme existieren, die gerade Effekte
dieses Kanals besonders gut berechnen - zum Beispiel wird die Emissie+Tedohen im Praequi-

librium nur vom ALICE-IPPE-Code [SH95A] bertcksichtigt und dieses Programm ist somit fir diese
Reaktionskanéale anderen vorzuziehen.

5.3 Fazit der experimentellen Ergebnisse

Zur Erweiterung der Datenbasis von Produktionswirkungsquerschnitten von Restkernen in Protonen-
induzierten Reaktionen wurde der Schwerpunkt der Unteosigen auf die Messung der experimentell
schwer nachweisbaren Restkethe Tithd Fe aus ihren kosmophysikalisch relevanten Targetelementen
Titan, Eisen und Nickel beziehungsweise Eisen gelegt!*Fir Ti vervollstandigen die MeRwerte dieser
Arbeit fUr alle drei Targetelemente die Literaturdaten und es liegen nun physikalisch sinnvolle und in
sich konsistente Anregungsfunktionen hierflr vor.

Im Falle des Restkerr’s Fe wurden zum ersten Mal im Rahmen unserer Arbeitsgruppe Produktions-
querschnitte angegeben. Die Ubereinstimmung mit Literaturdaten fiir die Produktion aus Eisen zeigt die
Machbarkeit, diese Daten mit X-Spektroskopie ohne vorherige chemische Aufarbeitung der Targets zu
messen. Weitere Messungen zur Uberpriifung der Querschnitte mit dieser alternativen Methode, zur
Erstellung und Vervollstandigung der Anregungsfunktionen aus weiteren Targetelementen sowie zur
Messung von Dicktargetproduktionsraten missen folgen.

Der Hauptteil der experimentellen Ergebnisse besteht aus den Untersuchungen zu den Bestrahlungen mit
Neutronen guasimonoenergetischer spektraler FluRdichten. Die Bestrahlungen am TSL waren die ersten
ihrer Art. Mit einem ersten erfolgreichen Testexperiment wurde daher zunachst die Feasibility fur
Aktivierungsexperimente an einer Position in der Marble Hall festgestellt. An dieser wurde daraufhin
eine Bestrahlungskammer installiert, an der eine Experimentreihe mit dem Ziel der Aktivierung begon-
nen wurde. Aus den ersten dieser Bestrahlungen wurden die Responseintegrale fir die Entfaltung
bereitgestellt, die nach der Auswertung der vollstandigen Experimentreihe durchgefiihrt werden wird.

Im Rahmen der Experimente wurden jedoch auch Bestrahlungen durchgefiihrt, die Aussagen zur
Anderung der relativen spektralen FluBdichte sowie der FluBdichte selbst zum Ziel hatten. Dies ist von
entscheidender Bedeutung fiir den weiteren Fortgang und die Auswertung der Experimente, da nur ein
genauesp; als EingangsgroRe in die Entfaltung sinnvolle Ergebnisse liefert. Dabei muR die Anderung
beim Passieren des Folienstapels sowie zwischen den Positionen der Marble Hall und der Blue Hall
untersucht werden. Fur beide Aspekte zeigte sich, dal3 eine vollstandige Interpretation der Aktivierungs-
ergebnisse bezuglich der Anderung ygrund¢ nur mit Monte-Carlo-Methoden mdglich ist.

Die Ergebnisse solcher Simulationen missen jedoch experimentell fur die jeweiligen Bestrahlungen
uberprift werden. Im Falle der Anderung der FluRdighie Abhangigkeit der Folienposition erfolgt
dies mit Hilfe der Kupfermonitorfolien, die zwischen den einzelnen Elementfolien plaziert werden.

Die Untersuchung der Anderung v@pzwischen den Positionen der Marble Hall und der Blue Hall ist
notig, da eine experimentelle Bestimmung wgnmit Hilfe der TOF-Technik nur in der Blue Hall
moglich ist,@ aber am Ort der Bestrahlungskammer gefragt ist. Dieser Gesichtspunkt betrifft somit
zukunftige Experimente, bei denen gleichzeitig zur Aktivierung TOF-Messungen vorgenommen werden.

Fur den hierzu notigen Vergleich von Theorie und Experiment kdnnen auf experimenteller Seite
Aktivierungsergebnisse von Einzelfolien aus Kupfer, Nickel oder Kobalt an beiden Experimentorten
dienen. Gerade diese Elemente bieten die Mdglichkeit, eine Vielfalt von Aktivierungsprodukten
unterschiedlichster Reaktionstypen zu messen. Die Aktivierung als Einzelfolien ist nétig, um den Aufbau
von Sekundarteilchenfeldern in den Targets zu vermeiden, wodurch der gesuchte Effekt tiberlagert wird.
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6 Theoretische Betrachtungen zum Neutronentransport
im Stack

Aus der Gesamtheit der Responseintegrale einzelnen Reaktionen entfaltet werden. Fir jede Folie eines
Stacks, fir die ein Responseintegral zur Eingabe in die Entfaltung gemessen wurde, muf3 dazu auch eine
eigene spektrale FluRdichpe vorliegen (Kapitel 3.2).

Normalerweise ist es experimentell nur mogliphyor und hinter dem Stack zu messen, wie dies bei
den Bestrahlungen am UCL erfolgt (Kapitel 4.2.3). Zu beachten ist jedoch, daf3 sich die spektrale
FluRdichtep der einfallenden Neutronen beim Passieren des Stacks durch die Wechselwirkung mit dem
Targetmaterial &ndert (Kapitel 5.2.3.2). Daher muf3 auf theoretischodiéest zuriickgegriffen werden,
mochte man die Variation der spektralen FluRdichte in Abhangigkeit von déoRow Stack untersu-

chen und somit fur jede Folie eine individuelle spektrale Flul3dichte bestimmen.

Als Eingangsgroi3e fur eine solche Berechnung der Veranderung der spektralen FluRdichte wird die der
einfallenden Neutronen bendétigt; idealerweise wird diese experimentell bestimmt. Dazu verwendet man
gewohnlich die TOF-Methode, die allerdings mehrere Meter Flugstrecke fiir die Neutronen bendétigt. Die
Flugzeittechnik kann somit an der Neutronenbeamline des TSL nur an der Bestrahlungsposition in der
Blue Hall angewendet werden, eine Messung der spektralen Flu3dichte am Ort der Bestrahlungskammer
in der Marble Hall ist damit nicht moglich. Daher mussen fir die Erstellung der spektralen FluRdichte
der primaren Neutronen theoretische Methoden erarbeitet werden.

Das Ziel dieses Kapitels ist es zu zeigen, wie fir jede Folie im Stack eine individuelle spektrale Fluf3-
dichte bestimmt wird. Nach dem oben ausgefiihrten werden dazu als erster Schritt Methoden aufgezeigt,
mit denen die spektrale Flu3dichte der priméren Neutronen erstellt werden kann. Diese wiederum wird
dann als Eingabe fir die theoretische Simulation des Durchganges der Neutronen durch den Stack und
somit fiir die Berechnung der Anderung der primaren spektralen FluRdichte mit der Folienposition
benutzt.

6.1 Die spektrale FluRdichte der Neutronen der Li(p,n) Be-
Reaktion

In einem einfihrenden Kapitel wird zunéchst vorgestellt, aus welchen Komponenten sich die bei in
dieser Arbeit ausgenutzten Reaktibn Li(p,n) Be erzeugte spektrale FluRBdichte der Neutronen zu-
sammensetzt. Mit diesem Hintergrundwissen werden dann Methoden aufgezeigt, mit denen die spektrale
Fludichte alternativ zur Messung mdglichst genau bestimmt werden kann.

6.1.1 Komponenten der spektralen Flul3dichte

Nach Abbildung 1.2 setzt sich die spektrale FluRdichte aus einem hochenergetischen Peak direkt
unterhalb der Energie der Protonen sowie einem niederenergetischem Kontinuum zusammen.

6.1.1.1 Monoenergetische Komponenten des Hochenergiepeaks

Die hochenergetischen Neutronen des Peaks werden durch die Reaktionen von Protonen deg Energie E
am’ Li zum Grundzustand sowie zum ersten und zweiten angeregten Zustand des Be nach
Li+p - ‘Be  +n (Q=-1.646 MeV)
- ‘B€  +n (Q=-2.075MeV) (6.1)
- ‘Be”  +n (Q=-6.216 MeV)
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erzeugt, wodurch monoenergetische Neutronen dreier verschiedener Enegrgien E entstehen. Deren
Energien E werden bei Emission unter dem Wirtkehch den Gesetzen der klassischen Mechanik zu

mm My, (M, ,+m m
E-E,— P " 2.(200§ﬁ+a[3iZcos‘Nco§ﬁ+aB), on:—BH( Be7" ”), B:Eg{l P

n P
(m,+mg, ;) m,m, P Be-7

(6.2)

berechnet [BE64], wobeiyn die Massen der Reaktionspartner und Q die Q-Werte der Reaktionen sind.

Die Breite des Energieintervalls, in das die so berechneten Energien fallen, wird durch die Energie-
unscharfe der aus dem Beschleuniger extrahierten Protonen, durch deren Abbremsung im Lithiumtarget
sowie durch das dabei auftretende Energiestraggling nach Gleichung (3.17) bestimmt.

Innerhalb des Energiefensters des Peaks bilden die monoenergetischen Komponenten der Reaktion zum
Grund- und ersten angeregten Zustand’des Be in der Regel unaufgeldst gemeinsam den Hochenergie-
peak. Dagegen kdnnen die Neutronen der Reaktion zum zweiten angeregten Zustand - abhangig von der
Auflésung der Energiemessung - vom Hochenergiepeak getrennt detektiert werden.

Die Neutronen der Reaktion zum zweiten angeregten Zustand wurden bei der Konstruktion der
spektralen Flu3dichte allerdings nicht weiter bertcksichtigt, da sich aus den experimentellen spektralen
FluRdichten nicht ableiten laft, in welchem Maf3e diese beitragen. Die Vernachlassigung dieser
Komponente ist jedoch zu vertreten, da die Neutronen dieser Reaktion nur in einem wenige MeV breiten
Energiebereich etwa 6 MeV unterhalb des Peaks produziert werden und sie zumeist keine grofl3e
Anderung der Struktur der spektralen FluRdichte bewirken.

6.1.1.2 Komponenten kontinuierlicher Energien

Neben dem Hochenergiepeak besteht das Neutronenspektrum aus dem kontinuierlichen Low-Energy-
Tail unterhalb der Peakenergie. Diese Neutronenkomponente setzt sich aus einem hochenergetischen
Préaequilibriumanteil sowie einem Evaporationsbeitrag des equilibrierten Compoundkerns zusammen.

Daruber hinaus konkurriert der Kanal der Compoundkernreaktion mit der sogenannten ,Fermi-Break-
Up”-Reaktion. Denn der leichte Li-Kern besitzt nur etwa 40 MeV totale Bindungsenergie. Ist die von
einem Proton mit einer Energie zwischen 30 bis 180 MeV im Kern deponierte Anregungsenergie mit der
totalen Bindungsenergie vergleichbar, dann ist ein mdglicher Prozel3 zum Abregen des Kerns das
Aufbrechen in Nukleonencluster und einzelne Nukleonen, der sogenannte Fermi-Break-Up-Prozel3.

Neutronen werden zum Beispiel Uber die Dreikorperaufbruchreaktionen aus dem angeregten Zwischen-
kern®Be nach

Li+p - (°Be) - ‘He+°He+n (Q=-3.23MeV) (6.3 a)

- (®Be) - *Li+p+n (Q=-7.25MeV) (6.3 b)

erzeugt. Wegen ihrer hohen Q-Werte - Reaktion (6.3 a) hat den hdchsten Q-Wert fur eine Dreik6rperauf-
bruchreaktion de% Be - ist zu erwarten, daf? die Reaktionen (6.3) einen gro3en Beitrag zur Neutronen-
produktion leisten. Denn die Wahrscheinlichkeit, in drei Cluster aufzubrechen, verhalt sich?mit E
[BO87], wobei E,, die totale kinetische Energie aller Cluster im Moment des Aufbruchs ist, in die der
Q-Wert unmittelbar eingeht. Daf3 die Aufbruchreaktionen (6.3) zur Produktion der Kontinuumsneutro-
nen mafdgeblich beitragen, wird durch die Untersuchung experimenteller spektraler Flulggidden
fur niedrige E €90 MeV) bestatigt [NA9S].

Der Neutronenstrom,| aus dem Lithiumtarget ergibt sich, zudl(’E(p,n))-1,-d(Li), wobei L der
Protonenstrom auf das Lithiumtarget mit der Dicke d(Li) [Dimension: LAnge ] ist. Die spektrale
FluRdichtepg(E,) der Neutronen ist somit proportional zum doppelt differentiellen Wirkungsquerschnitt
do/(dE, dQ). Letzterer laBt sich mit der goldenen Regel naetidéE d2)=2h?-y, -k* M *p [OH65]
herleiten, wobei |1 die reduzierte Masse und )Rk, der relative Impuls von Target und Projektil
ist. Wird die Energieabhangigkeit des MatrixelememEsvernachlassigt, so wird im Laborsystem
¢g(E,) durch die Phasenraumfunktip(E,) beschrieben [OH65]:
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+
p(E,) “\' ( E, % ‘B E,+2a,coH,[E -8/ ] mit
n
Etgt:Q+LEP als Gesamtenergie im Schwerpunktsystem und  (6.4)
mpﬂ‘nl_i—7
a - Jm. m,Ep .
mpﬂ‘nl_i—7

Hierbei sind m und m jeweils die Massen der zwei weiteren in den Reaktionen (6.3 a) und (6.3 b)
entstehenden Fragmente.

6.1.2 Semiempirische Beschreibung der spektralen Fluf3dichte

Die Berechnung der spektralen FluRdiclgigE,) wurde mit den in Kapitel 6.1.1.1 und 6.1.1.2
beschriebenen kinematischen Gleichungen untersucht. Mit diesen wird jedoch nur die relative spektrale
FluRRdichte berechnet. Da dies fir diermoenergetischenddie kontinuierliche Komponente gilt, fehlt

die Information, in welchem Verhaltnis die FluRdichten beider Beitrdge stehen. Um diese Liicke zu
schlieRen, wurden gemessene spektrale FluRdichten auf ein systematisches Verhalten hinsichtlich des
Verhéltnisses der Fluf3dichte des Peaks und des Kontinuums untersucht.

Die Giute der Berechnung wird durch den Vergleich mit experimentellen Daten Uberprift. Dabei
auftretende Abweichungen zwischen Theorie und Experiment geben Aufschlul? tber ivdnggétige
Erweiterungen der Berechnungsmethode. Dies und die Anpassung der Flu3dichten bejmaereiditan

auf der Grundlage experimenteller Daten fiihrt dazu, dal3 dieses Konstruktionsverfahren der spektralen
FluRdichte semiempirisch ist.

6.1.2.1 Die spektrale FluRRdichte der Peakneutronen

Als erster Schritt zur Beschreibung des Neutronenspektrums aus der Li(p,n) Be-Reaktion wird im
folgenden die spektrale FluRdichig...(E ) der Peakneutronen untersucht. Diese wurde mit Gleichung
(6.2) unter Berlcksichtigung der Bremsung der Protonen mit Primarengrgie E im Lithiumtarget um die
Energie k., berechnet. Dabei wurde die energetische Verteilung der aus dem Beschleuniger extrahierten
Protonen um E durch eine Gauf3funktion mit der Breite des EnergiefABensgenommen:

o n (E_E\2 2
Pepea | E/ [F dE["*"dEe E BT S (E-E(E) (6.5)

Ep~Eioss E -5AE

Hierbei istd(E’-E,) die Diracsche Deltafunktion.

Bei der Berechnung wurde die Verbreiterung der Energieverteilung der einfallenden Protonen durch das
Straggling nach Gleichung (3.17) nicht beriicksichtigt. Diese Unsicherheit betrdgt am Ende eines 8 mm
dicken Lithiumtargets fiir 100 MeV Protonen 0.17 MeV, 56 % des mit der TOF-Methode gemessenen
EnergiefehlerdaE=0.3MeV, fur 160 MeV Protonen auf ein 15 mm Target 0.23 MeV, etwa ein Viertel
von AE =1 MeV. Da dies fiur die Bestrahlungen am TSL bereits die maximalen zusatzlichen Unsi-
cherheiten dadurch sind, wurde die Verbreiterung durch das Energiestraggling vernachlassigt.

Der Peak setzt sich nach Gleichung (6.1) aus den Neutronen zusammen, die aus den Reaktionen zum
Grundzustand (Neutroner nupd zum ersten angeregten Zustand (Neutropen n”) des Be fiihren. Das
Verhaltnis beider Beitrdge zum Peak wurde der Arbeit von Poppe et al. [PO76] enthommen und
unabhangig von £ zu,n4n = 0.3 angesetzt. Diese Annahme ist insofern unsicher, als dal3 Poppe et al.
nur bis E =26 MeV gemessen haben. Batty et al. [BA68] geben fir 50 MeV ein um 100 % unsicheres
Verhaltnis von 0.4 an; fur hdhere Energien wurden keine weiteren Messungen hierzu gefunden. Die
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Mischung der Neutronen n ungl n im angegebenen Verhaltnis fihrt zu einer Verringerumgjetenm
Energie des Peaks um 0.1038 MeV gegentiber der Beriicksichtigung des Grundzustandes allein.

Die Ergebnisse der Rechnungen sind exemplarisch

zusammen mit den am UCL gemessepgf, in s "2 /T W
Abbildung 6.1 gezeigt. Der Vergleich der Ergebnisseg;; - , ,‘ _
der Rechnungen nach Gleimg (6.5) mit den expe- £ E . 136.4 ‘ ' 62.8 3
rimentellen Daten ergibt eine gute Ubereinstimmung. o.s £~ 1329 606 3

der @gpeq hinsichtlich der mittleren Energie E der =
Peakneutronen, das heift, der mit der spektrale;ﬁ 0.
FluRdichte des Peaks gewichteten Neutronenenergi. ,
Die experimentellen E liegen nur 0.08 MeV h('jher?w
als die berechneten, lediglich fir die Bestrahlung mit o.
E, =62.8 MeV ergibt sich eine um 0.18 MeV gerin—§
gere theoretische Energie. Die berechneten E der
Neutronen p allein stimmen somit sogar etwas bes- Neutron Energy [MeV]

Ser r_nl_t IlcjenGe.).(pgrlmenctjellen D?jten uperem'EA%\%bildung 6.1 Berechnung der spektralen PeakfluR3-
prinzipiefien trunden und wegen der geringen Entfay o, nach Gleichung (6.5) fir 3 mm Lithiumtargets

giedifferenz von nur 0.1 MeV wurden jedoch digyrej rechte Peaks) [SC97] und ein 5 mm Lithiumtar-
Neutronen p nicht vernachlassigt. get (linker Peak, Experiment LOUV02), n ung n
Bezuglich der Beschreibung der Peakbreite ist @ygben den Anteil der Neutronen am Peak an, die aus
zumerken, daR sich die experimentellen und bere€Rt Reaktion zum Grundzustand und zum ersten an-
neten Daten nicht direkt vergleichen lassen. Defiffégten Zustand dés Be resultieren. Angegeben sind
die Messung mit der TOF-Technik bewirkt eine veflie Protonenenergien,E und die mittlere Energie der
breiterung der experimentellen Daten durch d?eeakneUtronennE '
MelRRmethode selbst. Fir einen Vergleich von

Theorie und Experiment mifdte diese mel3technisch bedingte Verbreiterung aus den Daten entfaltet
werden. Die gute Ubereinstimmung der berechneten und experimentellen spektralen FluRdichten bei E
=36.4 MeV fir die zwei Dicken des Lithiumtargets zeigt aber trotzdem, dal3 der rechnerische Ansatz
vernunftig ist.

()]
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6.1.2.2 Die spektrale Flu3dichte der kontinuierlichen Komponente

Nachdem im vorangegangenen Kapitel die Beschreibung der Peakneutronen behandelt wurde, folgt nun
die Untersuchung der kontinuierlichen Komponente. Die Berechnung dieser wurde nacar@létc4)
durchgefihrt. Prinzipiell ist es mit dem auf Monte-Carlo-Methoden basierenden Code LAHET [PR93]
ebenfalls moéglich, die spektrale FluRdichte der Neutronen zu berechnen, da LAHET das Fermi-Break-
Up-Modell beinhaltet. Die Anwendung von Gleichung (6.4) gestaltet sich jedochidegeder aufwen-

digen Berechnung mit LAHET [PR93] sehr viel einfacher und wird deshalb vorgezogen. In einem zwei-
ten Schritt kobnnte LAHET zur Verfeinerung des Modells hinzugezogen werden (siehe Kapitel 6.1.3).

Neutronen, die bei den Compoundkern- und Préaequilibriumreaktionen entstehen, werden im folgenden
nicht in Betracht gezogen. Eine Mdglichkeit, die spektralen FluRdichten von Neutronen dieser Re-
aktionstypen zu erstellen, stand in dieser Arbeit auch nicht zur Verfligung. Denn das Programm AREL
[BL83], das die Beitrage dieser Reaktionen berechnet, sollte auf das hier betrachtete System von nur
acht Nukleonen infolge des in ihm implementierten statistischen Modells nicht angewendet werden
[LY93]. Die Vernachlassigung dieser Neutronen stellt nachteilig eine Fehlerquelle dar, die bei Auftreten
von Diskrepanzen diskutiert werden muf3. Allerdings wird durch die alleinige Anwendung déuGdgic

(6.4) auch die Einfachheit des Modells gewahrt.

Fir die Anwendung von Gleichung (6.4) werden die Beitrage der Reaktionen (6.3 a) und (6.3 b)
betrachtet. In welchem Verhaltnis beide Reaktionen zur Neutronenproduktion beitragen, wird prinzipiell
durch Anwendung des Fermi-Break-Up-Modells berechnet, was in dieser Arbeit jedoch nicht durch-
gefuhrt wurde (siehe oben).
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FUr niedrige EinschuRenergien30 MeV) ist dies 1.2 prorrrrrer e e LNl A A
jedoch auch nicht nétig. Denn fiir diese kann man : =364 0.1Mev Peak
die Beitrage beider Reaktionen am kontinuierlichen : -
Spektrum aus experimentellen Spektren extrahieren. o.s £
Dies macht Abbildung 6.2 (oben) deutlich, in der
die mit Gleichung (6.4) berechnetgpder Reaktio- 0.8
nen (6.3 a) und (6.3 b) sowie deren Summe darge- :
stellt sind. Fur die Summenbiing wurden die Ma- 3
xima beiderp, auf gleiche Werte normiert. Diesist _ o.2
ein Beispiel mit einem hohen Anteil von Reaktion 3

(6.3 b), bedenkt man dessen geringeren Q-Wert g«f
genuber Reaktion (6.3 a). g2

Der bei der Summenbildung zustandekommende?
‘Knick’ in der spektralen FluRdichte bei etwa 28 ]
MeV macht es mdglich, zunéchst dpg aus Re- 0.8 f
aktion (6.3 a) an die experimentellen Daten in dem :
Bereich anzupassen, in dem sie alleine beitragt (in
Abbildung 6.2 fur die Energien 28 bis 33 MeV). Die
¢ der Reaktion (6.3 b) wird dann derart gewabhlt, ]
daf die experimentelle spektrale FluRdichte im Be- 0.2 §
reich darunter (E< 28 MeV) optimal wiedergege-
ben wird. Derartige Phasenraumanalysen gemesse-
ner spektraler FluRdichten zeigen, daf fur niedrige Neutron Energy [MeV]

EinschuRenergien beide Reaktionen signifikante
Beitrage liefern [NA97]. Abbildung 6.2 Berechnung der spektralenf3dichte

¢e der kontinuierlichen Komponente nach Gleichung
Jedoch ist der Knick nicht in allen experimentellegs.4). Die vertikalen Linien markieren die Peakneutro-
Spektren zu erkennen, was an der begrenzten enn fir £ =2.18 MeV (oben) und £ =3 MeV (un-
getischen Auflésung der Mel3methoden liegt. Dahézn). Diege der Komponenten sind so skaliert, daf3

ist eine Phasenraumanalyse in der oben angespieren Maxima bepe=1cm’s' MeV* liegen.

chenen Art und Weise nicht immer mogliehd ein

Zusammenhang des Verhaltnisses der Beitrage beider Reaktionen in Abh&angigkeit von E kann nicht
hergestellt werden. Dieser hatte zur Berechnung des kontinuierlichen Spektrums genutztdverelen k

Daf} dies fur hohere Energien.é&0 MeV) nicht zwingend notwendig ist, zeigt Abbildung 6.2 (unten)

am Beispiel einer Bestrahlung mit 100 MeV Protonen. Bereits fiir die Energien unterhalb von 80 MeV
weicht die Summe der Beitrage beider Reaktionen (6.3 a) und (6.3 b) nur um weniger als 5% von dem
Beitrag der Reaktion (6.3 a) allein ab. Verwendet man daher fir die Bestrahlung mit solch hohen
Energien fir die Berechnung der kontinuierlichen Komponente den Beitrag aus Reaktion (6.3 a) allein,
so wird nur fir etwa 15MeV unterhalb der Peakenergie ein Fehler gemacht, der Grof3teil des Spektrums
wird jedoch richtig beschrieben. Da zudem die Aufbruchreaktion (6.3 b) infolge des niedrigeren Q-
Wertes weniger wahrscheinlich sein wird als Reaktion (6.3 a), werden die Fehler durch die alleinige
Verwendung des Beitrages der Reaktion (6.3 a) noch kleiner sein als in Abbildung 6.2 (unten) dar-
gestellt. Daher wird im folgenden zur Konstruktion der spektralen Kontinuumsflu3dichte Reaktion (6.3
a) allein verwendet.

Fur die derart berechnete spektrale Flu3dichte des Kontinuums muf3 nun deren integrale FluRdichte mit
der Peakflul3dichte ins Verhaltnis gesetzt werden. Dazu wurden aus experimentell gemessenen spek-
tralen Flul3dichten die Kontinuums- und die Peakflul3dichten berechnet, wofur 18 Spektren zur Verfi-
gung standen, die am RIKEN [NA97, NA98], am IUCF [BY89], am UCL [SC97] sowie am TIARA
[BA97] bestimmt wurden.

Das Ergebnis zeigt Abbildung 6.3, in der die Verhaltnigsg/@(E > 20 MeV) der PeakfluRdichten zu
den Kontinuumsflu3dichten (E 20 MeV) Uber der Protonenenergig E aufgetragen sind. Die In-
tegrationsgrenze von 20 MeV ergibt sich dadurch, dal3 die experimentellen Daten nur bis zu einer

E, =100+ 0.3 MeV




Kapitel 6 Seite 82

unteren Grenzenergie von etwa 20 MeV vorliegen. *-® g~ T T

So ergibt sich durch den wachsenden Peakanteilun- [ ° Ratio of Peak- to

terhalb von 50 MeV ein stark ansteigender Verlauf. ©-® £ v Continuum-Flux Density
Oberhalb davon resultiert figr.../@(E ,> 20 MeV) é o g
ein Plateau bei einem Verhaltnis von etwa 0.4% 0.6 & N 3
Dies ist auch der Mittelwert der in Abbildung 6.3"; o wwm |
eingerahmten Daten von 50 bis 100 MeV. Zo0.4 & e °
Mit diesem Verhaltnis wurde das Kontinuum ders E (D Bues "3
spektralen FluRdichten mit dem Beitrag aus Reak-%-2 [|X 8% E
tion (6.3 a) unter Anwendung der Gleichung (6.4) F |7 sce7 ]
berechnet. Die Ergebnisse fur die acht in diesem 0 —— o B
Energiebereich vorliegenden experimentellen spek- Proton Energy [MeV]

tralen Flu3dichten sind in Abbiling 6.4 gezeigt, in
der die Maximalwerte der Peaks auf eins normiefebildung 6.3 Verhaltnis der Peak- zu Kontinuums-
wurden. Die Rechnungen fiir die Peaks sind nic 9Bd|chten fur spektrale FluRRdichten, die an verschie-

mit eingezeichnet, da die dafur nétigen Dicken d&ENen Beschleunigeranlagen gemessen wurden. La-
. gen die spektralen FluRR3dichten nur bis zu einer Ener-

Lithiumtargets und die Fehler der Protonenenerglé?e groRer als 20 MeV vor, so wurgg bis 20 MeV
nicht vollstéandig vorlagen. konstant fortgesetzt. '

Die Rechnungen zeigen fur die beiden Spektren mit

E, =54.4 und 62.8 MeV im ansteigenden Bereich

direkt unterhalb des Peaks eine Uberschatzung der experimentellen Werte und eine falsche Beschreibung
der Schwellenenergie fur den Einsatz des Kontinuums. Dies [af3t sich nach Abbildung 6.2 mit dem
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N : ]
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c E 1E :
> - [BY89] '; 1t [BA97] ] [NA98] =. ]
g E =62.8 MeV - E.=67.0 Me\/l E.=70.0 MeV |
% 10 |
0 E E 3 E
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=
o 107 F 3 El3 I
5 ' (Nage] e
s 17 E g ER: N 3F Calculation |
" [NA98] 1 F [NA98] . 11 [BY89] i ]| FExperimental]: |
- E.=80.0 I\/IeV - E.=90.0 MeV - E.=90.1 MeV - E.=100. Me\’/
to” o 100 o 100 o 100 o 100

Neutron Energy [MeV]

Abbildung 6.4 Experimentell gemessene quasimonoenergetische spektrale FluRdichten (durchgezogen) im
Vergleich mit der im Text beschriebenen Modellierung des Kontns (gestrichelt). Fir das 100 MeV-Spektrum
ist auRerdem die Berechnung nach Gleichung (6.6) (gestrichpunktet) eingezeichnet.
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vernachlassigten Anteil der Reaktion (6.3 b) erklaren, wodurch das Spektrum in diesem Energiebereich
Uberschatzt wird. Daher darf fir EinschulRenergien in diesem Bereich die zweite Komponente fiir eine
akkurate Beschreibung nicht vernachlassigt werden.

Fir die Spektren mit £ zwischen 67 und 90.1 MeV erhélt man Uber gro3e Energiebereiche eine sehr
gute Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment. Allerdings ergeben sich gravierende Abwei-
chungen bis zu 100 % fur die Randbereiche: Fir die Spektren.mit E =70 und 80 MeV im Bereich von
20 MeV, fiur die zwei hoherenergetischen direkt unterhalb des Peaks.

Eine Ursache fir die auftretenden Diskrepanzen ist, daf3 die FluRdichte des Kontinuums auf das mittlere
Verhaltnis@p,/@(E > 20 MeV) normiert wurde. Die Anwendung des direkt aus dem experimentellen
Spektrum berechneten Verhaltnisses wiirde zu einer verbesserten Beschreibunmtlihuen Beispiel

im Falle des Spektrums mit,E =70MeV die etwas zu hoch berechneten Daten um 13 % senken.

Zusatzlich zu diesem Normierungsproblem sind auch Abweichungen beziglich der relativen spektralen
FluRdichte festzustellen. So &Rt sich zum Beispiel fur die spektrale FluRdichtg mit E = 80 MeV
beobachten, daf3 die experimentellen Werte im Bereich von 20 bis 30 MeV stérker abfallen als dies die
Theorie vorhersagt. Hierzu tragt bei, daf3 die Berechnung nur mit dem Phasenraum nacing(6id)

allein ein einfaches Modell ist. Vernachlassigt bei dieser Anwendung der Goldenen Regel wird die
Energieabhangigkeit des Matrixelementes, das den Ubergang vom Anfangs- in den Endzustand be-
schreibt [OH65].

Strukturen in der relativen spektralen FluRdichte - verursacht durch weitere Reaktionskanéle wie etwa
Evaporations- und Praequilibriumsbeitrdge - werden auRerdem nicht beriicksichtigt. Zur Klarung der
Diskrepanzen mif3te weiterhin untersucht werden, ob sich die relative spektrale FluRdichte des kolli-
mierten Neutronenfeldes von der im Lithiumtarget erzeugten unterscheidet.

Im Falle des Spektrums mit E =100 MeV wird deutlich, daf3 die berechnete relative spektrale FluRdichte
die experimentelle nicht mehr beschreibt. Ausgehend vom hochenergetischen Einsatzpunkt des Kontinu-
ums unterhalb des Peaks fallt die experimentelle spektrale FluRdichte zum Niederenergetischen hin ab.
Ein &hnliches Verhalten zeigt sich auch fur die weiteren Spektren.mit E >100 MeV und dies erfordert
somit eine Erweiterung des Modells. Diese wird geleistet, indem der Abfall zu niedrigeren Energien
unterhalb einer Maximalenergie,E  durch Faltung des Spektrums aus der Dreikdrperaufbruchreaktion
mit einer Geraden der entsprechenden Steigung modelliert wird (Abbildung 6.4):

9 = p(E)[1-8(E) (B o (E)-E)}  a(E,)>0 (6.6)

Um daher eine Berechnungsvorschrift flr die spektralen FluRdichten, mit@® MeV aufzustellen,

mufd aus den gemessengneine Systematik fir afE ) abgeleitet werden. Fir die vorliegenden sechs
experimentellerp, in diesem Energiebereich wurde jedoch kein systematisches Verhalten festgestellt.
Daher bieten diese in einer ersten Naherung zunachst nur die Méglichkeit, die aus ihnen abgelesenen
a(&) fur zu konstruierende spektrale FluRdichten mit benachbasten E zu verwenden.

6.1.3 Erstellung der spektralen Flul3dichte

Zusammenfassend fir die letzten beiden Kapitel lait sich sagen, da? mit der vorgestellten semiempiri-
schen Konstruktion die Erstellung vep moglich ist. Sie beschreibt den Hochenergiepeak sehr gut. Die
kontinuierliche Komponente wird in ihren wesentlichen Charakteristika ebenfalls richtig berechnet,
jedoch mit Abweichungen von bis zu 100 % in den angesprochenen Randbereichen.

Zum Aufstellen einer physikalisch sinnvollen spektralen Flu3dichte als erste Eingabe fir die Untersu-
chung, wie sichpe bei Stackdurchgang &ndert, ist dies sicher ausreichend. Jedoch kann dieses Modell
nicht die fur die Entfaltung der Anregungsfunktionen bendtigte spektrale FluRdichte mit einer Genau-
igkeit von etwa 10 % lber den gesamten Energiebereich liefern. Diese genaue Beschreibung ist un-
erlaBlich, sollen die mit ihr entfalteten Anregungsfunktionen aussagekraftig, das heifdt, mit geringen
Unsicherheiten behaftet sein.
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Daher sind weitere experimentelle und theoretische Arbeiten diesbeztiglich notig. Auf theoretischer
Seite kdnnten Berechnungen mit dem Code LAHET, in den fir leichte Kerne mit Massenza2en A

das Fermi-Break-Up-Modell implementiert ist, fir eine Verbesserung der relativen spektralen Flu3dichte
des Kontinuums herangezogen werden. Eine systematische 8lkedie der Literatur verdffentlichten,
gemessenen spektralen FlulRdichten auf die Form des Kontinuums hin kénnte ebenfalls dazu beitragen.

Eine weitere Mdglichkeit zur Extraktion des Kontinuums stellen die am UCL gemessenen Monitor-
funktionen des Targetelementes Kupfer dar. Nach Abschlu3 der Experimentreihe dort sind die Anre-
gungsfunktionen am Kupfer bis 70 MeV gut bekannt. Fir Reaktionen, deren Anregungsfunktionen sich
far die Energien dariber wenig andern, werden mit Hilfe der Anpassung theoretischer Modellrech-
nungen recht gut bekannte Monitoranregungsfunktioneh8tisMeV konstruiert. Mit Hilfe dieser und

einer Guess-Funktion fir die spektrale Flu3dichte, kann durch Least-Squares-Adjustment ein bestes
Kontinuum der spektralen Flu3dichte fur das jeweilige Experiment entfaltet werden. Die Guess-Funktion
kann wie vorgestellt konstruiert und mit Hilfe der TFBC-Messungen absolut skaliert werden.

Der Nachteil dieser Methode ist, daf3 dann aus den Bestrahlungen selbst keine Wirkungsquerschnitte
mehr flr das Targetelement Kupfer bestimmt werden kdnnemp. dan diese bereits angepalit ist.
AulRRerdem fuldt das Verfahren auf akkuraten Monitoranregungsfunktionen, fir deren Konstruktion
moglichst mindestens sechs Bestrahlungen mit experimentell bestimppuied aquidistanten Primér-
energien vorliegen sollten. Nur dann ist es mdglich, die Unsicherheit der entfalteten Anregungsfunk-
tionen Uber den gesamten Energiebereich gering zu halten. Diese, die Anpassung der Theorierechnungen
im Hochenergetischen und die Entfaltung vygnliefern jedoch insgesamt eine erhéhte Unsicherheit
gegenuber einem experimentell bestimmpgn

Die Messung vorp: mit TOF-Methoden in der Blue Hall wirde egp mit den geringsten Unsicherhei-

ten liefern. Der Ubertrag dieses auf die Position der Bestrahlungskammer in der Marble Hall muR
dem Skalieren der FluRdichte sowie einer moglichen Anderung der relativen spektralen FluRdichte durch
das Passieren des Kollimators Rechnung tragen. Fir das Absolutskalieren dienen die TFBC-Messungen
am Ort des Stacks.

Eine Kontrolle der relativen spektralen FluRRdichte kénnte durch gleichzeitige Aktivierung von Ein-
zelfolien in der Blue und der Marble Hall erfolgen. Hierfur sollten in der Blue Hall nur wenige Targets
verwendet werden, um eine Anderung der relativen spektralen FluRdichte verursacht durch das Passieren
der Folien moglichst gering zu halten. Wie in Kapitel 5.2.1.2 gezeigt wurde, ist es jedoch schwierig aus
den Aktivierungsergebnissen auf eine Anderunggyofiir die niedrigeren Energien zu schlieRen, deren
Neutronen hierfur gerade anfallig sind. Diesem leisten Monte-Carlo-Rechnungen Abhilfe, mit denen das
Passieren der Kollimatoren simuliert werden kdnnte.

6.2 Transportrechnungen

Die mit den im letzten Kapitel beschriebenen Methoden erstellte spektrale FluRdichte der einfallenden
Neutronen dient nun als Eingabe in die Untersuchung, wie sich diese bei Passieren des Stacks &ndert.

Bei der Wechselwirkung der Neutronen mit dem Targetmaterial I6sen diese zum einen die Kern-
reaktionen an den Targetkernen aus. Dabei werden die fir diese Arbeit eigentlich interessanten Restker-
ne selbst, aber auch sekundare Neutronen und Protonen sowie komplexe Teilchen erzeugt, zum Beispiel
a-Teilchen. Das die Kernreaktion ausldsende Neutron wiederum wird dadurch aus dem priméren
Neutronenstrahl absorbiert, wodurch die Fluenz der priméaren Neutronen mit der Position der Folie im
Stack abnimmt. Neben den Kernreaktionen werden die Neutronen durch elastische St63e an den
Targetkernen moderiert und sie verlieren durch unelastische Stdf3e ihre Energie.

Diese Wechselwirkung der einfallenden Neutronen mit der Bestrahlungskammer und dem Stack wird auf
der Grundlage physikalischer Modelle von Codes wie zum Beispiel HERMES [CL88] oder LAHET
[PR93] berechnet. Unter Zuhilfenahme von Monte-Carlo-Methoden wird dabei fir jedes einzelne
Neutron eine Trajektorie simuliert, fur die die einzelnen Wechselwirkungsprozesse durch Zufallszahlen
ausgewahlt werden. Um fiir die verschiedenen hierbei induzierten Reaktionen und deren Produkte eine
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gute Statistik zu erzielen, wird daher im allgemeinen eine ausreichend hohe Anzahl an einfallenden
Neutronen fir eine Neutroneneinschuf3energie simuliert.

In dieser Arbeit wurde fir diese Berechnung das gegeniber HERMES neuere Programmsystem LAHET
herangezogen. Hierfir mul3 dem Programm ein sogenanntes Setup bereitgestellt werden, das die
verwendeten physikalischen Modelle und die Modellgeometrie definiert (K&gitdl). Die mit diesem

Setup erzielten Ergebnisse der Rechnungen werden exemplarisch anhand der Resultate der Bestrah-
lungen UPPNO09 und -0B dargestellt (Kapitel 6.2.3.1-3) und mit den in diesen Experimenten gemessenen
Aktivitaten verglichen (Kapitel 6.2.3.4).

6.2.1 Das Setup der LAHET-Rechnungen

Zur vollstandigen Definition eines Setups bendtigt man die Eingabedaten fur den LAHET-Code, die
Wirkungsquerschnitte fir die elastische Streuung der Neutronen, die Geometrieeingabe fur die
Anordnung des bestrahlten Materials sowie die Spezifikation der Quellteilchen, mit denen bestrahlt
wird. Die wichtigsten dieser Parameter werden im folgenden beschrieben, ein Beispiel einer voll-
standigen Eingabedatei ist in Anhang F wiedergegeben.

Die Bestrahlung wurde mit der zeitintegrierten priméren quasimonoenergetischen spektfzdiérhie,

der spektralen Fluen®,, realisiert, indem diese zunachst in Energiegruppen zerlegt wurde (Kapitel
6.2.2). Fur die Energie eines jeden solchen sogenannten Energiebins wurde eine BestrahiL@g mit 8
Neutronen simuliert. Zum Beispiel wurden fir das Experiment UPPNQ9 Bestrahlungen mit 37 Primar-
energien zwischen 20 und 97.5 MeV berechnet, also die Trajektorien von insgesatot I.8ikchen.

Die Ergebnisse dieser monoenergetischen Bestrahlungen wurden dann gewichtet mit der primaren
spektralen Fluenz des zugehoérigen Energiebins addiert.

Prinzipiell stellt LAHET auch die Mdglichkeit zur Verfiigung, die spektrale Fluenz der einfallenden
Teilchen vollstandig in die Spezifikation der Quellteilchen einzugeben und dann méirmeir
Berechnung die Bestrahlung zu simulieren. Bei diesem Verfahren besteht allerdings die Gefahr, fur die
einzelnen Energiegruppen eine schlechte Statistik zu erhalten, da die simulierte Teilchenzahl auf alle
Bins verteilt wird und nach oben hin durch die begrenzte Dauer eines Rechenjobs beschrankt ist. Die
hier angewendete Methode hat demgegeniber den Vorteil, die spektrale Fluenz der primaren Neutronen
als Eingabe andern zu kdénnen, ohne die aufwendige Rechnung wiederholen zu missen.

Fur die Simulation einer EinschuRenergie ni08 Teilchen weisen die sekundaren spektralen Fluenzen

der Neutronen in der Regel statistische Unsicherheiten von kleiner als 10 % auf, wenn man diese in
Energiebins der Breite 4 MeV ausgeben |aRt. Fur die Energiegruppen direkt unterhalb der Maximal-
energie der spektralen Fluenz der einfallenden Neutronen wurden diese Energiebins kleiner gewéhlt (0.5
MeV bis 2MeV), um der fiir diese Energien stéarkeren Variation der primaren quasimonoenergetischen
spektralen Fluenz Rechnung zu tragen. Dadunthdurch die mit zunehmender Binenergie geringeren
Ereigniszahlen der produzierten sekundaren Neutronen ergeben sich in diesen Energiegruppen erhéhte
statistische Unsicherheiten von teilweise bis zu 100 %.

In den Code sind verschiedene physikalische Modelle [PR93] eingebaut, die optional vom Benutzer
gewahlt und durch die LAHET-Eingabedaten festgelegt werden. In der Dissertation von Gloris [GL98A]
wurden verschiedene in LAHET implementierte physikalische Modelle zur Untersuchung der Restkern-
produktion angewendet. Diesen Ergebnissen folgend wurde das ISABEL-Modell (IEXISA=2,
ICHOIC=0323) angewendet, fur das der intranuklearen Kaskade eine Praequilibriumstufe folgte
(IPREQ=1). Fr leichte Kerne (43 sowie 14A <20 und einer Anregungsenergie unter 44 MeV) wird

das Fermi-Break-Up-Modell (IFBRK=1) benutzt, das den Aufbruch in mehrere Cluster anstelle des
Préaequilibriums berechnet. Die eingehende Niveaudichte greift auf die von Gilbert-Cameron-Cook-
Ignatyuk (ILVDEN=0) zurtck.

Zur Berechnung der elastischen Streuung der Neutronen wurde die vom Programmsystem zur Verfligung
gestellte Datei LELSTIN angewendet, die die Wirkungsquerschnitte zur elastischen Streuung fiir 98
(NOELAS=98) Materialien und Neutronenenergien bis 100 MeV (ELAS=100) beinhaltet.



Kapitel 6 Seite 86

Die weitaus aufwendigste und anspruchvollste Eingabe ist die der Geometrie des zu bestrahlenden
Materials, die mit der im Rahmen des Programmsystems MCNP [BR97A] festgelegten standardisierten
Schreibweise erfolgte. Als Begrenzung der Bestrahlungskammer wurde ein 2.5 mm dickwzotdiger

Kubus aus Aluminium verwendet, in dem nach Abbildung 4.2 das Eintrittsfenster fir die Neutronen, das
Shuttle und die aufgereihten Folien positioniert wurden (siehe dazu auch Abbildung 6.10). Die Alu-
miniumhalterung fir die Folien mit 20 und 19 mm Durchmesser innerhalb des Shuttles mit Innendurch-
messer 2.5cm wurde infolge ihrer komplexen Geometrie und geringen Masse vernachlassigt.

Entsprechend dieser Geometrie wurde der Querschnitt des Neutronenstrahls als ein auf die Folien
zentrierter Kreis mit einem Radius von 2.4 cm gewabhlt. Die Dimension des Neutronensthakisate
Kompromil3 dar, um einerseits eine gentigende Statistik der Prozesse in den Targets selbst zu erhalten
und um andererseits das die Folien umgebende Material adaquat zu beriicksichtigen. Denn da die
Quellteilchen gleichmaRig tber den Strahlguerschnitt verteilt werden, treffen nur etwa 17 % der ein-
fallenden Neutronen direkt auf den Stack.

Neben dieser Naherung beinhaltet die gewahlte Geometrie weitere Vereinfachungen gegeniber der
realen Bestrahlungssituation. Die Bestrahlung erfolgt mit den Neutronen innerhalb des Radius von 2.4
cm homogen. Nach den Ergebnissen aus Kapitel 5.2.3.1 ist die Homogenitat der Bestrahlung jedoch nur
Uber den Targetquerschnitt als gleichférmig gesichert anzunehmen und nicht tGber den gesamten
Kreisquerschnitt mit R=2.4 cm. Auf Grund der geringen Winkelanderga2gh(°) tiber diesen Quer-

schnitt ist jedoch in erster N&herung ein konstanter doppelt differentieller Wirkungsquerschnitt zur
Produktion der Neutronen in diesem Winkelbereich gerechtfertigt.

Des weiteren wird fir die LAHET-Rechnung die Bestrahlung unter 0° angenommen, das heil3t, die
Neutronen fallen senkrecht auf den Stack ein. Real findet dies unter einem Wiikestatt (Ab-

bildung 4.2). Die Neutronen entfernen sich bei Passieren des 6 cm langen Stacks jedoch nur 2 mm von
der 0°-Strahlachse, so daR in erster Naherung von einer senkrechten Bestrahlung ausgegangen wurde.

Die Berechnung der gewunschten physikalischen GréR3e erfolgte mit dem Code HTAPE aus den von
LAHET erzeugten sogenannten ,History Files”, in denen die Ergebnisse der stattgefundenen Wechsel-
wirkungsprozesse abgespeichert werden. Mit HTAPE wurde fiir die Volumen aller bestrahlten Folien die
Spurlange fur den Neutronenfluf3 (,Track Length Estimate for Neutron Flux”, IOPT=4) berechnet, aus
der sich durch Division mit dem Folienvolumen die Neutronenfluenz ergibt.

6.2.2 Wahl der primaren quasimonoenergetischen spektralen Fluenzen

Die Ergebnisse der Transportrechnungen hangen entscheidend von der primaren spektralen Fluenz ab,
da mit dieser die im vorangegangenen Kapitel beschriebenen Bestrahlungen monoenergetischer Neu-
tronen gewichtet werden.

Fir die im folgenden betrachteten Bestrahlungen UPPNO9 und -OB mit E =97.5 und 162.7 MeV liegen
keine experimentell gemessenen Spektren vor. Daher wiyalen Ergebnissen des Kapitels 6.1.2
folgend konstruiert. Die monoenergetische Komponente wurde nach Gleichung (6.5) berechnet. Die
spektrale Fluenz des Kontinuums wurde nach Kapitel 6.1.2.2 derart berechnet, daf3 fur Gleichung (6.6)
a(E) entsprechend der experimentefienvon Nakamura et al. [NA97] bei ahnlichen Einschul3energien
E,=100MeV und E =150 MeV gewdahlt wurde. Dieses Kontinuum wurde an die Pealdlyggnit

Preal P(E > 20 MeV) = 0.45 angekoppelt.

Die so berechneten Eingangsspektren der primaren Neutronen zur Auswertung der Transportrechnungen
sind in Abbildung 6.5 mit den zugehdrigen Spektren von Nakamura et al. [NA97] gezeigt. Da die
EinschuRenergie fir UPPNOB nicht mit der @gs/on Nakamura et al. [NA97] Ubereinstimmt, weichen

die @ beziiglich des Kontinuums voneinander ab.

Die Energiegruppen im Niederenergetischen haben aquidistante Breiten von 4 MeV, oberhalb derer sich
im Bereich des Peaks eine Verfeinerung des Energierasters anschliel3t. Die Wahl anderer quasimono-
energetischer Eingangsspektren als die gezeigten ist mit Hilfe der vorliegenden Ergebnisse der mono-
energetischen Bestrahlungen aus HTAPE jederzeit mdglich und zeigt die Flexibilitdt der Berechnungs-
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methode auf. Allerdings muf3 dabei das
benutzte Energieraster erhalten bleiben. " £
Eine Anderung des gewahlten Energiegit- i
ters ist durch Einfuigen neuer Energiebins: = | . 4 L
moglich; dazu wird dann aber eine erneute | m
Auswertung der LAHET-Rechnungen mitgu 1T
HTAPE unter Verwendung der neuen®
Stitzstellen nétig, die die Sekundarteil-

chenfluenzen in dem neuen Raster ausgibt. ;.-
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. Abbildung 6.5 Experimentell gemessene spektrale Fluenzen
6.2.3 Ergebnisse der Trans- (gestrichelt) fiir die Protonenenergie E =100 MeV (links) und
portrechnungen 150 MeV (rechts) [NAR8, NA97] und die an sie adaptierten
spektralen Fluenzen, wie sie fur die Experimente UPPNO9 und -
0B als Eingabe zur Auswertung der LAHET-Rechnungen

Im folgenden werden die Ergebnisse d%_’énutzt wurden (durchgezogene Linie). Diesind auf®(E > 20
Transportrechnungen anhand der Expeftev)=1cm? normiert.

mente UPPNO9 und -OB vorgektteBevor

der eigentlich interessante Aspekt der Transportrechnungen, die Anderung der spektralen Fluenz der
Neutronen bei Stackdurchgang, behandelt wird, wird zum besseren Verstéandnis dazu zunachst der
Aufbau der Sekundar- und die Anderung der Primarteilchenfluenzen beschrieben.

Dabei sind die primaren Neutronen die im Lithiumtarget erzeugten und auf den Stack einfallenden
Neutronen, die gestreuten und im Stack durch Kernreaktiooelngzierten Neutronen dagegen werden

als sekundare bezeichnet. Des weiteren werden in der Diskussion zum einen die gewichteten Fluenzen
gezeigt, die sich bei Bestrahlung mit Neutronen der quasimonoenergetischen spektralen Fluenz der
primaren Neutronen ergeben - letztere wird im folgenden kualsbezeichnet. Im Gegensatz dazu
werden die Ergebnisse der LAHET-Rechnungen, dieemér Einschul3energie durchgefiihrt wurden,

als monoenergetische Bestrahlungen abgegrenzt. Deren Resultate miahdenit der zugehédrigen
Gruppenfluenz vod®.,, gewichtet.

Die Normierung der Ergebnisse erfolgte derart, dal3 fur die Berechnung der gewichteten Fluenzen die
Fluenz von®gq, auf®=1cm?* normiert war (Kapitel 6.2.2). Im Falle der monoenergetischen Bestrah-
lungen sind die von HTAPE ausgegebenen Ergebnisse auf die Fluenz der einfallenden Neutrénen von
= (2.4 ©)*cm™? normiert. Die in den Abbildungen gezeigten Ergebnisse wurden durch Division mit
dieser Fluen® = (2.4 n)*cm? auf die einfallende Fluenz vdr=1cm? normiert.

6.2.3.1 Aufbau der Sekundérteilchenfluenzen

Die auf den Stack treffenden primaren Neutronen induzieren in den Targetkernen Kernreaktionen, bei
denen als Produkte auch einzelne Neutronen emittiert werden, diedéeén Neutronen. Diese werden

bei direkten Reaktionen und Praequilibriumzerfallen als hoherenergetische Ejektile vorwiegend in
Vorwartsrichtung emittiert, wahrend sie bei Compoundkernreaktionen als niederenergetische Neutronen
isotrop verdampft werden.

Entsprechend dieser Prozesse |aR3t sich der Verlauf der gewichteten Fluenz sekundérer Neutronen tber
den Stack erklaren, der in Abbildung 6.6 fiir die Experimente UPRN@90B dargestellt ist. Zu sehen

ist ein Anstieg der Fluenz vom Anfang bis zur Mitte des Stacks um etwa einen Faktor drei, wo sich ein
breites Maximum ausbildet, von dem die Fluenzen zum Stackende um etwa 20 bis 30 % abfallen.

Infolge dessen, daR die Fluenz vbp,,, ®(E, > 20 MeV) =1cnt ist, bedeuten die Absolutwerte der
sekundaren Fluenzen, dal? relativ dazu am Stackanfang UPPNO9 etwa 2 %, zur Mitte des Stapels 6 %
Sekundarteilchen produziert werden. Fir UPPNOB liegen diese Werte leicht dartiber, weil durch die
hohere EinschufRenergie mehr Anregungsenergie im Kern deponiert wird, wodurch wiederum mehr
Nukleonen aus dem Kern emittiert werden.
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In Abbildung 6.6 sind auch die tber einzelne Ener- °:
giebereiche integrierten Fluenzéy,(20 < E, < 50
MeV), (50 <E, <100 MeV) undb ,,{100 < E, < 0.
E..0 aufgetragen. Alle drei Fluenzen zeigen eben-
falls einen starken Anstieg zur Mitte des Stacks, dort -
ein breites Maximum sowie eine leichte Vermin-ea
derung zum Ende des Stapels. Dabei nimmt mit zu-°-
nehmender Energie der unteren Integrationsgrenze
die Fluenz ab, ihr Maximum verschiebt sich zu gro- °:
Reren Tiefen und ihr Abfall zum Stackende ist weni-
ger ausgepragt.

Die groReren Fluenzen fur die niedrigeren Neu-
tronenenergien sind zum Hauptteil auf das Wichté&bbildung 6.6 Gewichtete Fluenza, (20 < E, <
mit @,y zuriickzufihren, da die einfallenden NetEmaxMeV), ©,{20 <E,< 50 MeV)P (50 < E ;< 100
tronen nur sekundére Teilchen mit geringeren EndeV) und @,,(100 < E, < E,,, MeV) in den Folien
gien produzieren als sie selbst habBp,, stellt so der Stacks UPPNO9 und -0B in Abhangigkeit deren
nur die 45 % Peakneutronen zur Erzeugung hodipsition dim Stapel.

energetischer Neutronen bereit.

Zum anderen nimmt aber auch die sekundéare Produktion mit abnehmender Energie der produzierten
Neutronen zu - betrachtet man die monoenergetischen Bestrahlungen fur sich. Dies zelghgléhi,

in der die sekundéren spektralen Fluenzen fir zwei EinschulR3energien in vier Folien des Experimentes
UPPNOB eingezeichnet sind, so daR die wesentlichen Anderungen der sekdnpdigedurchgang des

Stacks erfal3t werden.

vvvvvvvvv [T T LI B B LI B LI B B
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Abbildung 6.7 Spektrale Fluenzen der sekundéaren Neutronen in der ersté)0{PBBerten (CUB002), achten
(CUBO004) und letzten (QUBO001 = 13. Target) Folie des Experimentes UPPNOB fiir die monoenergetischen
Bestrahlungen mit den Einschuf3energien 102 MeV und 158 MeV.

In der ersten Folie ergibt sich ein zu niedrigen Energien monoton ansteiggndes die bevorzugte
Produktion der niederenergetischen Neutronen verdeutlicht. Dieser Anstieg flacht in den folgenden
Folien ab und es bildet sich zum Ende des Stacks fiir den Energiebereich unterhalb deR&mesgie

ein Maximum aus. Dieses wird zum einen durch die bei den Kernreaktionen in Vorwartsrichtung
emittierten hochenergetischen Neutronen erzeugt, deren Vorwartspeaking erst zum Ende des Stacks eine
nennenswerte Fluenz dieser Neutronen bewirkt. Zu anderen tréagt zu dem hochenergetischen Peak auch
die Moderation der Neutronen mit fortschreitender Position im Stack bei.

Dagegen bewirkt die isotrope Verdampfung niederenergetischer Neutronen, daf3 fir diese die Fluenz
etwa in der Mitte des Stacks maximal ist, da sich dort die Beitrdge der Verdampfungsneutronen vom
Anfang und vom Ende des Stacks summieren. Zudem werden die primaren Neutronen mit fortschreiten-
der Position im Stack zunehmend absorbiert und produzieren zum Stackende hin weniger Neutronen.
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Diesen Sachverhalt verdeutlichen auch die Fluenzen, °-'°
die in Abbildung 6.8 fur die Bestrahlung mit den 158
MeV-Neutronen gezeigt sind. Die Fluenz der nieder-
energetischen Neutronen weist ein Maximum in der
Mitte des Stacks auf, wahrend die Fluenz der hocks *
energetischen Teilchen erst zum Ende des Stapeis

maximal wird. °

Die ungewichteten Fluenzverlaufe fur die monoener  , £
getische Bestrahlung in Abbildung 6.8 sind &hnlich -
denen der gewichteten Fluenzen in Abbildung 6.7. o Ei.

Im Gegensatz dazu unterscheiden sich jedoch die
absoluten GroRen, verursacht durch das Wichten mit
@y So dominieren fiir die monoenergetische BEbbildung 6.8 Fluenzemy(20 < E, < Ey,, MeV)

strahlung die niederenergetischen Neutronen nur §]4rchgezogen)p,(20 < E, <50 MeV) (gestrichelt),

. . ®.(50<E, <100 MeV) (durchgezogen) udd {100
z:;(_;é\:lg;e}fn?:iftacks, zum Ende jedochdgt den <’E < E. MeV) (gestrichpunktety fir die
9 ' monoenergetische Bestrahlung mit 158 MeV-

Bisher wurde zur Erklarung der sekundaren spekeutronen in Abhangigkeit der Position d der Folien

tralen Fluenzen nur die Produktion von Neutronémn Stapel UPPNOB.

aus Kernreaktionen herangezogen. Allerdings tragt

auch die elastische Streuung dazu bei, dal? sowohl die sekundaren als auch die primédren Neutronen
Energie verlieren, was sich auf die Bildung der sekundaren Fluenzen auswirkt.

Zur Diskussion des Prozesses der

elastischen Streuung sind in Tabel-Tabelle 6.1 Parameter zur Bremsung von Neutronen in einigen
le 6.1 die Parameter zur Abbrem- Targetmaterialierx=[(A-1)/(A+1)]?> mit Massenzahl A als maximaler
sung von Neutronen durch elasti- relativer Energieverlust bei einem St@81+(alne)/(1-e) mittlerer
sche Streuung angegeben. Diesa0garithmischer Engrgieverlus’F, n:Ing(E./Epﬁittlere Angahl, um ein
zeigen die bekannte Tatsache, da,{\leutron der Energie £ auf die Energie E zu moderieren.

0.08 E
06 E

04 F

die Materialien mit niedrigen Mas-  Nuklid A o £ n
senzahlen A starker moderieren. So E,=95MeV, E=85MeV
kann ein Neutron bei einem Stof3
mit einem? C-Kern auf immerhin “C 12 0716  0.158 0.704
71.6 % seiner Energie gebremst Z7A' 270862 00724 1.54

Cu 63 0.938 0.0317 3.51

werden - trifft es dagegen auf einen ,

208pp-Kern, kann das Neutron nur zoség 12%; %%%i %%%)%ZSG i’lgg
98.1 % seiner Anfangsenergie er ' ' '
reichen. Deshalb steigt die Anzahl

der StoRRe von einem StoR fiir einén C-Kern auf zwolf fir eitffen  Pb-Kern an, um ein Neutron von 95
MeV auf 85 MeV zu bremsen.

Den Einflu3 der elastischen Streuung auf die spektrale Fluenz der sekundéren Neutronen im einzelnen
zu beurteilen ist schwierig, da die Fluenzen der sekundéren Neutronen sowohl durch Kernreaktionen als
auch durch die elastische Streuung beeinflul3t werden. In der ersten Folie des Stacks UPPNO9 (Blei) sind
jedoch Strukturen in der spektralen Fluenz der sekundéaren Neutronen sichtbar, die durch elastische
Streuung gedeutet werden.

Abbildung 6.9 zeigt dazu die spektrale Fluenz der monoenergetischen Bestrahlung unterhalb deren
EinschuR3energie E =97.5 MeV. Die Neutronen mit Energien bisEze 95.64 MeV werden durch
einmalige elastische Streuung erklart, wobei die meisten Neutronen in das Energiebin fallen, in dem
auch die mittlere Energie nach einem Stqff1Fa)/2 = 96.57 MeV liegt. Innerhalb der statistischen
Unsicherheit signifikant trennt das Minimum bei etwa 95 MeV die elastisch gestreuten Neutronen mit
Energien dartiber von den durch Kernreaktionen produzierten Sekundarteilchen im Bereich darunter.
Relativ zu den primaren Neutronen in dieser Falie 0.980cnt im Energiebin mit den Grenzen 97.4

und 97.5 MeV) wurden insgesamt 2.35 % Sekundarteilchen (E =20 -97.4 MeV) produziert. Jedoch
liegen nur 1.9 % der Sekundarteilchen im Energiebereich unterhalb des Peaks zwischen 97.4 und 95.5
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MeV. Fir dieses Target spielt der
Prozel3 der elastischen Streuung
relativ zu den Kernreaktionen somit
eine untergeordnete Rolle bei der
Sekundarteilchenproduktion.

In den auf Blei folgenden Folien
bilden sich unterhalb der Einschul3-
energie nicht mehr derartige Struk- ‘¢
turen aus wie beim Blei, da sich fur % 2
sie in diesem Energiebereich der®
Transport der hochenergetischen
Neutronen aus den davorliegenden 1
Folien Uberlagert: Der Anteil der
elastischen Streuung lafdt sich nicht
guantifizieren. g0

Wie in Kapitel 6.2.1 bereits Neutron Energy [MeV]

erwahnt wurde, hat auch die Beappildung 6.9 Spektrale Fluenz der monoenergetischen Bestrahlung mit
strahlung des die Folien umgeberginschuRenergie E $7.5MeV in der ersten Folie des Stacks UPPNO9,
den Materials Einflul} auf die Seder Bleifolie PB9001. Die schattierten Bereiche fiir disgpenfluenzen
kundarteilchenfelder in den Folienmarkieren deren von LAHET ausgegebenen statistischen Unsicherheiten.

Dies verdeutlicht Abbildung 6.10,
in der die Frontansicht des Geome-

oE,| |E,(1+a)2

3

! I I I
20 a0 Bf 80 100

MeV'] 10°

(0g]
o
N
o bt
o

triesetups abgebildet ist. Durch den 2.0
Strahlquerschnitt mit einem Radius PPN
von 2.4cm wird auch das Alumini- ,A:I’ - s

um der Kammer bestrahlt, in der ,
das Shuttle positioniert ist. Die in  / 3
diesem Aluminium erzeugten se- ——shuttle 4 o

kundaren Neutronen werden auch W !

o
\ x
in das Stackvolumen transportiert ) o s
und haben so Anteil an der dorti-  |*\¥2.4 cm L’ E
gen Fluenz sekundérer Neutronen‘oid - - J =
Um diesen Anteil zu quantifizie- 4 cm 0

ren, wurde exemplarisch die

mo_noenergetlsche Bestrahlung m%bbildung 6.10 Vereinfachte, schematische Frontansicht des
E"__ 9_7.5MeV d,es Stacks UPPNO eometriesetups (links), das als Eingabe fiir die LAHET-Rechnungen

mit einem Radius von R =2.4 CMyen izt wurde. Der gestrichelte Kreis gibt den Querschnitt der
und mit R = 1 cm simuliert. Die Quelineutronen an. Fluenzen (rechts) der monoenergetischen
Verhaltnisse der Fluenzen aus begestrahlung mit E =97.5MeV auf den Stack UPPN09 (R=2.4cm) und

den Bestrahlungen in Abbildungdie Verhaltnisse der Fluenzen, wenn man den Querschnitt der
6.10 zeigen eine monotone ZunahRuellneutronen als auf die Folien zentrierten Kreis mit Radius R=1cm

me zum Ende des Stacks; die Fllpeziehungsweise R =2.4cm wah|t: rdg(R=2.4cm)® (R=1.0cm);

enzen fir die R = 2.4 cm-BestrahNotation sonst wie zu Abbildung 6.8.

lung sind um einen Faktor 1.2 bis

1.7 hoher. Dieser Anstieg wird durch die sich aufbauende internukleare Kaskade im umgebenden
Aluminium erklart. Dadurch nehmen die Fluenzen mit fortschreitender Paosition im Material zu, so dal3
aus der Umgebung mehr sekundéare Teilchen in die Folien transportiert werden. Fir die akkurate
Berechnung der sekundaren Teilchenfelder ist also ein genaues Setup des insgesamt bestrahlten Materi-
als notig.
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6.2.3.2 Verhalten der Primarteilchenfluenzen

Neben den Fluenzen der sekundaren Neutronen beeinflut vor allem auch die Anderung der Fluenz der
priméren Neutronen bei Stackdurchgang die mit den Ergebnissen der Transportrechnungen berechnete
quasimonoenergetische spektrale Fluenz in den Folien, die im folgenden kg ppibezeichnet wird.

Die Absorption priméarer Neutronen im Stack durch Kernreaktionen und dadurch, daf3 sie durch Streuung
aus dem Stackvolumen entfernt werden, fuhrt dazu, dai? die Fluenkgpmit zunehmender Tiefe

der Folie im Stack abnimmt. So betragt die FIu®(g, > 20 MeV) von®d ., in der letzten Folie des
Stacks UPPNO9 noch 75 % der Fluenz dgg,, und noch 79 % im Falle des Stacks UPPNOB.

Neben der Abnahme der Fluenz ist vor allem auch

die Absorption in Abhangigkeit der Neutronen- T T e """ Neutrons
energie interessant. Abbildung 6.11 zeigt dazu die ;.o |
primaren Fluenzen in den Folien des Stacks UPPNO9
in Abhangigkeit der Energien,E der monoenerge-
tischen Bestrahlungen. Hierbei betragt die Fluénz ”‘g
der einfallenden Neutroneb=1cn* und die Flu- .
enz in der Folie umfal3t die Neutronen im Energie-
intervall der Breite 0.1 MeV unterhalb von E . Die

Abbildung zeigt, daf3 von den einfallenden Neutro- 0.5 t

nen im Falle der Bestrahlung mit E = 97.5 MeV F Fluence of primary neutrons S
noch 72 % in der letzten Folie des Stacks, im Falle 20 40 60 80 100
des Schusses mit, E =22 MeV jedoch nur noch 60 % Neutron Energy [MeV]

nkommen. Di zunehmende Absorption der Neu- . . . .
ankomme ese zunehmende Absorption de Lf)bndung 6.11 Priméare Fluenz in den Folien des

tronen mit abnehmender Primarenergie ist durch herimentes UPPNO9 in Abhangigkeit der Ein-

g'r('jBeren totalt_en Absorptio_nswirkung§querschnitt ig@huf&energie der Neutronen der monoenergetischen
niederenergetischen Bereich zu erklaren. Bestrahlungen. Die Fluenzlinien folgen von oben
Die genannten prozentualen Abnahmen der Fluenrech unten der angegebenen Reihenfolge der
®(E,>20MeV) vond,,,: bis zur letzten Folie sind Elemente - bis auf die markierten Ausnahmen. Die
niedriger als die im vorigen Absatz fir die mondiestrichelten Linien werden den Folien CU9002 und
energetischen Bestrahlungen angegebenen, da@4P001 zugeordnet.

Fluenz von®.,,- zusatzlich die sekundaren Teil-

chen beitragen.

Betrachtet man die in Abbildung 6.11 eingezeichnete Abnahme der Fluenzen mititien Bes Folien

im Stack, so fallt fur die zwei markierten Folien CU9002 und®Q@1 eine Unregelmaliigkeit ins Auge.

Im Vergleich zu den anderen Kupferfolien ist die Fluenz in der Kupferfolie CU9002 zu hoch und die
primére Fluenz in der Quarzfolie ist sogar héher als die in den beiden strahlzugewandten Targets vor ihr.
Dieses zunachst erstaunliche Ergebnis a3t sich dadurch erklaren, daf3 diese beiden Folien einen Durch-
messer von 20 mm haben, alle anderen Folien jedoch einen Durchmesser von nur 19 mm.

Da die Positionen aller Scheiben im geometrischen Setup derart gewahlt wurden, daf? deren Mittelpunkte
auf einer Achse zentriert waren, ragen somit fur die zwei gréf3eren Folien Kreisringe von 0.05 mm Breite
aus dem Stapel heraus - knapp 10 % des Targetvolumens. Die Erhéhung der Fluenzen in den beiden
Folien kommt somit dadurch zustande, dal3 die 19 mm Scheiben dieser Targets von der durch das
Material vor ihnen abgeschwachten primaren Fluenz getroffen werden, die Kreisringe jedoch von der
nahezu unverminderten Fluenz. Dieser Anteil der primaren Fluenz fuhrt zu der gegeniber den da-
vorliegenden Folien erhdhten Fluenz im Targetvolumen.

Fir die wenigen Folien mit einem Durchmesser von 20 mm muf3 dieser Effekt bei der Bestimmung der
Fluenz fur die Entfaltung bertcksichtigt werden. Mit Hilfe der LAHET-Rechnungen ist dies jedoch
problemlos moglich.
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6.2.3.3 Anderung der quasimonoenergetischen spektralen Fluenz

Durch die in den letzten Kapiteln diskutierten Prozesse, Aufbau der Sekundéarteilchenfelder und
Absorption der primaren Neutronen im Stack, wi¥g,,, der Neutronen aus dem Lithiumtarget ver-
andert, so daR sich die demgegenuber modifizidtgg: der Neutronen in jeder Folie ergeben.

In Abbildung 6.12 sind die unter Beriicksichtigung der Transportrechnungen in den Folien ermittelten
@\ flr das Experiment UPPNO9 und -0OB dargestellt. Berechnet man daraus die ebenfalls in Ab-
bildung 6.12 gezeigten Verhaltnisse der Fluen®eg,-/P oy flr die Energiegruppen, so sind diese
Verhaltnisse in Abhéngigkeit der Energie nicht konstant. Vielmehr zeigen sie einen charakteristischen
Verlauf in Abh&ngigkeit der Position der Folie im Stack.

Dieser Verlauf la3t sich mit den Ergebnissen der beiden vorangegangenen Kapitel leicht erklaren. Zu
Beginn des Stacks steigt das Verhalthig,,-/® oy zu niedrigen Energien hin infolge der gebildeten
sekundaren Neutronen an. Deren Einflu3 auf die Anderung der spektralen Fluenz ist nach K&pitel 6.2

in der Mitte des Stacks maximal. Allerdings ist ein solcher Trend aus den Verhaltissen® oy

nicht unmittelbar zu erkennen, da die mit der Folienposition zunehmende Absorption gerade der
niederenergetischen priméaren Neutronen diesen Uberlagert. Betrachtet man jedoch im Vergleich dazu
mit ®opa/Peow Wie sich die spektrale Fluenz nur unter Beruicksichtigung der Absorption der Primar-
komponente verhalten wirde, so laf3t sich der Anteil der Sekundarteilchen direkt ablesen. Fir niedrige
Energien ist dieser wie erwartet in Stackmitte am grof3ten.

Zum Ende des Stacks zeigt das Verhalrg,-/® ¢, insbesondere fiir das Experiment UPPNQ9 eine
wannenformige Struktur fur die Energien unterhalb des Peaks. Diese wird im Hochenergetischen durch
die Absorption der primaren Neutronen, im Niederenergetischen durch die Uberlagerung der Prozesse
Absorption der primaren Neutronen und Sekundarteilchenproduktion gepréagt.

Auffallig an den Verhaltnisse@®q-/®cqy in allen Folien des Experimentes UPPNO9 ist der Peak bei

91 MeV. Dieser ergibt sich aus der Struktur g, im Bereich unterhalb des Hochenergiepeaks.
Durch das Minimum, das den Hochenergiepeak vom niederenergetischen Kontinuum trennt, ergibt der
in diesem Energiebereich schwach variierende Beitrag der sekundaren Teildhgp-2las Maximum.

Der Beitrag der sekundaren Teilchen®@. Py ist im jeweiligen oberen Teil der Abbildung 6.12
ebenfalls gezeigtb.g, steigt fur alle Folien unterhalb der Maximalenergie der Neutronen steil an und
weist teilweise (CU9003) ein durch das starke Gewicht der sie erzeugenden Neutronen des Hoch-
energiepeaks leichtes Maximum im Bereich der Peakenergien auf. Unterhalb des Hochenergiepeaks
nimmt @, zu niedrigen Energien infolge der Sekundéarteilchenproduktion monoton zu. Durch die
bereits in Kapitel 6.2.3.1 diskutierten Mechanisme®js{, fur die niedrigen Energien im Bereich von

20 bis 30 MeV in der Stackmitte maximal, wahrend im hochenergetischen B@ggidiir die hinteren

Folien des Stacks groR3er ist als fir die vorderen Targets.

Die ®., haben fur die Energien zwischen 20 und 30 Me\b&ideExperimente ahnliche Absolutwerte.
Trotzdem unterscheiden sich die Verhaltnidgg,-/® .y beider Bestrahlungen wegen ihrer unter-
schiedlicherb,, in diesem Energiebereich erheblidh.,, ist fir das Experiment UPPNOB fiir diese
niedrigen Energien etwa einen Faktor drei geringer al®dgsder Bestrahlung UPPNO9. Dadurch hat

®_., flir UPPNOB einen entsprechend grof3eren relativen Anteil und bewirkt somit ein gréf3eres Verhalt-
NiS Peome/P eom

Der unterhalb des Hochenergiepeaks auftretende Peak bei etwa 90 MeV in der Folie PB9001 wird durch
das in Abbildungs.9 gezeigte Maximum unterhalb des Bereiches der elastischen Streuung verursacht -
gewichtet mit den Beitragen aller monoenergetischen Bestrahlungen, die diese Struktur aufweisen.

Far den Energiebereich des Hochenergiepeaks unterscheid@®tgiali®c, um weniger als 1%o von
Deove/Peow Denn bedingt durch die hohe Fluenz des Hochenergiepeaks habenutiddBteichen in
dessen Energiebereich einen vernachlassigbaren Antéitz. Dadurch wird die Form des Hoch-
energiepeaks kaum verandert und die Peakfluenz wird allein durch die Absorption bestimmt.
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Abbildung6.12 @, der Neutronen aus dem Lithiumtarg®t,,,- in der angegebenen Folie unter Berucksichti-

gung der Transportrechnungen, spektrale Fldggznur der sekundaren Neutronen, wie si&zyy, beitragt. Im

oberen Teil des Bildes ist das Experiment UPPNOB, in der unteren Halfte die Bestrahlung UPPNO9 dargestellt. Im
jeweiligen unteren Teil sind die VerhaltnigBg,: /@ cqy UNd P oy /Py in Abhangigkeit der Neutronenenergie
gezeigt, wobef@g.,, die spektrale Fluenz ist, wie sie sich unter alleiniger Berlicksichtigung der Absorption
ergeben wirde.
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6.2.3.4 Vergleich der theoretischen und experimentellen Responseintegrale

Mit den im letzten Kapitel vorgestellten spektralen Fluerkgy,: in einer jeden Folie im Stack laf3t

sich durch Faltung mit den Anregungsfunktionen von Kernreaktionen theoretisch der Verlauf der
Responseintegrale Uber den Stack berechnen. Dessen Vergleich mit der Variation der experimentell
gemessenen Aktivitaten erlaubt eine Aussage Uber die Qualitdt der LAHET-Modellrechnungen.

Die Wirkungsquerschnitte der Neutronen-induzierten Reaktionen, die fir diese Faltungsrechnungen
herangezogen wurden, wurden der Arbeit Leyas [LY96] enthommen. Diese sind mit LSA an in Dick-
targetexperimenten gemessene Responseintegrale angepaldte Anregungsfunktionen.

Die derart erstellten Anregungsfunktionen sind die in unserer Arbeitsgruppe vorliegenden besten
Schatzungen der wahren Wirkungsquerschnitte. Die im folgenden verwendeten Reaktionen stellen eine
Palette verschiedenartiger, typischer Verlaufe von Anregungsfunktionen zur Verfigung. Trotzdem
bewirken Abweichungen von den wahren Verlaufen Fehler in den berechneten Responseintegralen,
deren Grol3e hier nicht quantifiziert werden kann. Diese zuséatzliche Unsicherheit muf3 bei der folgenden
Diskussion beachtet werden.

Die Abnahme der Responseintegrale mit der Position im Stack wurde experimentell anhand der
Reaktionen am Monitorelement Kupfer gemessen (Kapitel 4.2.5.@r8l2.2), von denen im folgenden
zum Vergleich mit den berechneten die Reaktionet zu %€r,  SkAA%E Co herangezogen werden.

Abbildung 6.13 zeigt die theoretischen und experimentellen Verlaufe der Responseintegrale normiert auf
die erste Kupferfolie in Abhangigkeit der Position der Targets im Stack. Wie der linke Teil der
Abbildung zeigt, stimmen fir alle Produkte die berechneten Responseintegrale innerhalb von 1 %
Uberein. Die unterschiedlichen Schwellenenergien der Anregungsfunktionen, die von 28MeV ( Co) bis
hin zu 75MeV { Cr) reichen, bewirken also keinen davon abhangigen Verlauf der Responseintegrale.
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Abbildung 6.13 Theoretische Responseintegrale fiir die Prottukté®*Cr, SeRife Co aus Kupfer ermittelt mit
den mit LAHET berechneten spektralen Fluenzen (links), experimentell gemessene Responseintegrale (ohne
Unsicherheiten, Mitte) und Mittelwerte der theoretischen und experimentellen Responseintegrale, Bl(iEenzen
>20MeV) sowie Kkorrigierte theoretische Responseintegrale (rechts). Die Daten sind tber der Position d der Folien
im Stack aufgetragen. Im Falle der Theorie sind die Symbole nicht voneinander zu unterscheiden.
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Die Verlaufe der experimentell gemessenen Responseintegrale (Abbildung 6.13 Mitte) fallen ebenfalls
fur die sechs Reaktionen innerhalb der relativen Unsicherheiten der MelRergebnisse zusammen, die
produktabhangig zwischen 0.59ad 10 % liegen. Dies zeigt sich insbesondere fiir die ProdfiRte  Co

mit den geringsten relativen Unsicherheiten von 2 % beziehungsweise <1 %, deren Responseintegrale
innerhalb dieser Unsicherheiten gut Gbereinstimmen. Fir den folgenden Vergleich der experimentellen
Responseintegrale mit den theoretischen werden daher dételwitte fiir eine Kupferfolie gebildet.

Diese Mittelwerte sind in Abbildung 6.13 (rechts) gezeigt. Die theoretischen wie auch die experimentel-
len Verlaufe sind auf die Werte in der ersten Kupferfolie normiert, so daR sie fur diese Folie exakt
Ubereinstimmen. Fur die weiteren Folien im Stack divergieren jedoch fir beide Experimente die
theoretischen und experimentellen Abhangigkeiten sukzessive auseinander. Die experimentellen Daten
liegen unterhalb der theoretischen Werte, die Diskrepanz zwischen ihnen vergréRert sich mit der
Position der Folie im Stapel und betragt flr beide Bestrahlungen fur die letzte Kupferfolie etwa 10 %.

Die Rechnungen bieten vielifi@e Ursachen fiir diese Abweichungen an: die Eingangsdaten fir das bei
den LAHET-Rechnungen benutzte physikalische Modell, die elastischen Streuquerschnitte, Ungenau-
igkeiten im geometrischen Setup sowie die Anregungsfunktionen der Reaktionen. Allerdings ist es
unwahrscheinlich, dal® alle sechs Anregungsfunktionen derartig systematisch vom wahren Verlauf
abweichen, dal} alle sechs Verlaufe gleichermalRen falsch berechnet werden.

Eine plausible Interpretation dieser zunehmenden Abweichung der experimentellen von den theoreti-
schen Responseintegralen ist die falsche Berechnung der Absorption der Neutronen im Stack. Ein
solcher Fehler ist am Anfang des Stacks kaum merklich, er potenziert sich aber zum Stapelende und
flhrt dort zu einer signifikanten Diskrepanz. Nimmt man an, daf} die Absorption fir die Newtenen
Energien gleich falsch berechnet werden, so ergibt eine in den Folien um jeweils einen Faktor 0.9915
verminderte Fluen®(E,>20MeV) die in der Abbildung dargestellten korrigierten theoretischen Werte,

mit denen der experimentelle Verlauf gut wiedergegeben wird.

Der von LAHET ungentigend berechnete Verlauf der Responseintegrale 113t sich also mit falschen in die
Rechnungen eingehenden Reaktionswirkungsquerschnitten erkléaren, die tatsachlich nicht ausreichend
bekannt sind [GL98A]. So wird in der Arbeit von Gloris [GL98A] am Beispiel von Wismut gezeigt, daf3

die Reaktionswirkungsquerschnitte von LAHET/ISABEL - auch der in dieser Arbeit benutzte Ansatz -

um etwa 20 % unterhalb denen der empirischen Relation von Letaw [LE83, PE89] liegen. Die Korrekt-
heit des Ansatzes von Letaw vorausgesetzt, ergibt diese Tatsache gerade die beobachtete Unterschéatzung
der nuklearen Absorption.

Der Faktor 0.9915 entspricht einer Abweichung zwischen benutztem und wahren Reaktionswirkungs-
guerschnitt von ~ 200 mb. Bei Reaktionswirkungsquerschnitten grof3er als 1 b [PE89] ergibt dies eine
Diskrepanz von kleiner als 20 %, die somit in Einklang mit dem obigen Beispiel anhand von Wismut

steht. Fur die leichteren Elemente (C, O, Al, Si) erscheint diese Abweichung infolge der kleineren

Reaktionswirkungsquerschnitte etwas zu hoch.

Die Korrektur der theoretischen Werte mit einem konstanten Faktor, der sich Uber den Stackverlauf
potenziert, ist prinzipiell auch ein zu einfacher Ansatz, obwohl er fur die beiden Stacks gute Ergebnisse
liefert. Denn ein erhohter Reaktionswirkungsquerschnitt bewirkt auch eine grof3ere Produktion von
Sekundarteilchen, die wiederum verstarkt absorbiert werden. Zudem wird sich der Reaktionswirkungs-
guerschnitt im allgemeinen abhangig von der Neutronenenergie andern. Es ist also zu erwarten, daf}
sowohl die Absorption der primaren Neutronen als auch die Fluenzen sekundérer Teilchen beeinfluf3t
werden. Die Quantifizierung dieser Effekte durch veranderte Reaktionswirkungsquerschnitte muf3 durch
erneute Transportrechnungen erfolgen.

Die Fluenz®(E, > 20 MeV) stimmt mit den Mittelwerten der berechneten Responseintegrale fur alle
Folien innerhalb von 3% Uberein. Im Rahmen dieser Ungenauigkeit geben die gemessenen Responsein-
tegrale also die Verminderung der Flu@n(E, > 20 MeV) wieder. Die in Kapitel 5.2.3.2.1 gegebene
Interpretation der Responseintegralverlaufe, daf die Abnahme qeriRemtegrale der Verminderung

der Fluenz der Neutronen entspricht, wird also hier durch die theoretischen Rechnungen bestéatigt.
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6.2.4 Zusammenfassende Betrachtung

Die in dieser Arbeit durchgefiihrten Transportrechnungen der Neutronen durch den Stackaufbau zeigen
prinzipiell, wie sich die Sekundarteilchenfelder aufbauen und wie sich die Fluenzen priméarer Teilchen
beim Stackdurchgang verhalten. Mit diesen Rechnungen ist es daher mdglich, die Veranderung der
spektralen Fluenz mit der Position der Folie im Stack zu verfolgen und diese fir jede Folie individuell
zu berechnen.

Dabei zeigte sich, dafd die sekundaren Neutronen - abhéngig von der spektralen Fluenz der priméren
Neutronen - fir Einschuf3energien grof3er als ~100 MeV eine signifikante Veranderung der relativen
spektralen Fluenz bewirken. Zur Erstellung fur die Entfaltung nétiger, akkurater spektraler Fluenzen der
Neutronen fur die einzelnen Folien sind Transportrechnungen daher unumganglich. Die relative
Anderung der spektralen Fluenz durch die sekundaren Neutronen hangt dabei empfindlich von der
spektralen Fluenz der priméaren Neutronen ab. Daher muf3 der Bestimmung der primaren spektralen
Fluenz erste Prioritat fur die folgenden Experimente und Untersuchungen eingerdumt werden.

Trotz der aufwendigen Berechnung zeigte sich, dal3 durch ungeniigend bekannte Reaktionswirkungs-
guerschnitte, die in das benutzte physikalische Modell eingehen, die experimentellen Daten nur
innerhalb von etwa 10 % wiedergegeben werden. Eine experimentelle Bestimmung der Abnahme der
Fluenzen Uber den Stack mit Hilfe der Kupfermonitorscheiben oder mit den TFBCs ist daher weiterhin
unumganglich.

LAHET berechnet den Transport der Neutronen nur hinunter bis zu Energien von 20 MeV. Fur
Reaktionen mit Schwellenenergien unterhalb von 20 MeV sind daher weitere Rechnungen notig, wozu
an das Programmsystem LAHET der Code MCNP [BR97A] angekoppelt werden muf3. Dies konnte in
dieser Arbeit aus Zeitgrunden nicht mehr durchgefuhrt werden. Allerdings ist davon nur ein geringer
Anteil der Reaktionen betroffen. Zum anderen liegen bisher keine Grundlagen zur daflir ndtigen
Bestimmung vord,,, unterhalb von 20 MeV vor.
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7 Die  Produktion  kosmogener Nuklide in
extraterrestrischer Materie

Ein Forschungsschwerpunkt unserer Arbeitsgruppe ist die Produktion kosmogener Nuklide in
extraterrestrischer Materie. Daher wurden in dieser Arbeit vor allem Messungen von Wirkungsquer-
schnitten Protonen-induzierter Reaktionen vorgenommen, die die Anregungsfunktionen solcher
Restkerne erstellen und vervollstandigen, die als kosmogene Nuklide von Bedeutung sinon@iesbes

4Ti, >Fe und stabile und langlebige Krypton-Isotope). Zusammen mit den Wirkungsquerschnitten
unserer Gruppe (zum Beispiel [SC95, MI96B, SU97]) liegt damit eine umfassende Datenbasis vor, mit
der zuverlassig solche Modellrechnungen durchgefiihrt werden kénnen.

Fir die Modellierung von Produktionsraten in extraterrestrischer Materie werden in gleichem Maf3e auch
die Anregungsfunktionen der Neutronen-induzierten Reaktionen bendtigt. Da die Qualitat dieser Daten
fur die Genauigkeit solcher Modellrechnungen entscheidend ist, wurden bereits in vorangegangenen
Arbeiten erfolgreich Methoden [LU93, LY96] entwickelt, diese Wirkungsquerschindteekt mit Hilfe

von Dicktargetexperimenten (Kapitel 3.2) physikalisch sinnvoll zu erstellen. Die Validierung der mit der
Methode Leyas [LY96] erstelltennd auch in dieser Arbeit benutzten Wirkungsquerschnitte der
Neutronen-induzierten Reaktionen ergibt, dal mit ihnen und den Daten zur Protonen-induzierten
Produktion die Berdmung der in diesen Dicktargetexperimenten gemessenen Produktionsraten
innerhalb einer Unsicherheit von 9 % erfolgt.

Gegenuber diesem Verfahren nutzt die Entfaltung der Anregungsfunktionen Neutronen-induzierter
Reaktionen auf der Grundlage der Experimente dieser Atioekt Bestrahlungen mit Neutronen. Mit

den Ergebnissen dieser Bestrahlungen werden somit neue, gegeniber der Methode Leyas [LY96]
verbesserte Daten vorliegen. Es liegt jedoch in der Natur dieser experimentellen Methode, dal3 bis zu den
vollstandigen Ergebnissen hierzu noch einige Jahre Arbeit erforderlich sein werden.

Mit diesen Wirkungsquerschnitten der Neutronen-induzierten Reaktionen als Eingangsdaten wird dann
eine zuverlassige und genaue Durchfiihrung von Modellrechnungen mdglich sein. Dies wird nicht nur
die Produktion kosmogener Nuklide in extraterrestrischer Materie betreffeshers vor allem auch die

sich heute noch in ihren Anfangsphasen befindlichen Untersuchungen zur Produktion kosmogener
Nuklide in der Atmosphéare [OB91] und fiir die ,in situ™Produktion von Restkerne8§l.&193], etwa

in Oberflachengestein. Fiur die zwei letzteren genannten Fragestellungen spielt die Produktion durch
Neutronen-induzierte Reaktionen eine im Vergleich zur Erzeugung der kosmogenen Nuklide in
extraterrestrischer Materie noch entscheidendere Rolle.

Trotz der Bemuhungen, die Qualitat der Anregungsfunktionen zur Durchfiihrung von Mduariigen

immer weiter zu verbessern, haben die Wirkungsquerschnitte zur Neutronen- und Protonen-induzierten
Produktion auf der Basis der oben angesprochenen Messumgi&ferfahren [LY96] fur viele Nuklide

bereits eine derartige Qualitat, dal? aussagekraftige Rechnungen zur Produktion kosmogener Nuklide
durchgefiihrt werden kénnen. Auf dieser Grundlage werden im folgenden eine Reihe aktueller Frage-
stellungen zur Produktion kosmogener Nuklide in extraterrestrischer Materie behandelt.

Nach einem einleitenden Kapitel (Kapitel 7.1) zur Frage der Normierung der Modellrechnungen in
Meteoroiden wird auf die Produktion kurzlebiger Nuklide (Kapitel 72), Ti (Kapitel 7.3) und kosmo-
gener Krypton-lsotope (Kapitel 7.4) in Meteoroiden sowie auf die Erzeugung kosmogener Nuklide in
Mondproben (Kapitel 7.5) eingegangen. Diese Kapitel beinhalten die Produktion kosmogener Nuklide
ausschlief3lich durch die GCR, die Frage des langzeitgemittelten SCR-Spektrums wird in Kapitel 7.6
behandelt. Die einzelnen Kapitel behandeln ganz unterschiedliche Gesichtspunkte, ihnen liegt jedoch
das gemeinsame Ziel zugrunde, die Produktion kosmogener Nuklide in extraterrestrischer Materie besser
zu verstehen
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7.1 Die Abhangigkeit der Produktionsraten vom Modulations-
parameter

Fir einen sinnvollen Vergleich von in Meteoriten gemessenen Produktionsraten mit denen der Simula-
tionsrechnungen muf3 die spektrale FluRdightder auf den Meteoroiden eingefallenen Teilchen mit

der fUr die Rechnungen benutztgnibereinstimmen. Im Falle der spektralen FluRdichte der GCR muf3
also die FluRRdichte (E>10MeV) der Protonen oder damit gleichbedeutend der Modulationsparameter
M (Kapitel 1.3.2) als Eingabe fir die Rechnung festgelegt werden.

Information Uber die FluRdichte der GCR wird entsprechend der Aktivierungsgleichung (3.2) von der
Aktivitat eines durch die GCR erzeugten Radionuklides Uber einen Zeitraum von bis zu etwa acht
Halbwertszeiten gespeichert. Da die FluR3dichte im allgemeiritdiclza@icht konstant ist, mufy(E > 10

MeV) nuklidspezifisch gewahlt werden, abhangig vom Zeitraum, Uber den die Aktivierungsgleichung

die FluRdichte mittelt. Wie diese Wahl in dieser Arbeit bei der Berechnung der Produktionsraten
erfolgte, wird im folgenden vorgestellt - unterschieden nach langlebiggn K&) und stabilen Nukliden

sowie nach kurzlebigen Radionukliden (& 100 a).

7.1.1 Langlebige und stabile Radionuklide

In Meteoriten gemessene Aktivitaten langlebiger Radionuklide - beispielstieise ,,Al (T =0.716 Ma),
1%Be (T,,,=1.6Ma) odef® Cl (J, =0.3Ma)-speichern Informationen tber die FluRdp¢kte 10 MeV)

in den Orbits der Meteoroide Uber derart lange Zeitraume, tber die man mit anderen Methoden keinen
Zugang hat. Mit Hilfe der Modellrechnungen wird daher mit den in Meteoriten gemessenen Produktions-
raten die FluRdichte(E > 10 MeV) bestimmt; die Produktionsraten der langlebigen Radionuklide fun-
gieren somiselbstals Monitor fiir die langzeitgemittelte FluRdichte der GCR in den Meteoroidenorbits.

Diese Flu3dichtebestimmung wurde in der Arbeit Leyas [LY96] vorgenommen. Hierzu wurden die im
gut untersuchten L-Chondrit Knyahinya gemessenen Produktionsraten herangezogen. Dessen pra-
atmospharischer Radius R =45 cm ist durch umfangreiche Arbeiten [GR90A] gut bestimmt und liegt
vorteilhaft in einem Bereich, in dem geringe Unsicherheiten im Radius sich nur wenig auf die Pro-
duktionsraten auswirken. Mit einem Bestrahlungsalter von etwa 40 Ma [GR90A] sind aul3erdem die
gemessenen Aktivitaten in Sattigung und entsprechen den Produktionsraten.

Berechnet man nun die Produktionsraten P fir einen Radius von R=45cm in Abhangigkeitides M
tionsparameters M, so wird der Uber die Halbwertszeit des benutzten Nuklides gemittelte Modulations-
parameter durch die Ubereinstimmung der berechneten Produktionsraten P =P(M) mit den experimentel-
len Daten festgelegt. Dies wurde in der Arbeit Leyas [LY96] anhand der Werte des Ntiklids Al
durchgefihrt und ergab einen Modulationsparameter von M = 620 MeV gleichbedeutend mit einer
ProtonenfluRdichte der GCR im Meteoroidenorbit yg¢& > 10 MeV)=2.62cnt s .

Die Berechnung der Produktionsraten nach Gleichung (1.1) erfolgt praktisch mit speku&idictten,

die aufe = 1 cn?s', ein einfallendes Proton, normiert sind. Daher ergibt sich der Fajgorur
Normierung der mitp=1cm?s' berechneten Produktionsraten auf die im Meteoroidenorbit erzeugten
Aktivitaten zuggcr=2.62cn¥ $-1.552=4.06 cm 5 . Der Fakt@r552 bertcksichtigt dabei die zusatzli-
che Produktion durch dig-Teilchen, die zu 12 % in der GCR enthalten sind.

Die nachsten Abschnitten gezeigten gréf3enabhéngigen Produktionsraten in Meteoroiden wurden mit
Pccr=4.06cn? & und M =650 MeV berechnet. Dieser benutzte Modulationsparameter M = 650 MeV
stimmt nicht exakt mit dem aus den Daten Knyahinyas extrahierten M (berein, da fir die gré3en-
abhangige Simulation der Produktionsratem fiir M = 650 MeV spektrale TeilchenfluRdichten fir
Meteoroide elf verschiedener Radien zwischen 5cm und 120 cm zur Verfigung standen [LA94]. Leya
zeigte jedoch, daR diese Berechnung fiir fast alle langlebigen und stabilen Nuklide eine Uberein-
stimmung von Theorie und Experiment innerhalb der Unsicherheiten liefert [LY96].
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7.1.2 Kurzlebige Radionuklide

Die GCR-Produktionsraten héangen von der GCR-FluR3diglate, die ihrerseitzeitlichmit der Sonnen-

aktivitat sowieraumlich mit dem Abstand von der Sonne variiert. Die raumliche Anderung wiederum
unterteilt sich zum einen in die Zunahme der Flu3dichte mit wachsendem radialem Abstand von der
Sonne; dieser positive Gradient hangt von der Phase im solaren Zyklus (siehe unten32pL[©83]

und betragt im Mittel 2-3 %/A.U. [MK87]. Demgegeniiber ist die Anderunggvarit der Breite groRer

und das Vorzeichen dieses Gradienten hangt auRerdem von der magnetischen Polaritat der Sonne ab;
beispielsweise wurde mit Pioneer 11 zwischen 19851988 ein Gradient von -0.2 bis -2.2 %/Grad fir
E>70MeV [LO93] gemessen.

Fur die relevanten Aktivierungszeitraume der kurzlebigen Nuklide Go (T =271338d), Mn (T =
312.2d) und? Na (J, =2.602a) vor dem Fall der Meteoroide liegen zumeist Informationen tiber den
zeitlichen Verlauf der GCR-ERdichteg = ¢(t) fur 1 A.U. vor, mit dem dieeitlicheVariation der
Produktionsraten dieser kurzlebigen Nuklide berechnet wird. Der Vergleich der unter Beriicksichtigung
der zeitlichen Anderung vap fir 1 A.U. berechneten Produktionsraten mit denen in Meteoriten, deren
Orbits im Mittel bei zwei bis drei A.U. liegen, a3t wiederum Ruckschlisse Uber die raumliche Ab-
hangigkeit vong zu. Informationen uber die raumliche Anderung yomu gewinnen, ist daher die
Hauptmotivation, kurzlebige kosmogene Nuklide in Meteoriten zu messen.

Die Messungen fir das zeitliche Verhaligno(t) greifen auf die Variation der Sonnenaktivitat zurtick,

die ¢ direkt beeinfluf3t. Die Sonnenaktivitat wird auf der Erde vor allem durch zwéidden verfolgt:

durch das Beobachten von Sonnenflecken auf der Sonne und durch Neutronenmonitore auf der Erde. Die
Sonnenflecken haben ihre Ursache im Magnetfeld auf der Oberflacherder 8nd erscheinen dem
Betrachter infolge ihrer gegenuber der restlichen Oberflache um etwa 3000 K geringeren Temperatur als
dunkle Gebiete. Diese Bereiche werden nach einer standardisierten Methode registriert und in der
sogenannten Sonnenfleckenzahl SP festgehalten. Seit 1700 liegen jahrliche Sonnenfleckenzahlen vor
und seit 1848 wird SP taglich gemessen.

Die Neutronenmonitore auf der Erde messen die sekundaren Teilchen, die von der GCR bei ihrer
Wechselwirkung mit dem Atmospharenmaterial erzeugt werden. Diese MelRwerte simidbgegker
Sonnenfleckenzahl umgekehrt korreliert. Denn das mit zunehmeaodeeiEleckenzahl einhergehende
gréRere Magnetfeld schirmt die Erde gerade von der kosmischen Strahlung ab. Im folgenden werden die
Daten von Climax benutzt, dem von der Universitat von Chicago betriebenen Colorado-Neutronen-
monitor, der kontinuierlich seit 1953 MeRwerte aufnimmt.

Die Messungen mit diesen zwei Methoden zeigen, daf die Sonnenaktivitéat periodischen Schwankung
unterliegt. So variiert die Sonnenfleckenzahl mit einer Periode von elf Jahren, dem Schwabe Zyklus.
Eine solche Elf-Jahres Periode wird auch als solarer Zyklus bezeichnet und fortlaufend numeriert, so daf3
wir uns heute im solaren Zyklus 23 befinden, der 1998 begonnen hat. Der elfjahrige Schwabe Zyklus
wiederum wird mit einer Periode von 80 bis 90 Jahren amplitudenmoduliert vom sogenannten Gleiss-
berg Zyklus [GL67, CO74].

Dartber hinaus existierte zwischen 1645 und 1700 eine Periode sehr geringer solarer Aktivitat, das
sogenannte Maunder-Minimum [ED76]. Dieses zeichnet sich durch das véllige Fehlen von Sonnen-
flecken aus und Untersuchungen weisen darauf hin, daR atbrldionsparameter flr diesen Zeitraum

bei nur M =100 MeV lag [CA80]. Es wird diskutiert, ob dieses Minimum Teil einer periodischen
Schwankung der Sonnenaktivitat mit einer Periode von etwa 1000 a ist [ED76].

7.1.2.1 Die Nuklide®” Co>* Mn und?* Na

Fur die Messungen der Neutronenmonitore auf der Erde muf3 ein Zusammenhang mit der Flu3dichte der
GCR im Weltraum hergestellt werden. Denn wie dies oben im Falle der langlebigen Nuklide gezeigt
wurde, wird diese gerade fir die richtige Normierung der Rechnungen bendétigt.

Fir diese Korrelation wird auf die von Bhandari et al. [BH89] angegebene Gleichung
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¢(E>1Ge\) =8.13N_-5.845 (7.1)

zuruckgegriffen, wobei \  die mittlere jahrliche Neutronenmonitorrate des Climax ist, normiert auf die
Zahlrate des Jahres 1965 (4291y Nach [BH94A] kann Gleichung (7.1) jedoch auch mit den
monatlichen Zahlraten N benutzt werden. Die Flul3digiiEe>1GeV) gilt fir den Abstand von 1 A.U.

und ist dem Modulationsparameter M und auch der FluRdgfEie10MeV) eineindeutig zugeordnet.

So wird mit der mit den Modellrechnungen ermittelten Abhangigkeit der Produktionsrate eines Nuklides
i von der FluRdichte(E>10 MeV), P =P¢(E>10 MeV)), mit der Aktivierungsgleichung

Pi (tFaII) :Z Pi,k((pk(E> 10MeV)) - e’}“i (tean e (1_e*)hi (tE,k’tB,k)) (7.2)
k

die Produktionsrate;P-(t ) zum Zeitpunkt des Fallgst eines Meteoriten berechnet. Hierbei wird fur
den k-ten Zeitraum{ s der Aktivierung die Produktionsrate P konstant gesetzt. t -t wurde fiir alle
drei Nuklide zu einem Monat gewahlt; fir die kirzerlebigen Nukfide Co ¥nd Mn ergibt die
Berechnung mitt, &, =1d Unterschiede von nur maximal 1% dazu.

Die Berechnung nach Glei-
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Die fur die Tiefen im Zentrum und an der Oberflache exemplarisch gezeigten Verlaufe unterscheiden
sich, was sich nach Gleichung (7.2) auf die Aktivierungsberechnung auswirkt. Prinzipiell mif3te daher
die Aktivierungsberechnung mit dem Ziel eines Vergleiches mit experimentellen Produktionsraten
abhangig von der Probentiefe durchgefuhrt werden. Die Abweichungen der relativen Verlaufe der
Produktionsraten in Abhéangigkeit des Fallgaitktes zwischen der Zentrums- und der Oberflachen-
position belaufen sich jedoch auf nur maximal 2 %. Da dies auch fiir die anderen Tiefen gilt und die
Probentiefe im Meteoroiden zudem hdaufig nur abgeschatzt werden kann, wird die zusétzliche
Unsicherheit dadurch vernachlassigt.

Die maximalen FluRdichtep(E > 1 GeV) ergeben sich nach Gleichung (7.1) fur den in Abbildung 7.2
gezeigten Zeitraum zu etwdE >1GeV)=2.3cm $ ,die minimalen reichen pi& >1GeV)=0cnt 3
hinunter. Der in Abbildung 7.1 gezeigte Zusammenhang BR#{rde dementsprechend zum einen bis

zu M =400 MeV extrapoliert. Fur die Extrapolation zu hohen Modulationsparametern wurde als obere
Grenze M =900 MeV¢@(E>1GeV)=1.27cm § ) gewahlt. Dieser Wert ist nach Castagnoli und Lal
[CA80] der maximale Modulationsparameter fur die ZeitrAume hoher solarer Aktivitat; die darunter
berechneten FluRdichten wurden M =900 MeV gleichgesetzt.

Fur die Zentrumsposition zeigt Abbildung 7.2 den nach Gleichung (7.2) berechneten Verfauf der Na-
Produktionsraten P{ Na) in Abhangigkeit des Fallzeitpunktes zusammen mit den FluRg{&teh

GeV) nach Gleichung (7.1). DgE > 1 GeV) zeigen die oben angesprochene Elf-Jahres Periodizitat des
Schwabe Zyklus, die sich mit einer Phasenverschiebung von etwa zwei Jahren atich in P( Na) wider-
spiegelt. Bhandari et al. [BH94A, BH94B] fuhrten ebenfalls Aktivierungsrechnungen auf der Grundlage
von Gleichung (7.1) durch und bekommen dhnliche Anderungen®ir P( Na). Ihr Vergleich mit MeR-
werten von Meteoriten zeigt, daR die experimentelle und theoretisitheheeVariation der P¢ Na) fur

den Fallzeitraum zwischen 1965 und 1990 in verniinftigem Malf3e Ubereinstimmt.

Die Unsicherheit einer solchen Aktivierungsrechnung ergibt sich zum einen aus der 10 %-igen Unsi-
cherheit vonp(E > 1 GeV) nach Gleichung (7.1) [PO79]. Diese Ubertragt sich nach Abbildung 7.1 in
gleicher GréRenordnung auf die Unsicherheit dedBktionsraten. Somit wird der relative Verlauf der
Produktionsraten in Abhéangigkeit des Fallzeitpunktes auch nur mit einer Unsicherheit von 10 %
berechnet. Zusammen mit der Unsicherheit der Produktionsrate selbst von 9% [LY96] ergibt sich eine
Gesamtunsicherheit fur die Produktionsrate aus der Aktivierungsrechnung von 13 %.

Wie schon im vorangegangenen Kapitel erwéhnt wurde liegen zurtieireg der Produktionsraten in
Abhangigkeit des ModulationsparametersnMr fiir Meteoroide mit R = 40 cm mit Monte-Carlo-
Methoden simulierte spektrale TeilchenfluR3dichten vor. Die in Abbildung 7.2 gezeigten Aktivierungs-
rechnungen fur P = B(E > 10 MeV), R =40 cm) missen daher nun auf andere Radien Ubertragen
werden. Betrachtet man dazu die @( >10MeV)=1cn¥ 8 normierten Produktionsraten, so nimmt

mit zunehmenden M auch die Produktionsrate zu, was maf3geblich durch die groGeuvétid?risraten

der sekundaren Protonen und Neutronen verursacht wird. Denn der hohere Modulationsparameter M
bewirkt eine gré3ere mittlere Energie der spektralen FluRdichte, wodurch mehr sekundére Teilchen im
Meteoroiden produziert werden.

Die Abhangigkeit P = Rd(E > 10 MeV), R =40 cm) wird sich bei einem Wechsel zu einem anderen
Radius also nur dann stark andern, wenn fir diesen Radius die sekundaren Teilchen nicht mehr den
Uberwiegenden Anteil an der Produktion haben, wie dies fir die kleinen Meteoraid® (f) der Fall

ist. Der Effekt wurde unter der Annahme abgeschatzt, dal sich die relative Zunahme der Produktions-
raten der sekundaren Teilchen in Abhéangigkeit von M fiir die anderen Radien ahnlich wie fir R=40cm
verhélt. So nimmt fii? Na in L-Chondriten mit R=40cm die Produktionsrate bei Anderung von M =300
MeV nach M =650 MeV fiirp(E > 10 MeV) =1cn? 8 um 30 % zu. Fir die Meteoroide mit Radien
groRBer als 25 cm liegt die Variation auch im Bereich von 30 %, flr einen Meteoroiden mit R=5cm
jedoch wirde dieser Anstieg nur 12 % betragen. Als Konsequenz daraus sollten die Aktivierungs-
rechnungen mit,P =Rp(E >10 MeV), R=40cm) somit nur auf grol3e Meteoroide mi2Rcm Uber-

tragen werden.

Unter der Annahme, dal3 sich fir diese grof3en Radien die relativen VerlaufedfE=RL0 MeV))
ahnlich verhalten, wurde somit die Protonenflu3digi{te> 10 MeV) aus der Beziehung
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P(t-,,-R=40cm) aus Gleichung (7.2)
@(E>10MeV) = (7.3)
P(M=650MeV,R=40cm ¢(E>10MeV)=1cm ?s 1)-1.552

berechnet. Mit dieser Uber den Zeitraum vor dem Fall mit der Halbwertszeit des Nuklides gemittelten
Protonenfluf3dichte werden die berechneten mit den gemessenen Produktionsraten verglichen.

7.1.2.2 Das Nuklid* Ti

Wahrend fiir die kurzlebigen Nuklidé CY, Mn ufid Na die Messungen der Neutronenmonitore zur

Berechnung von,P{} ) ausreichend sind, muR hierflr fur das Nklid Ti auf eine weitere Korrelation

zurlickgegriffen werden. Denn die Fallzeitpunkte von Meteoriten, in dénen Ti gemessen wurde, liegen
zumeist vor der Inbetriebnahme des Climax 1953.

Diese von Bonino et al. [BO95] fUr den Zeitraum 1953 bis 1992 angegebene Korrelation verknupft die
jahrlichen Sonnenfleckenzahlen SP(t) mit der Neutronenmonitorrate des Clijmax N :

N, (t) =4265.133 3.9615595Rt -1)-0.011609§ SRt -1)]>+6.018108L0 >[SRt-1)]*  (7.4)

Die N,, wurden demgemal bis zum Jahr 1700 zuriickextrapoliert, in Gleichung (7.1) eingesetzt und mit
den so berechneter(E > 10 MeV) die Aktivierung mit Gleichung (7.2) migt ;t =1a berechnet.

7.2  Die Produktion der kurzlebigen Nuklide>* Mn, *Na und>"Co

In diesem Kapitel werden die unter Beriicksichtigung der Modulationsabhéngigkeit nach Kagél
theoretisch berechneten Produktionsraten der NuKlide ?Mn, *’Na, Co mit den in Meteoriten gemesse-
nen Produktionsraten verglichen.

In friiheren Arbeiten [EV82, BH94A, BH94B] wurde ein solcher Vergleich fir die kurzlebigen Nuklide
haufig derart vorgenommen, daf? in einzelnen Meteoritenstiicken gemessene Produktionsraten zunachst
auf eine gemeinsame Chemie und Abschirmtiefe korrigiert wurden, wobei fur letzteres andere Nuklide
oder auch Cosmic Ray Tracks herangezogen wurden. Der Verlauf der korrigierten Produktionsraten tber
den Fallzeitpunkt wurde dann mit den theoretischen Rechnungen dazu verglichen. Aufgetretene Dis-
krepanzen gaben Hinweise auf die ortliche Abhéngigkeit der GCR.

Im folgenden wird ein anderer Ansatz fur den Vergleich mit den experimentellen Daten gewahlt. In
dieser Arbeit werden die mit Gleichung (7.2) berechneten,P (t ) mit Produktionsraten von Meteoriten
gut bekannter praatmospharischer Geometrien verglichen. Gegeniber der obigen Methode ist dieser
Vergleich aussagekraftiger, da hierbei die Unsicherheit der Korrektur fir die chemische Zusammenset-
zung und die Abschirmtiefe entféllt. Darliber hinaus liegen fur die ausgewéhlten Meteorite zum einen
zum Teil Aussagen uber die Orbitparameter vor und zum anderen wurden gleich mehrere Stucke dieser
Meteorite auf die kurzlebigen Nuklide hin gemessen. Eine solche breite Datenbasis bietet ein gutes
Fundament, um die Mdglichkeit einer Aussage Uber die raumliche Variation der GCR zu untersuchen.

7.2.1 Der Meteorit Jilin

Der am 8. Marz 1976 in Kirin im Nordosten von China gefallenehidrdrit Jilin [JO77] ist durch zwei
Konsortiumstudien [JI85, JI96] sehr gut untersucht. Insbesondere mit den gréf3en- und tiefensensitiven
MeRgroRen der Cosmic Ray Tracks und der Produktionsraten des Ntiklids Co wurde der Radius zu
80(+10 -5) cm bestimmt [HE96]. Von den kurzlebigen Nukliden wurde mit zerstérungsfrSigek-
troskopie ein Tiefenprofil fif* Na gemessen.
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Abbildung 7.3 zeigt dié* Na-Produktionsraten der £
Cores A und B. Mit weiteren hier nicht gezeigten
MeRwerten ergibt sich insgesamt ein konstantesoo
Tiefenprofil mit einer mittleren Produktionsrate von, ]
105 dpm/kg. Das berechnete Tiefenprofil ist fur dig i i
Tiefen groRRer als 20 cm ebenfalls konstant bei eingrso E
Produktionsrate von 93 dpm/kg, die mit M = 578
MeV berechnet wurde. Diese Produktionsrate ist *° £ #Na in Jilin (R=80 cm)

erhoht gegeniiber der tiber den Zeitraum von 1960, - ¢(E>10MeV)=2.85 cm’s” E

bis Marz 1996 langzeitgemittelten Produktionsrate; Experimental Da}a HE96 :
denn fir diese Zeitspanne ergibt sich ein gemittelter ° 5 0 100
Modulationsparameter von M= 670 MeV. Dies ent- Surface Depth [cm] Center
spricht nach Abbildung 7.2 der Tatsache, dal dArbildung 73 Theoretisch  berechnete

Fall Jilins wahrend eines Zeitraums niedriger solar&’lrurchgezogene Linie) und experimentell gemessene

Aktivitat erfolgte. [HE96] #Na-Produktionsraten in Jilin. Die Daten
Innerhalb der Unsicherheit der berechneten Prodskyd in Zerfallen pro Minute und Kilogramm
tionsrate von 13 % werden die experimentellen Wdgdesintegrations gr minute and per kilogramm =

te zwar wiedergegeben, Theorie und Experime#itm/kg) angegeben.

weichen jedoch systematisch um 10 % ab. Ordnet

man diese Diskrepanz der raumlichen Variation der Flu3dichte zu, so ergibt sich je nach angenommenen
mittleren Orbitabstand zwischen 2 und 3 A.U. {iiein radialer Gradient zwischen 5 und 10 %/A.U.
Dieser Bereich ist leicht zu hoch gegeniber den mit IMP, Pioneer 10 und Pioneer 11 gemessenen
radialen Gradienten, die von 1973 bis 1976 eine Abnahme des Gradienten von etwa 4 % auf 2.5 %
registrierten [MK82, LO93]. Der latitudinale Gradient fur die Bahn Jilins kénnte somit ebenfalls ein
Beitrag zur Erklarung der hohen Produktionsraten sein.

Eine weitere Tatsache, die sich auch bei der folgenden Diskussion der anderen Meteorite zeigt, ist die
Streuung der experimentellen Daten untereinander?Die Na-Produktionsraten mit dhnlichen Tiefen
weichen fur Jilin um bis zu 20 dpm/kg voneinander ab. Die gefjg@seAbweichungen liegen zwar in

den meisten Fallen innerhalb der angegebenen Unsicherheiten, trotzdem bleibt der Effekt als solches
festzuhalten. Unter der Voraussetzung der Richtigkeit der Tiefen der Proben und einer fiir alle etwa 150
g schweren Stiicke gerechtfertigten Annahme einer gleichen mittleren chemischen H-Chondrit
Zusammensetzung ist diese Streuung physikalisch mit Hilfe der Modellrechnungen nicht zu erklaren.

Dieser Effekt liegt wahrscheinlich in der Mel3methode der zerstérungsfrespektroskopie selbst.

Denn die Bestimmung von Produktionsraten in solch groRen Meteoritenstiicken ist mit einem erheb-
lichen experimentellen Aufwand verbunden. Zentrale Probleme dabei sind die genaue Erstellung des
Ansprechvermdgens fur die Geometrien der Bruchstiicke sowie die akkurate Berlcksichtigung der
Selbstabsorption der-Quanten.

Diese Schwierigkeiten werden derart bearbeitet, daf3 fir die gemessenen Stiicke jeweils in ihren physika-
lischen Eigenschaften moglichst &hnliche Kopien vermengt mit Standardlésungen der zu messenden
Nuklide angefertigt werden - im Falle Jilins und Mbales (Kapitel 7.2.2) [P194, HE85]. Bei der Messung
der Proben von St. Robert (Kapitel 7.2.3) wurde jedoch wegen des Aufwandes auf eine Anfertigung
individueller Standards verzichtet, wodurch die Genauigkeit der Messungen verringert wird [BR96].
Trotz oder gerade wegen der aufwendigen und anspruchsvollen Messung von Meteoritenstiicken mit
zerstorungsfreiey-Spektroskopie scheint den Ergebnissen die angesprochene Streuung inharent zu sein.

Daraus ergibt sich schon jetzt eine wichtige Schluf3folgerung. Solange diese Streuung der MelRRwerte
nicht ausgeschlossen werden kann, ist es problematisch nur einen einzigen MeRBwert flr einen Meteori-
ten zum Vergleich mit berechneten Daten heranzuziehen - wie dies in der Arbeit von Evans et al. [EV82]

gemacht wurde. Es ist dann nicht mdglich zu beurteilen, ob eine Diskrepanz zwischen Experiment und
Theorie durch eine zufallige Abweichung des MelRwertes oder durch einen echten physikalischen Effekt
begrindet ist. Demgegeniber bieten viele MelRwerte von Stiicken eines Meteoriten, wie iitinsalle J

eine breitere Grundlage zur Interpretation.
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7.2.2 Der Meteorit Mbale

Der L-Chondrit Mbale fiel am 14. August 1992 in Uganda als Schauer [JE94]. Von ihm wurden an 14
Fragmenten Messungen der kurzlebigen Nuklide %o, MnZ%nd Na sowié®von Al vorgenommen
[P194, SU95]. Von sechs dieser Bruchstiicke liegen auch Cosmic Ray Track Messungen vor, mit denen
der Radius des Meteoroiden zu R =40 cm bestimmt wurde und fiir diese Proben die Abschirmtiefen
festgelegt wurden [ME97].

Abbildung 7.4 zeigt die theoretischen und experimentellen Produktionsraten in Mbale. Derpealkzeit

folgt nach Abbildung 7.2 einer Phase hoher solarer Aktivitat, so daf’ die Produktionsraten der kurzlebi-
gen Nuklide unterhalb der mittleren Produktionsraten (M =670 MeV) liegen. Dies schlagt sich in den
niedrigen in Abbildung 7.4 angegebenen Flul3diclpgn> 10 MeV) nieder.

Wie in Kapitel 7.2.1 bereits angedeutet, zeigen die Produktionsraten auch fiir Mbale eine starke Streu-
ung. Dies zeigt sich sowohl fir die Tiefenprofile als auch fur die Korrelationen der Produktionsraten der
kurzlebigen Nuklide gegen die des langlebigen NuKfids Al. Die Griinde dafir wurden bereits diskutiert.

Die gemessenen Tiefenprofile der Produktionsraten der NuKlide N& und Co (Abbildung 7.4 links)
werden zum grofRen Teil von den Rechnungen wiedergegeben, bedenkt man die experimentellen und
theoretischen Unsicherheiten. Das TiefenprofiPfir Mn jedoch wird von den Rechnungen systematisch
um etwa 10 % bis 20 % Uberschéatzt. Betrachtet man aul3erdem die theoretischen Korrelationen der
Produktionsraten der kurzlebigen Nuklide gegen die des NuRlids Al, so zeigen dieseridsbesiir

die Nuklide?” Na und’ Co eine von den experimentellen Werten abweichende Steigung.

Dies ergibt sich auch dadurch, dafd viele experimentelle Werte im Bereich der Produktionsraten der
Modellrechnungen des Tiefenintervalls [0, 5] cm von der Oberflache liegen; diese Tiefen sind jedoch flr
die Herkunft der Proben infolge der Ablation unwahrscheinlich. Im Fatfe P( Na) getfen P( Al) tragt
auRerdem dazu bei, daR die experimentell&n P( Na) gut beschrieben, die zugehérigen P( Al) jedoch von
der Theorie Uberschatzt werden - dies deuten die waagerechten gestrichelten Linien in Abbildung 7.4 an.
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Abbildung 7.4 Experimentellend theoretische Produktionsraten der Nukiide *€o, #In, Naund
2A] im L-Chondriten Mbale. Die theoretischen Werte sind fur einen Radius von R = 40 cm
berechnet.
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Betrachtet man die experimentellen Werte einzelner Stuicke naher, so kann fir sie keine alle Nuklide
umfassende konsistente Interpretation gegeben werden. So wird der Datenpunkt von Suthar et al. [SU95]
in der Korrelation Pt Na) gegen®®( Al) gut durch die theoretische Produktionsrate des Tiefenintervalls
[7.5, 10] cm beschrieben. Fir diese Tiefe wird die experimentelle Produktionsfate P( Mn) jedoch um 26
% Uberschéatzt. Ein ahnliches Bild ergibt sich fir die experimentellen Werte des zweiten in Abbildung
7.4 markierten Stickes, fir das der gemessene Wért P( Mn) ge€fen P( Al) gut beschrieben wird, die
zwei weiteren Korrelationspunkte jedoch nicht.

Worin kénnen die beschriebenen Diskrepanzen begriindet sein? Eine Abweichung der chemischen
Zusammensetzung der gemessenen Meteoritenstlicke von der fur die Rechnungen angenommenen
mittleren chemischen Komposition ist auszuschliel3en. Denn alle gemessenen Stlicke hatten Massen von
uber 309, so daf eine mittlere L-Chdtische Zusammensetzung gerechtfertigt ist. Um die Uberschét-
zung des* Mn-Tiefenprofils zu erklaren, muRte der Eisengehalt 18.7 % anstatt wie bei L-Chondriten
tblich 21.9 % betragen haben, da Eisen das Haupttargetelement fiodii&tln vor** Mn ist. Dies ist

fur alle Sticke unwahrscheinlich und wirde auch nicht der Klassifizierung als L-Chondriten
entsprechen, die auch Uber den Eisengehalt erfolgt.

Durch die hohen Massen der gemessenen Meteoritenstiicke von bis zu knapp 400 g tritt jedoch ein
weiteres Problem auf. Denn unter der Annahme einer kugelférmigen Probe haben diese immerhin einen
Radius von etwa 2.7 cm. Durch solche grof3en Proben tritt eine Fehlerquelle dadurch auf, dal3 in den
nachgebildeten Meteoritenstiicken die radioaktive Standardldsung homogen verteilt wurde. Im Gegen-
satz dazu ist die Aktivierung in der Meteoritenprobe nicht homogen, sondern sie ist héher in dem Teil
des Stlickes, das im Meteoroiden ndher zum Zentrum gelegen war. Dadurch wird ein systematischer
Fehler verursacht, dessen GrofR3e sich schwer abschatzen lalit. Er sollte jedoch gering sein, da die
Variation der Produktionsraten bei Anderung der Tiefe von 5 cm kleiner als 10 % ist. Zudem ist der
Gradient des Tiefenprofils an der Oberflache am grof3ten, von der die Proben jedoch infolge der
Ablation sehr unwahrscheinlich stammen.

Ein weiterer Punkt zur Diskussion der festgestellten Diskrepanzen ist, da die in Abbildung 7.4
gezeigten Tiefenprofile mit M =650 MeV berechnet wurden, tatsachlich aber fir die Nuklide héhere M
durch die Aktivierungsrechnung ermittelt wurdéh ( Na: M=770 MéV, W¥n, Co840-MeV). Durch

diese hoheren bHulationsparameter ergibt sich ein steileres Tiefenprofil, da mit héherem M die
mittlere Energie der einfallenden GCR-Teilchen ansteigt und so metmd&ikeilchen im Meteoroiden
produziert werden. Sowohl f&t Mn als auch fiir Na waren die Profil@@hiérem M jedoch nur um

etwa 2 % steiler, wodurch also die Abweichungen an der Oberflache ebenfalls nicht erklart werden.

Aus den MeRwerten Mbales Folgerungen fiir den rdumlichen Gradientgnzuoriehen, ist angesichts
dieser Diskrepanzen problematisch. Betrachtet man nur die Tiefenprofile und vernachléassigt den
radialen Gradienten, der vor dem Fall nur etwa 1.5 %/A.U. bis 2 %/A.U. betrug [LO93], so wirde eine
Erniedrigung der FluRdichte durch den latitudinalen Gradienten um 20 % die niedrigen experimentellen
*Mn-Daten erklaren. Di& Na-Werte wirden dadurch nur um etwa 10 % geandert, was im Rahmen der
Unsicherheiten akzeptabel ware. Allerdings ware dies nicht mit’den Co-Produktionsraten vereinbar.
Die Konsequenzen aus dieser unbefriedigenden Situation werden in Kapitel 7.2 4 zusammengefal3t.

7.2.3 Der Meteorit St. Robert

Der H-Chondrit St. Robert fiel am 15. Juni 1994 iber Québec, Kanada, als Schauer. An insgesamt 14 der
gefundenen Stiicke wurden kurzlebige Nuklide gemessen, von denen im folgendemnd Ki&n
diskutiert werden. Aus der Beobachtung des Fallszenarios wurde eine wahrscheinlichste Inklination von
0.7° sowie ein Radius von 45 bis 50 cm abgeleitet [BR96]. Weitere Untersgeen mit Hilfe langlebi-

ger kosmogener Nuklide [HE97] schréanken den Radius auf Werte zwischen 40 und 60cm ein.

In Abbildung 7.5 sind die experimentellen und theoretischen Produktionsraten der beiden kurzlebigen
Nuklide **Mn und®? Na gegeniiber denen des langlebigen NuKlids Al aufgetragen. Der Zeitpunkt des
Falles folgt auf eine Periode hoher solarer Aktivitat, so daR die Produktionsratéh von Nn und Na
gegenuber den mittleren Werten (M=670 MeV) erniedrigt sind.
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Abbildung 7.5 Experimentelle und theoretisChe Mn- @hd Na-Produktionsraten fiir St. Robert aufgetragen
gegen dié® Al-Produktionsraten.

Fir die Modellrechnungen sind die Radien R =40, 50 und 65 cm eingezeichnet, die den Bereich des
wahrscheinlichsten Radius fur St. Robert umfassen. Dal3 sich diese Radien um bis zu 25 cm unter-
scheiden, wirkt sich kaum auf die Beurteilung aus, wie gut die experimentellen Daten beschrieben
werden. Denn die angegebenen Radien liegen gerade in einem Bereich, in dem die Produktionsraten
abhangig vom Radius nicht sehr stark variieren. So unterscheiden sich beispielsweise die Zentrums-
produktionsraten voff Na fiir R=40cm und R=65cm nur um knapp 10 %.

Fast alle gemessen&h Mn-Produktionsraten werden im Rahmen ihrer experimentellen Unsicherheiten
von den theoretischen Rechnungen beschrieben. Dagegen zeijen die Na-Produktimtseateh die

des langlebige® Al gegeniiber den theoretischen Rechnungen um bis zu 30 % erhéhte Werte. Dies ist
fur das kurzlebigé Na um so erstaunlicher, als das die Periode hoher solarer Aktivitat vor dem Fall die
Produktionsraten hatte verringern sollen.

Die Diskussionspunkte zur Erklarung der Diskrepanzen sind die gleichen wie im Falle Mbales und lie-
fern keine Losung. Aus der Ubereinstimmung¥er Mn-Produktionsraten 14Rt sich nur folgern, daR sich
radialer und longitudinaler Gradient fuir den Zeitraum etwa zwei Jahre vor dem Fall ausgleichen. Eine
Erhohung def? Na-Produktionsraten durch einen Gradienten vor dieser Zeit wirde eine Erhdhung der
FluRdichte von mindestens 30 % erfordern. Ein solch unstetiges Verhalten ist jedoch nicht realistisch.

7.2.4 Zusammenfassende Bewertung

Die Berechnung der Produktionsraten der diskutierten kurzlebigen Ndklide® Na, M und Co in
Meteoroiden erfolgt mit einer Gesamtunsicherheit von 13 %. Demgegeniber weisen die gemessenen
Produktionsraten von Meteoritenbruchstiicken erhebliche Unsicherheiten auf, die je nach Nuklid bis zu
25 % betragen. Sie zeigen aul3erdem fir stetig berechnete Verlaufe von Tiefenprofilen (Abbildung 7.3
und 7.4) oder Korrelationen gegen #ie Al-Produktionsrate (Abbildung 7.4 und 7.5) eine starke Streu-
ung, die physikalisch nicht erklart wird. AuRerdem werden die fiir die diskutierten Meteorite an vielen
Bruchstiicken bestimmten Produktionsraten unterschiedlicher Nuklide in ihrer Gesamtheit nicht kon-
sistent interpretiert.

Solange diese Probleme nicht gelést sind, sind Schlu3folgerungen tber die rdumliche Variation der
kosmischen Strahlung mit Hilfe der Produktion kurzlebiger kosmogener Nuklide nicht méglich.
Insbesondere muf? auch die oben beschriebene, von Evans et al. [EV82] gewahlte Auftragtisglals kr
betrachtet werden.

Zur Bestimmung von Gradienten vgnmuifte die Genauigkeit der MeRRwerte erheblich verbessert
werden. Zu denken wéare an eine Bestimmung der Produktionsraten mit Hilfe von AMS, die fur die
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leichten Nuklide’® Al und® Be gute Ergebnisse gibt [ME98]. Dazu waren Vergleiche der mit AMS und
mit zerstorungsfreiey-Spektroskopie gemessenen Produktionsraten sehr interessant.

Grundsétzlich ist jedoch zu bedenken, daf3 mit Hilfe kurzlebiger kosmogener Nuklide getroffene
Aussagen Uber die spatiale Variation der GCR immer mit einer erhéhten Unsicherheit gegeniber
direkten Messungen verbunden sind. Diese resultiert durch die Rekonstruktion der Abschirmtiefe und
der Geometrie der Meteoroide sowie aus der nur fur wenige Meteorite mdglichen genauen Orbit-
bestimmung. Mit Hilfe kosmogener Nuklide abgeleitete Gradienten liefern daher nur fir die jeweiligen
Bahnparameter gultige spezielle Aussagen, deren Konsistenz mit direkten Messungen uberprift werden
muf3. Der komplexe rdumliche Verlauf der kosmischen Strahlung kann nur mit Hilfe von Sonden
gemessen werden - Untersuchungen hierzu werden intensiv durchgefihrt [S192, LO93, HE93].

7.3 Die Produktion von**Ti

Die kurzlebigen Nuklidé* Mn? Na&’ Co speichern in ihren Produktionsraten Informationpiiber
Abhéngigkeit der Sonnenaktivitat Gber einen Zeitraum von etwa zehn Jahren. Mit ihnen wird daher die
Variation der Sonnenaktivitat mit dem Schwabe Zyklus aufgezeichnet. Demgegeniber wird mit dem
langerlebigert* Ti untersucht, wie siphiber Zeitraume von Jahrhunderten und somit tiber Perioden des
Gleissberg Zyklus hinweg verhalt. Mit dieser Motivation wird und wurde daher eine ganze Reihe von
Meteoriten mit Fallzeitpunkten zwischen 1800 und heute gemessen [BO95, BO98]. Zu diesen Messun-
gen sind Modellrechnungen ftfr  Ti eine wichtige Erganzung.

Da Modellrechnungen fi¥* Ti in unserer Arbeitsgruppe bisher nicht durchgefiihrt wurden, mufiten

zunachst die Grundlagen hierfur bereitgestellt werden. Als erster Schritt dazu wurde in Kapitel 5.1.2
gezeigt, daR mit dieser Arbeit die Wirkungsquerschnitte Protonen-induzierter Reaktionen an den
Targetelementen Titan, Eisen und Nickel konsistent und vollstandig vorliegen. Denn diese bilden nach
Gleichung (1.1) die Grundlage fir eine genaue Modellierung - neben den Anregungsfunktionen der
Neutronen-induzierten Reaktionen, auf deren Erstellung im folgenden Kapitel 7.3.1 eingegangen wird.
Die mit diesem vollstdndigen Satz von Anregungsfunktionen berechneten Produktionsraten in Meteoroi-
den und ihr Vergleich mit experimentellen Werten wird dann in Kapitel 7.3.2 und 7.3.3 vorgestellt.

7.3.1 Dicktargetproduktionsraten flir *Ti

Die Anregungsfunktionen der Neutronen-induzierten Reaktionen wurden mit der in Kapitel 3.2 be-
schriebenen Methode aus den in Dicktargetexperimenten geme&senen Ti-Produktionsraten entfaltet.
Daflr standen in dieser Arbeit Titan-, Eisen- und Nickelproben zur Verfligung, die in zwei verschiede-
nen dicken Targets positioniert waren. In einem ersten Experiment wurde eine Gabbrokugel mit einem
Radius von R =25 cm [LU93], in einer zweiten Bestrahlung eine Eisenkugel mit R =10 cm [LY96]
homogen und isotrop mit Protonen der Energie 1.6 GeV bestrahlt.

Folien der genannten Elemente waren in Bohrungen innerhalb dieser Kugeln an verschiedenen Tiefen
positioniert. Nach der Bestrahlung wurden sie aus den dicken Targets entnommen und auf die erzeugten
Restkerne hin gemessen. Die Ergebnisse dieser Messungen sind die Produktionsraten in Abhangigkeit
ihrer Position in der Kugel, die zusammen das sogenannte Tiefenprofil darstellen.

Aus diesen Experimenten wurden fiir Ti bisher nur die Tiefenprofile fir Eisen und Titan in der
Gabbrokugel [SC95] gemessen. In dieser Arbeit wurden die weiteren vier Tiefenprofifé von Ti
gemessen, so dal’ nun der vollstandige Satz von Produktionsraten fir diese Experimente vorliegt; aus
Grunden, die unten erlautert werden, wurden die Anregungsfunktionen fur die Neutronen-induzierte
Produktion vorf* Ti jedoch nur mit den diieserArbeit gemessenen Produktionsraten entfaltet.

Hierflr ist als erster Schritt die Erstellung depriori-Anregungsfunktionen noétig. Fir die Produktion
aus Titan wurden hierfir im niederenergetischen Bereich mit dem Programm AREL [BL83] berechnete
Wirkungsquerschnitte benutzt. Im Code AREL ist das Hybridmodell der Praequilibriumreaktionen
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[BL83] umgesetzt. An diese wurden bei 300 MeV die Ergebnisse der Berechnungen des Codes HETC
[CL88] angepalit, in dem das Modell Intranukleare Kaskade/Evaporation [SE47] implementiert ist. Fur
die Produktion de§" Ti aus Eisen und Nickel durch vorwiegend hochenergetische Neutronen wurde
lediglich die Schwellenenergie aus den AREL Rechnungen entnommen, ansonsten wurde fir sie
vollsténdig auf die Resultate des HETC Codes zuriickgegriffen.

Fur Titan wurde die priori-Anregungsfunktion mit Hilfe des Programms STAYSL [PE77] mit der in

der Arbeit Leyas [LY96] vorgestellten Methode an den durch die sekundaren Neutronen induzierten
Anteil der gemessenen Produktionsrate angepaldt. Dagegen wur@epridie-Anregungsfunktionen

der Elemente Eisen und Nickel mit Hilfe des Einparameterfits [LU93] unter Beibehaltung ihrer Form nur
in ihren Absolutwerten modifiziert.

Denn fur diese beiden Elemente witd Ti infolge der hohen Massenzahldifferenz zu den Haupttargetiso-
topen*® Fe und® Ni vorwiegend durch Neutronen mit Energien groRer als 200 MeV produziert. Da die
spektralen FluRdichten fiir diese hohen Energien in den Dicktargetexperimenten nicht sehr ausgepragt
sind (Abbildung 1.1), ergibt die Entfaltung nichtphysikalische Verlaufe in den Anregungsfunktionen.

Die Ergebnisse det* Ti-Modellrechnungen mit den so erstellten Anregungsfunktionen sowie die
gemessenen Produktionsraten sind in Abbildung 7.6 fur beide Dicktargetexperimente gezeigt und in
Anhang C tabelliert. Bevor auf die Ubereinstimmung von Theorie und Experiment eingegangen wird,
wird kurz die Phanomenologie der Profile dargelegt. Fur das Targetelement Tifan ist Ti ein Nieder-
energieprodukt, dessen Tiefenprofil zum Zentrum hin um etwa 30 % ansteigt. Denn die hohen Wirkungs-
querschnitte im Niederenergetischen (Abbildung 5.2) haben zur Folgé; daB Ti vorwiegend durch
niederenergetische sekundare Protonen und Neutronen erzeugt wird, deren FluRdichten zum Zentrum hin
zunehmen und dort erhdhte Produktionsraten bewirken.

Im Gegensatz dazu erfolgt die Produktion vobn Ti aus Eisen und Nickel hauptsachlich durch hoch-
energetische Protonen und Neutronen mit Energien oberhalb von 200 MeV - dies zeigen die Anregungs-
funktionen" Fei Ni(p,xpyny* Ti in Abbildung 5.3. An der Oberflache haben die primaren Protonen
daher den tUberwiegenden Anteil an der Produktion, der zum Zentrum jedoch durch ihre Absorption
abnimmt. Diese Verminderung wird durch das Ansteigen der Produktionsraten der sekundaren Neu-
tronen und Protonen zum Zentrum kompensiert. Die Flu3dichten der hochenergetischen Teilchen
nehmen zum Zentrum jedoch weniger zu als die der niederenergetischen Partikel. Im Gegensatz zum
Titan ergeben sich daher flache Profile, die flr Eisen um etwa 10 %, fiir Nickel sogar nur um etwa 5%
zum Zentrum zunehmen.

Im Unterschied zum berechneten Anstieg fallt das von Schiekel [SC95] gemessene Tiefenprofil aus
Eisen zum Zentrum hin ab und Schiekels Produktionsraten liegen um 10 % bis 35 % unterhalb der
simulierten. Legt man die Daten bei 5.7cm und 7.7 cm Tiefe zugrunde und verwirft die den falschen
Verlauf andeutenden zentrumsnahen Werte, so ergibt sich in Ubereinstimmung mit dem Profil aus Titan
eine Uberschatzung der Schiekelschen Werte durch die Rechnungen um etwa 20 %.

Als Erklarung fur diese Diskrepanz werden im folgenden der Effekt der echten Koinzidenzen und der
von Schiekel benutzte Geometriefaktgr,F  diskutiert. Als Fehlerquelle ausgeschlossen wird dagegen das
von Schiekel verwendete Ansprechvermdgen. Denn seine Messungen wurden auf dem Detektor GEINO
in Koln im Abstand von null Zentimeter vorgenommen und die Auswertung erfolgte mit demselben
Ansprechvermdgen wie in der Arbeit Daunkes [DA94]. Da die Werte dieser Arbeit und der Daunkes
[DA94] wiederum gut Ubereinstimmen (Tabelle 4.13), wird davon ausgegangen, dal3 Schiekels An-
sprechvermdgen fir den Detektor GEINO richtig ist.

Dieses Ansprechvermdgen wurde in Daunkes Arbeit erstellt, wobei echte Koinzidenzen berticksichtigt
wurden, wahrend diese in Schiekels Arbeit bei der Auswertung nicht korrigiert wurden. Da Schiekels
Messungen jedoch bei null Zentimeter Abstand erfolgten, darf dieser Effekt nicht vernachlassigt werden.
Denn die ausgewerteten Linien mit den Energien 68 keV und 78 ke sihehnten einer Kaskade
(&hnlichy, undyg ohne die anderep-Quanten in Abbildung 4.11). Da diese niedrigeBnergien im

Bereich unterhalb des Maximums der totalen Efficiency liegen, wird davon ausgegangen, daf3 die totale
Efficiency so hohe Werte hatte, daf3 eine signifikante Verminderung der Zahlraten beider Linien vorlag.
Da keine Korrektur dieses Effektes erfolgte, fiihrte dies zu systematisch zu niedrigen Produktionsraten.
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Abbildung 7.6 Theoretische und experimentelle Dicktargetproduktionsratéh fur Ti aus Titan, Eisen und Nickel
in der Gabbro- (links) und der Eisenkugel (rechts). Fur die berechneten Werte sind aul3erdem die Anteile der
primaren (pp) und sekundaren Protonen (sp) sowie der sekundaren Neutronen (sn) an der Produktion angegeben.

Der zweite zu diskutierende Punkt ist der von Schiekel bei der Auswertung angewendete Geometriefak-
tor F,,=1.073, der der Anderung des Ansprechvermogens iiber der Dimension der Bestrahlungsproben
(Durchmesser von 15.7 mm) gegenuber Punktpraparaten Rechnung tragt. Schiekelg Saktor F bewirkt
eine Erhdéhung des Ansprechvermdgens, was physikalisch sinnvoll nicht zu erwarten ist, da dieses im
Gegenteil axial nach auRen abnehmen sollte - unter der Voraussetzung, daf3 die Probe im Zentrum des
Detektors positioniert war. Die Ursache figg,F > 1 konnte in der experimentellen Methode liegen, mit

der der Faktor bestimmt wurde.

Dies erfolgte in der Arbeit Schiffmanns [SC88], indem homogen aktivigrte Eu-Praparate mit Durch-
messer des Targets und als Punktprdparate vor dem Detektor positioniert wurden. Auch hier wurden
echte Koinzidenzen bei der Auswertung nicht berticksichtigt. Durch die unterschiedliche Geometrie der
benutztert*? Eu-Praparate sollte jedoch der Effekt der echten Koinzidenzen bei der ausgedehnten Probe
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geringer sein, da das Ansprechvermégen axial nach auf3en abnimmt. Dadurch wirde Schiffjanns F
systematisch erhht. Hinzu kommt, dal Schiffmagg F 1988 mal3, sechs Jahre vor Abschiuld der
Schiekelschen Arbeit, und SchiekglF nicht auf eine Veranderung hin Gberprdfte.

Zusammengefal3t &Rt sich sagen, dal3 sowohl die nicht berlicksichtigten echten Koinzidenzen als auch
der Faktor E,, zu systematisch zu niedrigen Produktionsraten fahrten, wodurch die Diskrepanz zwischen
Schiekels Daten und denen dieser Arbeit erklart wird. Zur Bestatigung dessen wurde ein von Schiekel
gemessenes Eisentarget in dieser Arbeit nachgemessen und dessen Produktionsrate stimmt sehr gut mit
den Modellrechnungen ein.

7.3.2 “Ti-Produktionsraten in Meteoroiden

Mit den mit den Dicktargetexperimenten validierten Anregungsfunktionen zur Erzeugurf von Ti
wurden nun die Produktionsraten in Meteoroiden berechnet. Abbildung 7.7 zeigt diese fur die
gewdhnlichen Chondrite, die H-, L-, und LL-Chondrite, die den gré3ten Teil der Chondrite bilden.

Eisen ist das Haupttargetelement fur die Produktion
von*Ti, da Titan nur zu etwa 0.079ad Nickel nur 1.2 ¢
zu etwa 1 bis 2 % in Meteoroiden enthalten ist. So

wird im Zentrum eines H-Chondriten mit 40cm Ra- "*° g
dius 90 % deé* Ti aus Eisen produziert. Die starkey g E
Variation des Eisengehaltes von 19.64 % fir LL-
Chondrite ibe21.93 % fir L-Chondrite bis hin zu °-5
27.44 % fur H-Chondrite [JA90] skaliert sich somit , , [
direkt auf die Absoluthéhe der Produktionsraten der
einzelnen Meteoritenklassen. Diese liegt mit maxi-0-2
mal etwa 1 dpm/kg sehr niedrig gegeniiber denen
anderer Nuklide wie etw®# Na od&r Mn. Dies ist

ebenfalls eine Konsequenz der vorwiegenden Pro-- :
duktion aus Eisen, da die Wirkungsquerschnitte hier-, ,
fur bei maximal 1-2 mb (Abbildung 5.3) liegen. :

Die Hauptproduktion aus Eisen pragt die Signat@o' E
der Tiefenprofile als die eines Hochenergieprodugco_[5 g
tes. Ahnlich wie im Falle der Dicktargetproduktionss’
raten (Kapitel 7.3.1) wirkt sich auf die Form der °-4 ¢
Profile die mit groBerem Radius zunehmende Ab-, , ¢
nahme der FluRdichte der primaren Protonen sowie

der begrenzte Anstieg der FluRdichten der hochener-

getischen sekundaren Teilchen zum Zentrum hin, » ¢
aus. Daraus ergeben sich fur die Meteoroide mit £
Radien R=5-40cm flache, um nur etwa 4 % variie- '-° &
rende Profile. Flr die grof3eren Radien hingegen, :
kommt die Absorption auch der sekundéren Teilchen ¢
zum Zentrum hinzu, so daR die Produktionsraten mito-6 E
zunehmender Tiefe absinken. g

Neben den Tiefenprofilen selbst ist fur die Aktivie- E E
rungsrechnung nach Gleichung (7.2) die Abh&ngig-°-2 £ 3
keit der** Ti-Produktionsraten vop(E > 10 MeV) N T L L
interessant, die fur H-Chondrite in Abbildung 7.8 ge- 0 50 100

zeigt ist. Fir Proben im Zentrum nehmen die Surface Depth [em] Center
Produktionsraten mit Anderung des Modulationgbbildung 7.7 GréRen- und tiefenabhangige Pro-
parameters von 650 auf 300 MeV einen Faktor 1dijktionsraten fuf* Tiin H-, L- und LL-Chondriten.
fur Stiicke an der Oberflache einen Faktor 1.8 zu.gecr betragt nach Kapitel 7.1l = 4.06cnt 5 .

0.4 E
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Dieser unterschiedliche Verlauf von P = > 10 2.0 P A T ]
MeV)) im Zentrum und an der Oberflache erklart : Surface .-~ ]
sich dadurch, daf? die mittlere Energie der spektralen, 5 £

FluBdichte der GCR-Protonen mit steigendem. i Cimer ]

Modulationsparameter zunimmt. Dadurch werde® | 3 % :

bei hdherem M mehr Sekundarteilchen im Meteoro'LgE,z1 0 F A% § 8 E

den produziert, deren Anteil an deoBuktion gera- o | = 1 =

de der ist, der zum Zentrum hin ansteigt. So ergibt | _ £ @;ﬁ 3
F =

sich die gezeigte Abhangigkeit fir den Gradienten
von der Oberflachen- zur Zentrumsproduktionsrate.

IS

*“Ti in H-Chondrites

0 2 4 6
¢ (E>10 MeV)

7.3.3 Vergleich der Modellrechnungen Abbidung 7.8 TiProduk en in H-Chondi
. . liaung /. I-Proauktionsraten in H-Cnhonari-
mit experlmentellen Werten ten mit Radius R =40 cm in Abhangigkeit der GCR-

Protonenflu3dichte(E > 10 MeV).
Die im vorigen Kapitel vorgestellten Modellrech-
nungen werden nun mit in Meteoriten gemessenen Produktionsraten verglichen. MelRwerte hierzu liegen
mit der Arbeit von Bonino et al. [BO95] vor, die neun Meteorite mit Fallzeitpunkten zwischen 1883 und
1992 auf* Ti hin gemessen haben. Diese MeRwerte in Abhangigkeit des palikess variieren
entsprechend der solaren Aktivitéat des Gleissberg Zyklus und geben Aufschlu® Gber die Variation der
FluRdichte der GCR-Partikel Giber derartige Perioden. Damit wiederum werden Aussagen Uber das von
der Sonnenaktivitat abhdngige Magnetfeld in der Heliosphare mdglich, das gerade die FluRdichte der
GCR-Protonen bestimmit.

Um den Verlauf der Aktivitaten vom Fallzeitpunkt zu extrahieren, missen die Aktivitdten unterschied-
licher Meteorite miteinander verglichen werden, wozu diese auf eine gemeinsame chemische Komposi-
tion und Abschirmtiefe zu beziehen sind. Als Bezugspunkt hierfiir wurde d&B.&m 988 gefallene H-
Chondrit Torino gewabhlt, fir den die chemische Komposition der Haupttargetelemente [BH89, BO95]
sowie der praatmosphérische Radius vor dem Fall mit R=24cm [BO95] vorliegt. Fir das von Bonino et
al. gemessene Stiick wurde mit Hilfe von Cosmic Ray Tracks eine Abschirmtiefe von D =16 cm rekon-
struiert. Auch fiir die anderen untersuchten Meteorite wurde die Abschirmtiefe der Rggbe D und der
praatmospharische RadiugR,.,qs  bestimmt [BH94A, BO95].

Der Vergleich der in den Meteoriten gemessetfen Ti-Produktionsraten mit den Modellrechnungen
erfolgt im folgenden in zwei Schritten. Zunachst werden fur jeden Meteoriten die experimentellen Daten
mit den mit (Bope; Rueteoroia) fUr ey Derechneten Werten verglichen, womit die Gite der Modell-
rechnungen beurteilt werden soll. Im zweiten Schritt werdert*die Ti-Produktionsraten dann auf die
Parameter Torinos bezogen und den Aktivierungsrechnungen in Abhangigkeij} von nulgggestellt.

Fir die Modellrechnungen der einzelnen Meteorite wurde zun&chst die Aktivierung nach Gleichung
(7.4) und (7.2) fur den R= 40 cm Meteoroiden fur die Tiefe D mit dem Verhaltnis,ts D yeedRa
berechnet. Die damit nach Gleichung (7.3) abgeleitete Flu3dichte diente in der Folge als Normierungs-
faktor fur die mit (B,ope ; Rueteoroia) UNd der chemischen Zusammensetzung des Meteoriten berechneten
Produktionsrate.

Fur die Aktivierungsrechnungen muf3 ein Modulationsparameter fur das Maunder-Minimum gewahlt
werden, dem Zeitraum zwischen 1645 und 1700. Dieser soll fir diese Zeit M=100 MeV betragen haben.
Allerdings liegt der Zusammenhang P ®f > 10 MeV)) fur** Ti nur bis M =300 MeV vor und miRte

fur M=100MeV extrapoliert werden. Wegen der damit verbundenen Unsicherheit wird darauf verzich-
tet und M =300 MeV wird fur diese Periode benutzt. Der dadurch verursachte systematische Fehler
klingt mit zunehmend spaterem Falldatum ab und wird fUr den als ersten im Jahr 1883 gefallenen
Meteoriten Alfianello auf maximal 5% geschatzt.

Eine weitere wichtige Eingabe in die Rechnungen ist die chemische Komposition der Meteorite, die im
Gegensatz zu Torino fur die anderen Meteorite nur als Summe der Gehalte der Targetelemente Eisen
und Nickelvorliegt[BO95]. Fur die theoretische Berechnungihrer Produktionsraten wurde daher aus dieser
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Summe mit Hilfe des Nickelgehaltes der Chondritklasse der Eisenanteil berechnet. Die Eingabepara-
meter der Rechnungen und die berechneteduktionsraten (P{ Ti) - a) sind in Tabelle 7.1 angefiihrt.

Tabelle 7.1 Berechnete (diese Arbeitd gemessene [BO9%5] Ti-Produktionsraten. Eingetragen sind die
nichtfiir Targetelementchemie und Abschirmtiefe korrigierten Werte (-a) sowie die dafiir korrigierten (-b).
P(*Ti) - b (diese Arbeit) sind die unkorrigierten Werté*P( Ti) - a aus [BO95], auf die der theoretische
Abschirmkorrekturfaktor K angewendet wurde. Angegeben ist au3erdem der Meteoritenname, die Chon-
dritenklasse, die Abschirmtiefen D, Radien R sowie die Eisen- (Fe) und Nickelgehalte (Ni). Die Rechnun-
gen wurden mit der Halbwertszeit nach [AL90] durchgefuhyt (T = 66.6 a).

Meteorit, D, R Fe , N B(T)-a K P(T)-b

Klasse BO95 diese Arbgit BO95 diese Arbeit
[ecm,cm] [% , % [dpm/kg] [dpm/kg (Fe+Ni)]

Alfianello, L 11.5, 35 21.71, 1.24 1102 0.953+0.12¢ 0.943 47+0.9 5.0+0.9

Lancon, H 1 , 23 26.78, 1.74 1.3+0.2 1.21 +0.16 0.997 43+£0.6 46+0.7

Holbrook, L 17 , 40 20.36, 1.24 0.8+0.2 0.883+0.11p 0.950 3.80.9 3.9+1.0

Olivenza, LL | 145 85 1919, 1.07| 1202  0.665%0.085 0.747 58+12 79+13

Rio Negro, L | 14 ., 40 2133, 124| 13%03  0.917+0.11p 0.940 5.6+0.9 6.1+1.0

Monze, L 116, 40 2076, 124 1.1:02  0884+0.11p 0.947 52+0.9 53+1.0
Dhajala, H 24 ,110  27.00, 1.74| 1.2+03  0.746 +0.09 0.641 44408 6.7+1.6
Torino, H 16 , 24 2610, 116 1.2+02 1.08 +0.14 =1 42405 42407

Mbale-A, L 116, 40 2166, 1.24| 1.0:01  0878+0.11f 0.947 4.0+0.4 47405
Mbale-T, L 40 , 40  21.66, 1.24| 08%01  0.864+0.11p 0.948 4.0+0.4 3.7+05

Der latitudinale Gradient der GCR-Fluf3dichte &ndert sein Vorzeichen mit dem Wechsel der magne-
tischen Polaritat der Sonne, so daB sein EinfluR fur die Aktivierunffdes Ti gering sein sollte. Der
radiale Gradient dagegen erhéht die berechnettuRtionsraten um zwei bis sechs Prozent, was nach
Tabelle 7.1 die Ubereinstimmung zwischen den berechneten und gemessenen Werten verbessert.

Die Beurteilung der Ubereinstimmung der in Tabelle 7.1 angegebenen theoretischen und experimentel-
len Daten ist infolge der teilweise hohen Unsicherheiten schwierig. Beriicksichtigt man die vor allem fir
die MeRwerte nicht unerheblichen Unsicherheiten, so lberlappen sich die Unsicherheitsintervalle fiir
alle Meteorite bis auf die grof3en Meteorite Olivenza und Dhajala. Die Diskrepanzen fiir die vier
Meteorite Olivenza, Rio Negro, Monze und Dhajala sind gegeniiber den anderen Meteoriten deutlich
hoher. Eine Erklarung hierfur bietet die folgende Diskussion der Produktionsratep,P=P(t ) an.

Mit Ausnahme der vier genannten Meteorite weichen Theorie und Experiment um maximal einen Faktor
1.16 voneinander ab, so daR die Ubereinstimmung fiir diese Meteorite als gut zu betrachten ist. Trotzdem
mul3 die Unsicherheit der Mel3werte noch verringert werden, um eine eindeutige Aussage hinsichtlich
der Glte der Beschreibung der experimentellen Daten durch die Theorie zu treffen.

Dies zeigen auch die beiden MeRwerte Mbales. Denn im Gegensatz zu den um 20 % differierenden
MeRwerten innerhalb des Meteoriten mit R =40 cm wird von der Theorie entsprechend der flachen
Profile in Abbildung 7.7 nur ein Unterschied fiir beide Positionen von 1.6 % vorausgesagt. Der gemesse-
ne Abfall von 20% zum Zentrum ist flir das Hochenergieprodukt nicht realistisch.

Zur Klarung der Diskrepanz fur die beiden grof3en Meteorite Olivenza und Dhajala laufen noch weitere
Untersuchungen. Dazu werden mehrere Stiicke unterschiedlicher TiefmenmgroRen Meteoriten
gemessen mit dem Ziel, die theoretisch vorausgesagte Variation der Produktionsraten auch experimentell
nachzuweisen [BO98].



Kapitel 7 - Kosmogene Nuklide Seite 113

Nach diesem Vergleich von Theorie und Experiment fur die einzelnen Meteoritaeumirdie Variation

der Produktionsraten in Abh&ngigkeit des Fallzeitpunktes untersucht. Hierfiir ist mit dem Ziel der
Vergleichbarkeit der Produktionsraten untereinander eine genaue Korrektur fir die unterschiedlichen
Abschirmtiefen unerlalich. Dafiir wurden die Verhaltnisse K der berechneten Produktionsraten an den
jeweiligen Positionen der Bruchstiicke zur Produktionsrate von Torirenéchemische Komposition
gebildet. Unterschiedliche chemische Zusammensetzungen wirken sich auf die K nicht au$ da das Ti
fast ausschlie3lich aus Eisen produziert wird und sich so identische Tiefenabhangigkeiten ergeben.

In Tabelle 7.1 sind als £( Ti) - b die experimentellen auf Chemie und Abschirmtiefe zum einen nach der
Methode Boninos et al. [BO95hd zum anderen mit den Werten K dieser Arbeit korrigierten Produk-
tionsraten eingetragen. Die Ubereinstimmungen der Korrektur sind fiir die meisten Meteorite gut, jedoch
sind grélRere Abweichungen wieder fir die drei Meteorite Olivenza, Dhajala und Mbale zu bemerken.

Das von Bonino et al. [BO95] benutzte Modell zur Bestimmung der Korrekturfaktoren ist das von
Bhandari [BH81] und ergibt fur die beiden grof3en Meteorite zu kleine Korrekturen als die, die man vom
physikalischen Modell dieser Arbeit erwartet. Aul3erdem wird von Bhandaris Modell auch die 20 %ige
Variation des Tiefenprofils Mbales vorhergesagt, die fur das Hochenergieptbdukt Ti unwahrscheinlich
ist. Ein direkter Vergleich der Tiefenprofile beider Modelle zur Klarung der Diskrepanzen ist nicht

moglich. Aus den Ergebnissen dieser Arbeit sind die Korrekturen von Bonino et al. [BO95] fur diese
drei Meteorite jedoch nicht physikalisch sinnvoll. Fir die folgende Diskussion der Produktionsraten in
Abhéngigkeit vond,, werden daher die mit den K dieser Arbeit korrigierten Werte benutzt.

Abbildung 7.9 zeigt diese korrigierten

Produktionsraten in Abhéngigkeit des
Fallzeitpunktes zusammen mit den
theoretischen  Aktivierungsrechnun-
gen, die mit den Parametern Torinos
durchgefuhrt wurden. Rechnungen mit
den relativen Tiefen der anderen Me-
teorite bewirken nur Unterschiede von
kleiner als 1% in den relativen Verlau-
fen von P=Pg, ).

Zum Vergleich der Auswirkungen der &
V\/_ghl des Modulationsparamet_ers 4 T 620~
wahrend des Maunder-Minimums sind r
zwei Rechnungen gezeigt, zum einen S
die mit der realistischeren Wahl des 1700 1000 e P 2000
niedrigen Wertes M = 300 MeV und

zum anderen die mit dem mittlerembbildung 7.9 Abschirmkorrigierte Produktionsraterf*P( Ti) - b
Parameter M = 620 MeV. Durch dieg(Notation nach Tabelle 7.1) mit den zugehorigen Aktivierungsrech-
hohe Produktionsrate fiir diese Periodé/ngen. Fur das Maunder-Minimum wurde mit M= 620 MeV sowie
bei Wahl von M =300 MeV geggiber 300 MeV ge.re'chne.t. Fur letztere Rechnung geben di.e zweli gestrich-
den fir den restlichen Zeitraum Zupunkteten Linien die Grenzen der theoretischen Unsicherheit an.
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Aktivierung beitragenden Produktions-
raten ergibt sich ein insgesamt abfallender Verlauf, der sich von der zweiten Berechnungsart jedoch nur
um maximal 8 % fur das Jahr 1800 unterscheidet.

Wichtig zum Vergleich mit den experimentellen Werten sind die durch den Gleissberg Zyklus ver-
ursachten Strukturen in der gezeigten Abhangigkeit, wodurch sich Maxima fiir die Jahre um 1820 und
1930 ergeben. Zwischen dem Minimum fir die Jahrel8@0 und dem Maximum bei etwa 1930
variieren die berechneten Produktionsraten durch den Gleissberg Zyklus um 3 -4 %. Diese Periodizitat
wird durch die kleineren etwa 1 %igen Schwankungen Uberlagert, die durch den demgegeniber kurz-
periodigen Schwabe Zyklus hervorgerufen werden.

Der Vergleich der Aktivierungsrechnungen mit den abschirmkorrigierten experimentellen Produktions-
raten in Abbildung 7.9 ergibt innerhalb der Unsicherheiten eine gute Ubereinstimmung, bis auf den
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Zeitraum des Maximums des Gleissberg Zyklus um das Jahr 1930. Fir diesen Abschnitt sind die
experimentellen Werte zwischen 0.5 und 2 dpm/kg(Fe+Ni) héher als die Rechnungen. Bonino et al.
[BO95] schlieRen daraus auf der Bahigr korrigierten Daten auf eine erhdhte Flu3dichte der GCR-
Teilchen wahrend des vorangehenden Minimums des Gleissberg Zyklus. Die gegentiber dieser Arbeit
abweichenden Werte fur Olivenza und Dhajala von Bonino et al. [BO95] sind in Abbildung 7.9 zusétz-
lich eingezeichnet. Mit den Datenpunkten von Bonino et al. [BO95] ergibt sich ein gegentiber den
Rechnungen erhthtes Maximum, das sich auf die Daten Olivenzas, Rio Medrd®nzes beschrankt

und so die von Bonino et al. angegebene Interpretation rechtfertigt.

Die korrigierten Werte dieser Arbeit dagegen deuten mit den vier gegentiber den Rechnungen erhéhten
Produktionsraten zwischen 1920 und 1980 einen etwas anderen Verlauf an, der kein eindeutiges
Maximum mehr aufweist. Dies resultiert vor allem aus den hohen Abschirmkorrekturen fur die beiden
grof3en Meteorite Olivenza and Dhajala.

Bevor dieses Maximum abschlieend durch eine erhthte FluR3dichte interpretiert wird, sollte in einem
ersten Schritt zunachst der Vergleich eines gemessenen Tiefenprofils eines gut untersuchten Meteoriten
mit den Modellrechnungen erfolgen. Hierfir bietet sich der grof3e MetéiorfJD77] (R=80cm) an,

desserf* Ti-Tiefenprofil von der Oberflache zum Zentrum immerhin um etwa 0.2 dpm/kg abnehmen
sollte. Fur sinnvolle Aussagen mufd daher die Mef3unsicherheit unterhalb von 10 % verringert werden.

Erst wenn dieser Vergleich erfolgreich durchgefiihrt wurde, kann die gefundene Struktur als signifikant
und validiert angesehen und entsprechend interpretiert werden. Ein solcher Vergleich ist insbesondere
als Folge der Ergebnisse zur Produktion der kurzlebigen Nuklide (K@td) zwingend erforderlich.

7.3.4 Zusammenfassende Bewertung

In dieser Arbeit werden zum ersten Mal in unserer Arbeitsgruppe Modellrechnungenduition von

“Ti in Meteoroiden vorgestellt. Das Hochenergieprodtikt  Ti wird vorwiegend aus Eisen mit Produk-
tionsraten im Bereich von ~1 dpm/kg produziert. Fir den Nachweis solch niedriger Aktivitdten in
Meteoritenproben ist ein hoher experimenteller Aufwand nétig, so dal3 gemessene Produktionsraten
Unsicherheiten im Bereich von 20 -30 % haben.

Infolgedessen ist eine Beurteilung der Ubereinstimmung von Theorie und Experiment schwierig. Dies
wirkt sich auch auf die Untersuchung der in verschiedenen Meteoriten gemessenen Produktionsraten
aus, die zum Ziel hat, die Aktivierung in Abhangigkeit vom Gleissberg Zyklus zu untersuchen. Sinn-
vollen Interpretationen hierzu sollten daher Messungen an einem gut untersuchten Meteoriten vor-
ausgehen, die die Aussagekraft von Vergleichen zwischen Theorie und Experiment sicherstellen.

7.4 Die Produktion kosmogener Krypton-Isotope

Hat man die Produktionsraten einer moglichst breiten Palette kosmogener Nuklide in einer Meteoriten-
probe gemessen - typischerweise zum Beispiel die NuKlide® C,'° Al, **Be, *Mn*#e, Ne - so wird
durch Vergleich dieses Satzes von Produktionsraten mit theoretischen Modellrechnungen die Bestrah-
lungsgeschichte der Meteoritenprobe rekonstruiert. Das beinhaltet, Grenzen fir den praatmospharischen
Radius des Meteoroiden und der Tiefe der gemessenen Probe in ihm festzulegen. Hilfreich hierfir sind
die sogenannten Shieldingindikatoren.

Diese Indikatoren sind stark abhéngig von der praatmosphdrischen Grol3e des Meteoroiden und der Tiefe
der gemessenen Probe in ihm. Trotzdem sind die Indikatoren nicht eineindeutig einer bestimmten Tiefe
im Meteoroiden zugeordnet, so dald durch sie nur ein bestimmter Radius- und Tiefenbereich fiir die
Probe festgelegt wird, das Shielding. Die Verhaltnisse der Produktionsraten der Rfuklide #e und Ne,
22p/2'p sowie vor He unét Né, P/ P, haben sich als Shieldingindikatoren etabliert.

Diese Verhéltnisse variieren stark mit der GroRe und der Tiefe, da sie aus den Produktionsraten eines
bevorzugt durch niederenergetische Teilchen produzierten Nuklides und denen eines durch vorwiegend
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hochenergetische Partikel erzeugten Restkernes gebildet werden. Da die Ausbildung der sekundaren
Teilchenfelder von der Grol3e eines Kdrpers abhangt, ergibt sich die beschriebene Abhangigkeit.

Eine weitere interessante Grol3e fur die Bestrahlungsgeschichte ist das Bestrahlungsalter T (,Cosmic
Ray Exposure Age”), das heifdt, der Zeitraum, wahrend dem der Meteoroid nach der Freisetzung vom
Mutterkorper der kosmischen Strahlung ausgesetzt war. Zur Berechnung von T wird ein Paar eines
Radionuklides R und eines stabilen Isotopes nutiBktionsratel P beziehungsweig® P bendtigt. Ist

das Radionuklid mit Zerfallskonstantein Sattigung, dann ergibt sich T zu

T=2"1-(RP/statp) - (Re/stag) 1, (7.5)
Hierbei ist® c und® c jeweils die Anzahl der gemessenen Kerne.

Aus den rekonstruierten Bestrahlungsszenarien lassen sich die eigentlich fur die Meteoritik interessanten
Aussagen ableiten - etwa Uber die Eigenschaften der Meteorite eines Fallgebietes, Uber die Charak-
teristik einer Meteoritenpopulation [NE96], oder mit Hilfe der Bestrahlungsalter T tUber Auswurf-
ereignisse aus den Mutterkoérpern [EU95]. Die Produktion des schweren Edelgases Krypton durch die
kosmische Strahlung wird im Rahmen solcher Untersuchungen nicht immer selbstverstandlich mitein-
bezogen. Liegen jedoch MeRwerte kosmogener Krypton-Isotope vor, so liefern sie aus den folgenden
Grunden wertvolle zusétzliche Informationen.

Abbildung 7.10 zeigt mit einem schematischen Aus-

zug aus der Nuklidkarte, dal3 gleich eine ganze Reihe 07y
stabiler und radioaktiver Krypton-lsotope erzeugt

werden - insgesamt sechs stabile Isotope sowie das 89y
langlebige Radionukli#® Kr (J, 6.21 Ma [SE81)).

lhre Produktion erfolgt aus den im ppm-Bereich “Sr *Sr| “Sr| *Sr

[MA79] im Gestein vorkommenden Elementen

Rubidium, Strontium, Yttrium und Zirkon mit Ord- “Rb “Rb
nungsz_ahlen direkt Gber der des Kryptons. InfoI;;efaKr e OKr | 2Kr| PKr| “Kr oy

der geringen Gehalte der Targetelemente werden|die

Produktionsraten in 8 ¢ /(g Ma) bei Standard- T,=0.21Ma

druck und -temperatur (kurz 3® cc STP/(g Ma))

angegeben. Abbildung 7.10 Schematischer Ausschnitt aus der

Mit dem Radionuklid” Kr und einem weiteren stab[yuklidkarte. Die fr die Anwendung in der Meteori-
ik wichtigen Isotope sind schraffiert.

len Krypton-Isotop - infolge seiner hohen Produk-
tionsrate zumeist® Kr - laBt sich nach Gleichung

(7.5) das Bestrahlungsalter T mit der sogenarititen Kr-Kr-Datierung [MA67] bestimmen. Im Gegensatz
zu anderen Nuklidpaaren (et¥a Rfe- Al-Datierung) werden hier nur IseiopesElementes ver-
wendet. Dies hat den Vorteil, dalR nur Isotopenverhaltnisse und nicht absolute Konzentrationen gemes-
sen werden missen, was mit Edelgasmassenspektroskopie mit einer Unsicherheit von nur etwa 1 %
moglich ist. Dies macht df® Kr-Kr-Datierung zu einer sehr genauen und haufig verwendeten Methode
[EU88, MA8L1].

Entscheidend fir die erfolgreiche Anwendung dieser Datierung ist aber auch die genaue Kenntnis des
Verhaltnisses der Produktionsratén s#®/ P. Hierfir wurden bisher empirische Korrelationen [MAG67,
MA71, EU88] herangezogen. Mit den Modellrechnungen dieser Arbeit zur Produktion kosmogener
Krypton-Isotope besteht die Méglichkeit, diese empirischen Beziehungen zu Uberprdfgagebenen-

falls neu zu erstellen. Dadurch erhélt #ie Kr-Kr-Datierung ein solides Fundament.

Neben dieser herausragenden Bedeutung kosmogenen Kryptons fir die Datierung ist aul3erdem hervor-
zuheben, dal? mit dem Verhaltfiis ®P/ P ein zusatzlicher Shieldingindikator zur Verfligung steht. Denn
wie Abbildung 7.10 zeigt wird® Kr durch die hthere Massenzahldifferenz zu den Targetisotopen in
groRerem MaRe durch hoherenergetische Teilchen produzigrt als Kr. Mit dem Inffikator 6RheR k

somit zusatzliche Korrelationen gebildet werden, die die Shieldingindikatoren mit Produktionsraten oder
miteinander verknipfen. So stehen weitere wichtige Hilfsmittel zur Verfiigung fur die Interpretation der

in Meteoriten gemessenen Produktionsraten.
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Da die Produktionsraten kosmogener Krypton-Isotope aus den angesprochenen Griinden ein wichtiges
Werkzeug zur Interpretation von Produktionsraten in Meteoriten darstellen, wird in diesem Kapitel
ausfuhrlich auf sie eingegangen. Als Grundlage werden zunachst die Ergebnisse zur Modellierung der
Produktionsraten der Krypton-Isotope in den Dicktargetexperimenten vorgestellt (Kapitel 7.4.1). Die
dazu erstellten Anregungsfunktionen werden zur Berechnung kosmogener Krypton-Isotope in Meteoroi-
den angewendet (Kapitel 7.4.2), die dann mit den gemessenen Produktionsraten der Meteorite Knya-
hinya (Kapitel 7.4.3) und St. Severin (Kapitel 7.4.4) verglichen werden.

7.4.1 Dicktargetproduktionsraten fur die Krypton-Isotope

Krypton-lsotope wurden mit Edelgasmassenspektroskopie am CENBG/Bordeaux (Frankreich) fur die
Targetelemente Sr, Y und Zr in der Eisen- [GI97A, LY@6Y flr Rb, Sr, Y und Zr in der Gabbrokugel
[G192, GI93, GI94, LU93] gemessen. Eine kurze Beschreibung dieser beiden Experimente findet sich in
Kapitel 7.3.1. Mit den neuen Messungen von Gilabert et al. [GI97A] in der Eisenkugel stand fir die
Krypton-Isotope fiir diese beiden Experimente erstmals eine vollstandige Datenbasis an Dicktarget-
produktionsraten als Grundlage fr die Modellrechnungen zur Verfligung.

Fir die theoretische Modellierung dieser Produktionsraten wurden zunéchst die Anregungsfunktionen
der Protonen-induzierten Reaktionen aus Rb, Sr, Y und Zr erstellt. Dazu wurde mit den Arbeiten von
Gilabert et al. [G198] (Kapitel 5.1.4) sowie von Regnier et al. [RE82] vorwiegend auf experimentelle
Daten zurtuickgegriffen. Liicken in den Anregungsfunktionen wurden mit mit dem Code AREL [BL83,
GL98A] berechneten Daten gefiillt, die an die experimentellen Wirkungsquetsemngepalit wurden.

Die Anregungsfunktionen der Neutronen-induzierten Reaktionen wurden mit der in Kapitel 3.2 vor-
gestellten und in der Arbeit Leyas [LY96] beschriebenen Methode extrahiert. Wie schon im Falle des
“Ti wurde bei der Erstellung der priori-Anregungsfunktionen im Niederenergetischen auf die mit
AREL berechneten Daten zurlickgegriffen, an die an einem geeigneten Schnittpunkt die mit dem Code
HETC [CL88] berechneten Wirkungsquerschnitte angepal3t wurden.

Die Ergebnisse der theoretischen Modellierung der in den Dicktargetexperimenten gemessenen Produk-
tionsraten zeigt Abbildung 7.11 exemplarisch anhand der Produkticii von  Kr aus Strontium, fur die die
gemessenen Produktionsraten beider Experimente simultan mit guter Qualitdt durch die Rechnungen
wiedergegeben werden.
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Abbildung 7.11% Kr-Produktionsraten in der Gabbrokugel (links) und der Eisenkugel (rechts). Dargestellt sind die
experimentellen Daten (Quadrate) sowie die theoretischen Modellrechnungen dazu (durchgezogene Linie). Fir die
Theorie sind aulerdem die Anteile der sekundaren Neutronen (sn) sowie der sekundaren (sp) und der primaren
Protonen (pp) eingezeichnet.
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Die Ubereinstimmung flibeide Experimente ist besonders hervorzuheben, da dies eine konsistente
Absolutkalibrierung fir die beiden zeitlich um immerhin funf Jahre auseinander liegenden Mef3reihen
der Proben der Gabbro- und der Eisenkugel bedeutet. Die Absolutkalibrierung bei den Edelgasmessun-
gen zeitlich konsistent zu halten, ist experimentell sehr aufwendig und verdeutlibbhdiQualitat der
experimentellen Daten.

Insgesamt wurden die Tiefenprofile der Isotdp®®1828384  Kr konsistent modelliert, wobei die Ab-
weichungen zwischen Theorie und Experiment zumeist innerhalb von 10 % lagen. In der Arbeit Leyas
[LY96] wurde eine sehr viel grof3ere Anzahl von Tiefenprofilen aus Dicktargetexperimenten als in dieser
Arbeit theoretisch modelliert. Auf Grund der besseren Statistik in Leyas Arbeit [LY96] wird daher im
folgenden die von Leya ermittelte Standardabweichung von 9 % fiir das tiefengemittelte Verhéltnis der
experimentellen und theoretischen Produktionsraten auch fir die Krypton-lsotope angenommen.

Im Gegensatz zur guten Modellierung der Krypton-Produktionsraten fur die Gabbrdie Eisenkugel

wurden mit den aus diesen Experimenten bestimmten Anregungsfunktionen die experimentellen
Tiefenprofile der Krypton-Isotope [GI97B] aus Yttrium in der mit Protonen der Eneggie E =600 MeV
bestrahlten Kugel mit Radius R = 15 cm [DR87] nicht beschrieben. Hierfir lagen die theoretischen
Werte gegentiber den experimentellen Profilen fir die I1sgtgpg 828384 Kr um etwah@Beéx Eine

mogliche Erklarung fir diese Diskrepanz kann eine gegeniiber den Messungen der anderen Experimente
verschobene Absolutkalibrierung dieser Mel3reihe sein.

Probleme treten auch bei der simultanen Modellierung der Produktionsrat&¥on  Kr in der Gabbro-
und der Eisenkugel auf, da sich fiir diese beiden Isotope dabei Diskrepanzen zwischen Theorie und
Experiment um bis zu einem Faktor zwei ergeben. Allerdings ist es infolge ihrer niedrigen Produktions-
raten ( < 10L0* cc/(g Ma) aus Y und Zr sowie < 00" cc/(g Ma) aus Sr) experimentell schwierig,

diese Isotope mit einer hohen Genauigkeit zu messen. Dies manifestiert sich zum Teil in der grofl3en
Streuung der experimentellen Daten eines Tiefenprofils, so dal’ dann fiir diese Isotope Hiertvade

nicht sinnvoll ist. Dies schrankt die Diskussion der Produktion kosmogener Krypton-lsotope in Meteo-
roiden jedoch nicht ein, da kosmogef@§  Kr in der Meteoritik nahezu nicht angewendet wird.

Neben der genauen Modellierung der Produktionsraten der Isotope ist auch die Glite der Beschreibung
der Verhéaltnisse der Produktionsraten interessant, da diese zur Rekonstruktion der Bestrahlungs-
geschichten von Meteoriten vorwiegend bendtigt werden. Fir die dafir relevanten Verhaltnisse sind in
Abbildung 7.12 die Mtelwerte der experimentellen zu den theoretischen Daten fur jeweils ein Tiefen-
profil wiedergegeben. Deren nicht eingezeichnete

Standardabweichungen betragen maximal 3 %. Der.1o ¢ ‘ ‘
Mittelwert der einzelnen Punkte in Abbildung 7.1% :
(Mean) zeigt, daR die experimentellen Verhaltnisge
Uber die Tiefenprofile gemittelt mit einena-EFehler oo
von 2% durch die Theorie beschrieben werden.

Diese gegeniiber den Produktionsraten deutlight -0
bessere Beschreibung der experimentellen Verh%t— N
nisse der Produktionsraten durch die Theorie 188t o ¢ O mee
sich darauf zuriickfihren, daf3 bei der Messung eir’ges : s e
Targetsgleichzeitigdie Verhaltnisse aller Isotope= i I\/:ean: 1‘.0010‘_02 | | ‘ ]
relativ zu einem Bezugsisotop gemessen werden, fif-°° 2 8 50 . a4
das dann der Absolutwert bestimmt wird. Wenn da- Massnumber of Kr-Isotope

her eine experimentelle Produktionsrate gegentber

der Theorie zu hoch liegt, dann werden fiir diesgPildung 7.12 Uber das Tiefenprofil gemitteltes
' Verhaltnis von Experiment zu Theorie fir die Ver-

Target infolge ihrer Korrelation auch die PmduI?iéiltnisse“A P? P; die Massenzahl des Isotopes ist auf

tionsraten aller gnderenllsotope gtwa in glejch_ r Abzisse abgetragen. Die Standardabweichungen
Malie zur Theorie abweichen. Bei der Verhaltnigyg der Ubersicht halber weggelassen. Die Legende

bildung Verr_ingern sich die Ak?weh'cmgen zwische_n unterscheidet die Tiefenprofile mit den ersten zwei
den theoretischen und experimentellen Produktiomirchstaben nach Targetelement und mit dem dritten
raten dann entsprechend. Zeichen nach Gabbro- (G) oder Eisenkugel (F).
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7.4.2 Produktionsraten in Meteoroiden

Die mit den Dicktargetexperimenten validierten Anregungsfunktionen zur Produktion der Krypton-
Isotope wurden zur Berechnung von Produktionsraten kosmogenen Kryptons in Meteoroiden durch die
GCR angewendet. Infolge der fast identischen Spektrenformen der Teilchenfelder in den Dicktarget-
experimenten und den Meteoroiden wird davon ausgegangen, dal3 die Produktionsraten in den Meteoroi-
den mit Unsicherheiten wiedergegeben werden, die vergleichbar denen der Dicktargetexperimente sind.

Die gréf3en- und tiefenabhéangigemm®uktionsraten der fur die Meteoritik wichtigsten Krypton-Isotope
"88L8Kr sind fur L-Chondrite in Abbildung 7.13 gezeigt. Vergleicht man die Produktion dieser drei
Isotope, so ist die Erzeugung fr Kr am groRten unéfur Kr am geringsten. Anders ausgedriickt nimmt
die Produktion der Krypton-lsotope mit zunehmenden Differenzen der Massenzahl des Produkts zu
denen der Targetelemente ab.

Die hohe Produktion dé% Kr macht dieses leicht meRbar, was dazu fiihrt, daR dieses zumeist als stabiles
Nuklid fur die® Kr-Kr-Datierung angewendet wird. Wie schon in der Einleitung erwahnt wurde, ist fur

die Genauigkeit dé Kr-Kr-Datierung von besonderer Bedeutung, daf? die Verhaltnisse der Produktions-
raten vorf® Kr zu denen vofi  Kr - im folgenden kurz Rt 8P/ P abgekirzt - gut bekannt sind. In der
Literatur sind daher zu deren Bestimmung eine Rei-

he empirischer Beziehungen [MA67, MA71, EU88]
aufgestellt worden. Diese Korrelationen werden im
folgenden mit den im Gegensatz dazu auf ein physi- ©-025
kalisches Modell zurtickgreifenden Rechnungen die-
ser Arbeit auf ihre Gultigkeit hin Uberpruft.

Die empirischen Korrelationen sind zusammen mit g
den Rechnungen dieser Arbeit in Abbildung 7.14 , ,,, E
gezeigt. Die erste Korrelation zur Bestimmung des E
Verhaltnisse§' Bf P wurde von Marti [MA67] in der 5107 F 3
Originalarbeit zuf* Kr-Kr-Datierung aufgestellt. Er
interpolierte die Gehalte vdfi Kr ufd Kr fét Kr T R T

basierend auf der Kryptonerzeugung aus Silber bei 2, KrinL-Chondrites
Bestrahlung mit 540 MeV Protonen [BI62] und be-_ °*°°
nutzte fir die Massenzahl A =81 eine Isobarenaug
beute (,isobaric fraction yield”) von g=0.95+0.05. 2
Martis empirische Korrelation weicht von der theo-
retischen um bis zu 10 % ab.

Dies erklart sich durch Martis zu einfache Interpola- 0.0z £ 3
tion aus den Ergebnissen des einen Datenpunktes fur g :
Ag im Gegensatz zur Erzeugung der Krypton-Isotope S — e —— —— :
aus den vier verschiedenen, zudem_ etwas Ielc_hteren ®Kr in L-Chondrites
Targetelementen Rb, Sr, Y und Zr in Meteoroiden. I
Zudem stand Marti [MA67] fir die Interpolation nur
ein Energiepunkt fur die Erzeugung durch Protonen ai
zur Verfugung, wohingegen in Meteoroiden die Pro-  o.10
duktion durch Neutronen- und Protonenfelder kom- ‘
plexer spektraler FluRdichten zu beachten ist.

Die #PF3P liegen auch fir die von Marti und Lug-
mair [MA71] sowie von Eugster [EU88] aufgestell- I S S S
ten empirischen Zusammenhange gegentber den 0 50 100
theoretisch berechneten hoher. Dies laRt sich damit Surface Depth [cm] Center
erklaren, dal3 Marti und Lugmair [MA71] auf die\ppilqung 7.13  Tiefen- und groBenabhangige
Relation von Marti [MA67] und Eugster [EU88Jss1skrproduktionsraten in  L-Chondritenpgcx
wiederum auf die beiden vorangegangenen [MA@&tragt nach Kapitel 7.1@gr= 4.06cn? & .
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0.015 E
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MA71] zuriickgreifen. So werden die Diskrepanzen aller empirischer Relationen gegentuber der Theorie
auf die unzureichende Interpolation von Marti [MA67] zurtickgefuhrt.

0-8 _l T T T I T T T T | T |_ _l T I T T T T I T T T |_ _| T T T I T T T T I T T T _
- Marti 1967 ] £ Marti and 1 £ Eugster 1988 ]
L y=-0.146+1.18x 1 £ Lugmair 1971 1F ]
0.7 1 E y=0379+1.11x 1t E
C ﬁEFD C ﬁpﬂ 1 F N
&k @ : » 1 :
g0k i El3 ;
0.5 :_ R o s . :_ . _: :_ _:
r o 10 X 50 ] [ 1 E .
r X 15 + 65 7 | 1 ¢
- O 25 X 85 ] L[ 4 F
C v 32 X100 ] [ 1 C
N A 40 A 120 4 - . N
0.4 C v v b by e b b T B e b by
0.6 0.7 0.1 0.2 1.1 1.2
0.475 (“P+%P)/*P p/Sp 2p 2'p

Abbildung 7.14 Empirische [MA67, MA71, EU88] (durchgezogene Linien) und theoretische (Symbole)
Korrelationen, die in dé¥* Kr-Kr-Datierung angewendet werden. Die Zahlenwerte zu den Symbolen geben den
Radius des Meteoroiden in cm an. Fir die mit linearer Regression erhaltenen Gleichungen bezieht sich x und y
jeweils auf die an den Achsen der Korrelationen angegebenen GréRen. Die Verlfaltilsse P/ P wurden der Arbeit
Leyas [LY96] entnommen. Alle Verhaltnisse wurden fur L-Chondritische Chemie gebildet.

Fur die praktische Anwendung d&r Kr-Kr-Datierung zur Berechnung der Bestrahlungsalter T ist die
Berechnung des Verhéltniss&s %P/ P mit Hilfe der in Abbildung 7.14 angegebenen theoretischen
Regressionen vorzuziehen. Dies bedeutet eine Verringerurfg von T um 5 bis 10 %, was weitreichende
Konsequenzen hat. Denn zum Beispiel die von Eugster [EU88] verdffentlichten und in der Praxis haufig
angewendeten Produktionsraten in Abhangigkeit®%ort* P/ P sind aéf die T bezogen. Eine Renormie-
rung def* T wirde somit auch alle Produktionsraten Eugsters [El@8jomit die damit durchgefiihr-

ten Interpretationen kosmogener Nuklide in Meteoriten hinsichtlich der Bestrahlungsszenarios betreffen.

Die von Eugster [EU88] bestimmten Korrelationen der Produktionsraten der NUGkiidé Kr in
Abhangigkeit vort> P P werden somit im folgenden nicht weiter diskutiert, da auch fur ihre Erstellung
auf die Gleichungen von Marti [MA67] sowie von Mautid Lugmair [MA71] zurtickgegriffen wurde.
Dagegen erhielt Eugster [EU88] den Zusammenhang beider Shieldingindik&tofén P/ #ind P/ P
durch Auftragen der reinen MeBwerte gegeneinander.

Warum sich das Verhaltni§ %/ P als Shieldingindikator eignet, liest man aus Abbildung 7.13 ab: Die
Tiefenprofile fur die Erzeugung véf Kr steigen zum Zentrum hin starker an als diés fur Kr der Fall
ist. So nehmen beispielsweise fir Kr die Produktionsraten im Meteoroiden mit R = 40 cm von der
Oberflache zum Zentrum um einen Faktor 1.5 zu/%ur Kr jedoch nur um einen Faktor 1.2. Dies zeigt
deutlich, da®® Kr ein Produkt ist, das starker durch niederenergetische Teilchen gebildet¥ird als Kr,
so daf} das Verhaltnis der Produktionsraten beider Nuklide gré3en- und tiefenabhéngig ist. (Die Ph&no-
menologie der Nieder- und Hochenergieprodukte wurde bereits in Kapitel 7.3.1 diskutiert.)

Die in Abbildung 7.15 gezeigte Auftragung beider Shieldingindikatéte® P/ Paurd P/ P gegenein-
ander weist somit eine lineare Korrelation auf. Neben Eugsters [EU88] empirischen Zusammenhang ist
auch der von Lavielle und Marti [LA87] eingezeichnet, der mit Eugsters sehr gut Ubereinstimmt. Die
Geraden beider Arbeiten [EU88, LA87] werden durch die Modellrechnungen fir die gré3eren Meteoroi-
de (R=25cm) - dem Bereich des Verhaltnis$es® P/ P zwischen 1.051uhd - sehr gut beschrieben.

Dagegen zeigt sich flr die kleineren Meteoroides (B cm), da? die theoretischen Daten®fir** P/ P
1.13 von beiden empirischen Korrelationen abweichen. Diese AbweichureidanGeraden bei ge-
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ringem Shieldings ist allerdings nicht verwunderlich,
da jeweils drei der funf Meteorite nft #®/ P>1.18
in beiden Arbeiten [EU88, LA87] identisch sind.

Interpretiert man diesen Effekt dahingehend, daf die , »,
22P21p der empirischen Zusammenhange gegenuber :
den berechneten hoher liegen, so sind fir die Dis- 0.15 £
krepanzen SCR-Effekte eine plausible Erklarung. :
Denn MeRwerte mit hoheft #®/ P stammen sehr , ,, E
wahrscheinlich aus Meteoroiden kleiner Radien, in E
denen die Erzeugung kosmogener Nuklide durch die

LAB7 & 40 A 120 ]

vvvvvvvvv

O
o 10X 50 7
M 15 + 65 7
O 25X 85 J
32 X 100 7

AAAAAAAA

SCR nicht vernachlassigt werden darf, die eine Er- 1.0 11

hohung def? P} P gegéber der reinen GCR-Pro- =p/p

duktion bewirkt. Da die theoretischen Rechnung@bildung 7.15 Empirische [EU8S, LA87] und
fur ?PF*P jedoch nur die Erzeugung durch die GGReoretische Korrelation der Shieldingindikatoren
beinhalten, liegen sie gegeniber MelRwerten rfe/**P und” P P gegeneinander. Die theoretischen

SCR-Anteilen niedriger.

Die vorgestellte Uberpriifung der empirischen Kog-e
relationen mit der Theorie ist wesentlich. Sie h@ ’
Unzulangllqhkelten Qer empirischen Zusammgnhééhmommen_
ge aufgezeigt und die Modellrechnungen fir die gro-

Ben Meteorite bestétigt. EigenaueUntersuchung

der Qualitat der Beschreibung experimenteller Produktionsrat

durch die Theorie ist jedoch nur bei der Analyse der MeRRwerte vq

Radius des Meteoroiden

Verhaltnisse wurden fir L-Chondritische Chemie
bildet. Die Zahlenwerte zu den Symbolen geben
in cm an.
rhaltnissé? Pt P wurden der Arbeit Leyas [LY96]

Die

I,3|1belle 7.2 Expositionsalter T
ur Knyahinya berechnet in
ser Arbeit (this - oben, siehe

Meteoriten gut bekannter Bestrahlungsgeschichte maoglich. Ein syt fir weitere Erlauterung)
cher Meteorit ist Knyahinya, fir den im folgenden die Modellierungng aus der Literatur (unten),

vorgestellt wird.

fir die in Klammern das zur

7.4.3 Kosmogenes Krypton in Knyahinya

Der L-Chondrit Knyahinya war Gegenstand umfangreicher Unterso-
chungen hinsichtlich seiner Expositionsgeschichte. In der Arbeit v#iN16
Graf et al. [GR90A] wurden fur Knyahinya Edelgase (He, Ne, Ar)KN105 (this)
langlebige Nuklide ' Be?® Al,>® Mn) sowie Cosmic Ray Tracks
gemessen. Damit wurde sein mittlerer praatmosphérischer Radiuka106 (this)
R =45 cm mit Abweichungen von der spharischen Form um £5cm
sowie das Bestrahlungsalter zu T=40.5 Ma bestimmt [GR90A].

Mit der Arbeit von Lavielle et al. [LA97] liegen fur Knyahinya Mes-KN103 (this)

sungen kosmogenen Kryptons an fiinf Proben vor, fur die aus (R}la
Arbeit von Graf et al. [GR90A] die Tiefen bekannt sind. Der Vel

gleich der Modellrechnungen mit diesen Werten bietet daher eingngo] (?Ne)*
wertvollen Test, wie gut die Rechnungen Produktionsraten kosmo-
genen Kryptons in Meteoriten beschreiben.

Als erster Punkt zur Expositionsgeschichte wird im folgenden d@suss] (*'Ne)*
Bestrahlungsalter T diskutiert. Zu dessen Berechnung wurde der von .
Marti [MA67] aufgestellte Zusammenhang nicht angewendet, in ddgR90AI(*Ne)

Berechnung benutzte Isotop
angegeben ist.
Probenname T
[Ma]
(this) 37.1+1.0
35.8+1.3
35.2+1.0
KN22 (this) 36.2+1.0
35.7+0.8
|{telwert (thisf  36.0+0.7
40.3+£0.3
[MA71]2 37.6+0.8
37.7+0.3
40.5+0.2
38.03+0.3

nur diespallogenerProduktionsraten der Isotop&®® Kr eingehen[LY%B](zNe)l

Denn zur Erzeugung voi?® Kr in Knyahinya tragen aucly){n,
Reaktionen ani®®? Br bei [NE94], so daR die Voraussetzung zdpsicherheit ist
Anwendung dieser Gleichung nicht mehr gegeben ist.

Tabelle 7.2 gibt daher nur die Alter fur die funf Proben an, wie sievittelwertes

! Standardabweichung véh ¢
2 Standardabweichung des
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mit der theoretischen Gerad&n %P/ P in Abhangigkeit¥of® P/ P (Abbildung 7.14) und Gleichung (7.5)
berechnet wurden (this). Zur Bildung ihrer Unsicherheiten wurde nur die Unsicherhéit éfes ¢/ c-
Verhdltnisses der Konzentrationen aus [LA97] berlicksichtigt. Der Mittelwert der Bestrahlungsalter der
funf Proben ergibt sich zu T=36 Ma und liegt verglichen mit Literaturdaten um 5 bis 10 % niedriger.

Diese Diskrepanzen relativieren sich jedoch, wenn man die im letzten Kapitel angesprochenen Ab-
weichungen zwischen den empirischem theoretischen Korrelationen in Abbildung 7.14 betrachtet.
Damit erklart sich zwanglos das héhere Alter nach Marti und Lugmair [MA71].

Das Bestrahlungsalter nach Nishiizumi et al. [NI80] wurde mit der in [NI80] angegebenen empirischen
Korrelation fir die Produktionsraté P berechnet. Diese wurde mit Hilfé¢ der Kr-Kr-Datierung [MA67]
aufgestellt, so daR bei Renormierung auf die Beziehung dieser Arbeit die Produktiofisraten P von
[NI80] zunehmen. Demgemal} wirde sich aus dem

2INe-Gehalt?* ¢ Knyahinyas dann na¢h ¢&=-1P 0.03 Fr T T T

ein geringeres Alter ergeben. Das gleiche gilt fir das YKr
Alter nach Eugster [EU88], der seife P &uf T-- ; ]
Alter nach [MAG7, MA71] bezieht. 0.02 £ wsn-

Da Graf et al. [GR90A] ihr Modell auf die Bestrah- g
lungsalter von Eugster [EU88] beziehen, wiirde auc’@ - ]
hier eine Renormierung auf die Rechnungen diesgy ©-01 E

STP/g

Arbeit eine Erniedrigung des Alters von Graf et al. e asp
[GR90A] bewirken. Zusammengefal’t bedeutet dies, R ]
daR die Normierung auf die Simulationsrechnungen = o b R

dieser Arbeit die Literaturalter [N180, MA71, EUS8S, 3 3
GR90A] um 5 bis 10 % erniedrigt, die dann gut mit_ M E
dem Alter dieser Arbeit von 36 Ma Ubereinstimmeng ©-2 £

Diese Renormierung erklart jedoch nicht die Dis=
krepanz zu dem um 6% hoher liegenden Alter Leyas : E
[LY98B], da dessen Alter auf Rechnungen ftir P ; (, £ 3
mit demselben physikalischen Modell wie in diese 3 ]
Arbeit zurlickgeht. Eine Erklarung fur diese Abwei->
chung wurde nicht gefunden. In Anbetracht der Un- :
sicherheiten von 9 % der berechneten Produktions- o ©
raten zeigt dieses Ergebnis jedoch, dal? die Bestrah-
lungsalter auf der Basis des benutzten physika-

lischen Modells fiir verschiedene Nuklide im Rah-g
men der Unsicherheiten zusammenfallen. 2

Abbildung 7.16 zeigt die in Knyahinya gemessenet% 0.10 | E
Tiefenprofile [LA97] mit der Modellierung fiir einen 8 : 3
Radius von R = 45 cm und dem Bestrahlungsaltez oo
von T =36 Ma. Fur alle drei Nuklide zeigt sich eine>
gute Ubereinstimmung fiir Theorie und Experiment - by 1
auch fir das von T unabhangige, sich in Sattigung o B T et o00 PR
befindliche radioaktivé® Kr. Allerdings ergibt sich Osmace Deiih (eml AOCEMF
aus dem Least-Squares-Adjustment (LSA) der theo-
retischen Produktionsraten véh® Kr an die fUanbb”d(‘éng 7h'16 EXperiT?’?“;”g['BAiﬂ;S theKoriti- _
A : e (durchgezogene Linie) Gehalte ftr Kr bezie-
gemessenen Gehalte ein leicht geringeres Bestﬁﬁr‘{gsweise Produktionsraten fi®  Kr. Die Daten

lungsalter von T =35.0+0.5Ma fif Krund T :sind fir einen Radius von R=45cm und das Bestrah-

.e 3 . -
35.1+0.4 Ma fur Kr (Unsicherheiten aus LSA bqﬂngsalter von T=36 Ma eingezeichnet. Fir die theo-

inhalten die experimentellen Unsicherheiten aysjschen Produktionsraten sind auRerdem die Anteile
[LA97]). Dies zeigt sich auch in Abbildung 7.16, ifjer sekundaren Neutronen (sn) und Protonen (sp)
der die theoretischen Profile vé#*® Kr gegeniibgswie der primaren Protonen (pp) angegelggg

den experimentellen Daten leicht zu hoch liegen. betragt nach Kapitel 7.1¢g.z= 4.06cn? & .

asn 3
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Bevorzugt wird aber das Bestrahlungsalter T = 36 Ma verwendet, weil dies mit den Verhaltnissen
berechnet wurde, die sowohl experimentell als auch theoretisch mit geringeren Unsicherheiten behaftet
sind als die absoluten Gehalte. Die Diskrepanz zwischen dem Bestrahlungsalter berechnet mit den
Verhaltnissen (T =36 Ma) und denen basierend auf dem LSA der Produktionsraten an die Gehalte (T =
35.1 und35.0 Ma) von 2.7 % liegt jedoch innerhalb der Unsicherheiten. Denn die jeweils angegebenen
Unsicherheiten dieser Alter beinhalten bisher nur die experimentellen Unsicherheiten aus [LA97].

Zu berlcksichtigen ist jedoch zuséatzlich zum einen die Unsicherheit von 3 % (siehe unten) fur die
theoretischen Verhaltnisse, die gegeniber den Dicktargetexperimenten eine zusatzliche Unsicherheit von
zwei Prozent bei Berechnung der Verhdltnisse in Meteoroiden beinhaltet. Zum anderen muR3 die
Unsicherheit von 9 % einkalkuliert werden, mit der die Produktionsraten in den Meteoroiden berechnet
werden. Unter Beachtung dessen sind die mit den zwei Methoden ermittelten Bestrahlungsalter in-
nerhalb der Unsicherheiten in sich konsistent.

Die mit T=36 Ma berechneten Verhaltni$se**P/ P sdvié® P/ P sind in Abbildiingn7Abhangigkeit

der Tiefe und des Verhaltniss&s ?'P/ P eingezeichnet. Innerhalb der theoratisteeperimentellen
Unsicherheiten werden die experimentellen Daten [LA97] fur beide Auftragungsarten sehr gut durch die
Theorie beschrieben. Die Tiefenprofile der Verhaltnisse werden innerhalb von 3% durch die Rechnun-
gen wiedergegeben.

Das experimentelle Verhaltrfis #®/ P verlauft in Abhangigkeit der Tiefe infolge der geringen Massen-
zahlendifferenz zwischéh Kr ufél Kr nahezu konstant, was durch dis&®egen bestatigt wird: Die
theoretische* P P fallen tiber den relevanten Tiefenbereich nur um 4% ab. Demgegentiber variiert der
Shieldingindikator® PF P mit einer Abnahme von 26 % von der Oberflache zum Zentrum erwartungs-
gemalf starker mit der Tiefe.

Zusammenfassend |41t sich sagen, dal3 die experimentellen Produktionsraten der Krypton-Isotope
Knyahinyas sehr gut durch die Modellrechnungen beschrieben werden. Neben Knyahinya wurden bisher

e B I s oo
*P/ ®P in Knyahinya 1F o 1
0.56 [ 4F =
C <
9. F °
2.0.54 1E b o 3
&
® r o ° ]
0.52 | 4F =
\\\\\\\\\ | | | | |
“““““ I — ; ‘ ‘
P/ ®P in Knyahinya 1 f e
0.16 [ 1k =3 3
o : o
= E o
T : ol
0.14 1F 1 .
o LA97 1
% — ¢ R=45¢cm | ]
r ] L ---- EUS88
012 Lo v v v v 00 T e O BB B W B
0 20 40 1.05 1.10 1.15
Surface Depth [cm] Center Z2p/Ap

Abbildung 7.17 Experimentelle [LA97] und theoretische Verhaltrfiss& P/ P (obenfufd P/ P
(unten) aufgetragen Uber die Tiefe im Meteoroiden (links) und Gber den Shieldingintfikdtor P/ P.
Die Verhéltnisse® Pt P wurden der Arbeit Leyas [LY96] entnommen. Die Daten sind fir das
Bestrahlungsalter von T =36 Ma und einen Radius von R =45 cm eingezeichnet.
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nur mit Proben St. Severins Tiefenprofile kosmogener Krypton-lsotope gemessen. Komplettierend zum
Test der Modellrechnungen an Knyahinya wird daher im folgenden die Modellierung kosmogenen Kryp-
tons im ebenfalls gut erforschten Meteoriten St. Severin dargestellt.

7.4.4 Kosmogenes Krypton in St. Severin

Wie Knyahinya ist auch der LL-Chondrit St. Severin bezlglich seiner Expositionsgeschichte sehr gut
untersucht. Die Form des Meteoriten wurde von Graf [GR88] als Ellipsoid mit den Halbachsen a, b, c=
40, 20, 25 cm angegeben. In dieser Arbeit wurde eine Kugel mit dem effektiven Radius R =27 cm fir
die Rechnungen benutzt, die dasselbe Volumen besitzt wie das Ellipsoid.

Kosmogenes Krypton wurde von Lavielle und Marti [LA87] in zehn Proben des Citgeressen.

Lavielle und Marti geben als Besonderheit an, dal3 das Haupttargetelement Rb nur eine sehr geringe
Konzentration von 0.62 ppm in St. Severin hat - im Vergleich zu 2.3 ppm [MA79] in LL-Chondriten.
Daher wurde fir die Simulationsrechnungen die gegentiber den LL-Chondriten fir Rb abgewandelte
Chemie von (in [ppm]: Rb=0.62, Sr=11.1, Y =2.0, Zr=5.9) benutzt. AuRerdem lag eine Messung der
Targetelemente fur die Probe AIlIL10 vor (in [ppm]: RB.3, Sr=12.8, Y=1.0, Zr=6.1) [JO95].

Zunachst wird im folgenden das Bestrahlungsalter St. Severins diskutiert. 3a kein  Kr gemessen wurde,
wurde das Alter mit LSA der Produktionsraten f&¥®  Kr an die MeRwerte der vier tiefsten Proben
berechnet. AuRerdem wurde mit der mit der chemischen Zusammensetzung von [JO95] berechneten
8Kr-Produktionsrate fuir die Probe AllIL10 das Alter bestimmt. Die Ergebnisse hierzu sowie die in der
Literatur veréffentlichten Alter sind in Tabelle 7.3 eingetragen.

Das Alter dieser Arbeit mit T =15.6 Ma liegt bis zu 8 % unterhalb der in der Literatur angegebenen T.
Auch hier wirde eine Renormierung dér Kr-Kr-Datierung
die Alter von [GR90B, EU88, NI80] um 5 bis 10 % absenken,

so daR sich wie fur Knyahinya eine gute Ubereinstimmung
der Alter ergibt. Tabelle 7.3 Expositionsalter T fur St.

Allerdings sind die Alter fiif®®® Kr mit LSA nur an die Werte sggr?’nsr}e?gicei??Lt]rlr\],vzlifjg ér'gﬁltte&hrzz).
der vier innersten Proben berechnet worden. Den Grund dafge Unsicherheiten fiir this beinhalten die
Zeigt Abblldung 7.18, in der das mit T=16.0 Ma bereChnet%Xperimente"en aus [LA87]. Im unteren
Tiefenprofil der® Kr-Produktionsraten im Vergleich zu den Teil sind die? Ne-Alter aus der Literatur
experimentellen Daten eingezeichnet ist. Die Werte der obeeingetragen.

flaichennahen Proben zeigen eine starke Streuung, die mit
dem mit einer Chemie berechneten Tiefenprofil nicht zu Methode T
erklaren ist. Daher wurde das LSA nur an die inneren Daten [Ma]
vorgenommen, die einen auch theoretisch erwarteten KoefKr-LSA (this) 16.0+0.3

stanten Verlauf im Inneren des Meteoroiden andeuten. _
8Kr-LSA (this) 15.1+0.2

Ein moglicher Grund fir diese Streuung ist, dafl3 die Gehalte
der Haupttargetelemente eine entsprechende SchwankuagiL10 (this) 13.3+1.7
zeigen. Wéahrend Sr, Y und Zr nur Variationen im Bereich ]
von 10% zeigen [LA87, MA79], unterscheiden sich die Rp.Mittelwer (this-LSA)  15.6+0.6

Konzentrationen fiir LL-Chondrite immerhin um einen Faktor\,gojs (PNe)? 16.9+0.8
zehn [MA79]. Dies macht die Modellierung kosmogenen
Kryptons in Meteoriten unsicher und problematisch - ins{EU88F (*'Ney’ 15.8+0.8

besondere im Falle St. Severins. So weicht beispielsweise de’RQOB]
fur die Probe AllIL10 berechnete T um 15% von deittélt

wert des Alters nach LSA nach unten ab, obwohl es mit dgrY98B] (*Ne)! 15.87+0.18
fur AIIL10 gemessenen Chemie berechnet wurde. Auch
hangt das mit LSA berechnete Alter entscheidend von detldg;rcnhoe“;?;i“i:t‘us [MI91]
gewahlten Rb-Konzentration ab (Rb=0.62 ppm). D&nn P iStstandardabweichung véh ¢

fur normale LL-Chondrit Chemie (Rb =2.3 ppm) um 20 % 2 Standardabweichung des Mittelwertes

@¢Ne) 14.4:0.1




Kapitel 7 - Kosmogene Nuklide Seite 124

gegeniuber den Produktionsraten hoher, die fur das :
LSA an die Daten St. Severins verwendet wurden o 1> £
(Tabelle 7.4). :

Die Auswirkungen der Gehalte der HaupttargeteIeEQ :
mente auf die berechneten Produktionsraten zeigt® °® &
Tabelle 7.4 fur St. Severin und Knyahinya fur je—@ 0.06 E
weils zwei Kompositionen. Fir Knyahinya wurdes, :
die L-Chondrit-Chemie von [MA79] gegenuber der- o

a)]

0.10 E

von Jochum [JO95] getestet. Im vorigen Kapitel o0.02 » T DSp—i
wurden die Konzentrationen nach [MA79] denen 0 B, LB PP g
von [JO95] vorgezogen, da die Gehalte fir Rb und 0 10 20

Surface Depth [cm] Center

Sr nach [JO95] deutlich oberhalb der von [MA79]
fur L-Chondrite angegebenen héchsten Klassenwestsbildung 7.18 Experimentelles [LA8Thd theore-
von Rb = 4.0 ppm und Sr = 11.9 ppm liegen. tisches (durchgezogene Linf8) Kr-Tiefenprofil in St.

Infolgedessen liegt die Produktionsrdfe P nadf"ern- Die Daten sind fur ein Alter von 16.0 Ma
und einen Radius von R =27 cm e#zgichnet. Fir

[JO93] gegenUbéF P nach [MA79] um 26 % h(.jhed’i’e theoretischen Produktionsraten sind auf3erdem die

so daf die Anwendung véh P nach [JO95] zur B&teile der sekundaren Neutronen (sn) und Protonen

stimmung von T zu einem unrealistisch geringggp) sowie der primaren Protonen (pp) angegeben.
Bestrahlungsalter Knyahinyas fihren wirde. I, . betragt nach Kapitel 7.1@locr= 4.06 cr? & .
Falle St. Severins wiirde die Anwendung der mitt-

leren LL-Chondrit Chemie ein um etwa 20 % geringeres Expositionsaltenigi@gredem Ergebnis unter
Benutzung der Rb-Konzentration nach [LA87] liefern, das ebenfalls im Widerspruch zu den Altern in
der Literatur stehen wirde.

Auch die Verhéltniss€ BY Puidd P/ P andern sich signifikant gegentiber der Unsicherheit von 3%
der Verhéltnisse selbst. Dabei ist die Anderundg¥ir® P/ P hoher dfs fi¥ P/ P, da sich fur ersteres die
groRere Massenzahldifferenz starker auf die Differenz der Elementarproduktionsraten beider Isotope
auswirkt. So bewirkt im Falle St. Severins die um einen Faktor 3. hgegeder mittleren LL-Chondrit
Komposition verminderte Rb-Konzentration nach [LA87] eine VergroRerung des Verhalthiss®s P/ P
um 8 %, da die Erzeugung aus Rb¥lr Kr einen groReren Anteil an der Gesamtproduktion hat als fir
8Kr - beispielsweise wird im Zentrum eines 50 cm-Durchmesser-L-Chondriten mit Konzentrationen
nach [MA79] fuir®® Kr 28 %, fiir® Kr jedoch nur 17 % aus Rb produziert.

Tabelle 7.4 Exemplarische Produktionsrdfen P und Verhaltfi§se® P/ P fur Knyahinya und St. Severin fir
jeweils zwei verschiedene Zusammensetzungen der Haupttargetelggentairde fur 5 P nach Kapitel 7.1.1
mit @gcr=4.06 cn? §' berlicksichtigt.

Knyahinya St. Severin
R =45 cm, Zentrum R=27 cm, Zentrum
Rb, Sr, Y, Zr 4.4,14.2,1.8, 6.22 3.1,11.1,2.1,59 0.62,11.1,2.0,5.9 2.3,11.1,2.0,5.9
[ppm] [JO95] [MAT79] [LA87, MAT9] [MAT79]
8p [10*%cc/(g Ma)] 0.211 0.167 0.117 0.140
8pA3p 0.131 0.135 0.167 0.155
81pE3p 0.522 0.528 0.568 0.550

Die unterschiedliche Chemie der einzelnen Proben St. Severins kénnte somit auch beitragen zur
Abweichung und Nichtlinearitat der fir St. Severin gemessenen Korreféatiofh P/ P%4egén P/ P von
dem hierflr linearen Verhalten der Chondrite [LA87]. Denn der geringe Rb-Gehalt in St. Sevihin er

die Verhaltnissé® P# P gegentiber den Chondriten mit gewohnlichen Rb-Konzentrationen.
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7.4.5 Zusammenfassende Bewertung

Basierend auf neuen Messungen von Wirkungsquerschnitten zur Protonen-induzierten Produktion von
Krypton-Isotopen aus Rb, Sr, Y und Zr sowie von Dicktargetproduktionsraten wurden Simulations-
rechnungen durchgefihrt, die die Produktionsraten von Krypton-Isotopen in Meteoroiden innerhalb von
9% und die Verhaltnisse der Produktionsraten innerhalb von 3% wiedergeben.

Diese Gute der Modellrechnungen wurde mit den experimentellen Daten Knyahinyas und St. Severins
erfolgreich getestet und hat nur Bestand, wenn die chemische Komposition, die als Eingabe in die
Rechnungen gewahlt wird, eine entsprechende Qualitat hat. Unter dieser Voraussetzung ergeben sich fur
diese beiden Meteorite Bestrahlungsalter, die gut mit den Literaturwerten harmonieren. Allerdings
sollten die bisher fiir di# Kr-Kr-Datierung benutzten empirischen Korrelationen durch die demgegen-
Uber physikalisch sinnvoll berechneten Zusammenhange ersetzt werden.

7.5 Die Produktion kosmogener Nuklide in der Mondoberflache

Extraterrestrische Materie liegt nicht nur in Form von Meteoriten vor sondern auch in Gestalt der
Proben, die von den Apollo-Missionen vom Mond mitgebracht wurden. Dies sind zum einen die
Mondgesteine, das sind Teile von Felsbrocken oder kleinere Steine vonoddoié¢rflache. Zum
anderen sind dies die sogenannten ,Drill Cores”, das ist Mondmaterial, das durch Bohrungen in der
Mondoberflache geannen wurde. Drill Cores stellen Material mit fest definierten Tiefen bis zu
mehreren Metern unterhalb der Oberflache zur Verfugung.

Durch die bekannte Geometrie wahrend der Bestrahlung durch die GCR bieten Proben der Drill Cores
eine gute Mdoglichkeit, anhand der experimentellen Produktionsraten kosmogener Nuklide in ihnen

theoretische Modellrechnungen zu Uberprifen. Dazu wird analog dem in Kapitel 7.1.1 beschriebenen
Vorgehen am Meteoriten Knyahinya aus den in Drill Cores gemessenen Produktiopgsafénden

Mond bestimmt und damit die Normierung der Rechnungen fir 1 A.U. festgelegt.

Im folgenden wird zun&chst die Produktion kosmogener Nuklide durch die GCR im Apollo 15-Drill
Core berechnet (Kapitel 7.5.1). Die daraus bestimmte Normierung in Forgyyewird dann fur die
Analyse der GCR-Produktionsrate kosmogenen Kryptons im Stein 68815 angewendet (Kapitel 7.5.2).

7.5.1 Langlebige Radionuklide im Apollo 15-Drill Core

Im Apollo 15-Drill Core liegen Tiefenprofile der langlebigen Radionukifde Al [NI84A], Be tind ClI
[NI84B] sowie>?* Mn [IM73] zur Untersuchung mit den Modellrechnungen vor.

Modellrechnungen zur Produktion v8h Mn werden jedoch aus den folgenden Uberlegungen nicht
durchgefuhrt. Zur Erstellung einer validierten Anregungsfunktion fir die Neutronen-induzierte Produk-
tion aus dem Haupttargetelement Eisen liegen keine Dicktargetproduktionsraten aus terrestrischen
Simulationsexperimenten vor. Modellrechnungen zur Produktiofi®von Mn wurden daher bisher [LY96]
derart durchgefihrt, daR fur die Anpassung der Wirkungsquerschnitte der Neutronen-induzierten
Produktion direkf® Mn-Tiefenprofile in Meteoriten gut bekannter Geometrien unter Verwendung des
bekanntenp., (Kapitel 7.1.1) herangezogen wurden. Dadurch haben die Modellrechnungen jedoch
ihrena priori-Charakter verloren und noch bestehende Unzulanglichkeiten in den Anregungsfunktionen
treten nicht zu Tage.

Zur Losung dieses Problems wurde daher begonnen, Wirkungsquerschnitte der Protonen-induzierten
Produktion sowie Dicktargetproduktionsraten aus Eisen zu messen [ME98]. Gegenuber der Zuhilfe-
nahme &lterer Daten [GE79] sowie von Modellrechnungen zur Erstellung einer Anregungsfunktion fur
die Protonen-induzierte Reaktion wird mit diesen Ergebnissen ein neuer Verlauf angegeben werden. In
Anbetracht dieser Entwicklungen ist es daher beziiglich der Durchfihrung der Modellrechnungen



Kapitel 7 - Kosmogene Nuklide Seite 126

sinnvoll, auf den Abschluf? der Validierung der Anregungsfunktionen sowohl fiir die Protonen- als auch
fur die Neutronen-induzierte Produktion zu warten.

Dies betrifft insbesondere auch die Modellrechnungen zur Erzeuguny von Mn durch die SCR - die
Produktion durch die SCR wird im nachsten Kapitel behandelt. Da hierfiir in die Rechnungen nur die
Wirkungsquerschnitte der Protonen-induzierten Reakfion Fe(p,Zpxn) Mn eingehen, ist mit der in
ihrem Verlauf bisher nicht eindeutig ausgemessenen Anregungsfunktion eine Durchfihrung dieser
Rechnungen nicht sinnvoll.

Daher wird im folgenden nur auf die Produktion von
25Al, ‘Be und *°Cl im Apollo 15-Drill Core einge- £ o o
gangen. Abbildung 7.19 zeigt dazu die gemessenen ° Clin Apollo 15 drill core
Produktionsraten und die theoretischenhemgen. 10 Pcr=4.24:0.06 cm’s
Diese wurden mit den jeweiligen in Abbildung 7.1%;
angegebenep., normiert, die durch LSA an diex @
experimentellen Daten berechnet wurden. Im Falie
des®® Al und® Cl wurden dazu jedoch nicht die Pre-
ben der Tiefen 4.2 und 387.8 gém herangezogen, da 4
die Produktionsraten ersterer auch einen SCR-Anteil
enthalten und die chemische Zusammensetzung letz- °
terer deutlich von der der anderen Proben abweicht. _

Das LSA ergibt kein Ubereinstimmend@g.y flr

alle Profile gleichzeitig, sondern dig;,5 fir 1°Be

und **Cl liegen gegenuber dem ftfr Al um 12 %
beziehungsweise 10% hoher. Zur Diskussion dessen”’
ist zu bedenken, daf djg., aus® Cl und® Be fiir 1 &
A.U. gegeniiber dem im Meteoroidenorbit bestimm-
ten @gc=4.06 cn? & [LY96] fur 2-3 A.U. nicht 20
physikalisch sinnvoll sind. Denn der FluR3dichtegra-
dient sollte demgegeniiber eine um 2-6 % niedrigere 1
FluRdichte fiir die Position des Mondes bei 1 A.U. S e L -
bewirken. 12
Obwohl diese Abweichung fiif Clurifl Be gegen-
tber der Unsicherheit der Produktionsraten selbst
von 9% nur gering ist, lassen sich dennoch Grinde &
hierfir aufzeigen. Die Diskrepanz zwischen dehn
Rechnungen fif® Al und® Be zeigt sich ebenfalls
bei anderen Untersuchungen. Auch bei der Modellfe-
rung von'® Be und® Al in Knyahinya [LY96] und
Mbale [ME98] sowie bei der Betrachtung einer gro- 2
Ren Anzahl von Meteoriten einzelner Meteoriten- R S s I
klassen (H- und LL-Chondrite) [ME98] tritt immer 200 400
wieder das Problem auf, daRR die Daten fur Al Surface Depthigem] Center
durch die Rechnungen gut beschrieben werden, digggildung 7.19 ¢ Cl-, % Al- und ° Be-Produk-
jedoch die Werte fif® Be unterschatzen. tionsraten im Apollo 15-Drill Core. Experimentelle

Die Ursache fiir diese Schwierigkeiten ist nicht eif?aten Ttammen fiff Al o [N'S"'Ar‘]] SOWiifm Be
deutig geklart und die Diskrepanzen sind insofeffjd  Claus [NI84B]. Die theoretischenoBluktions-

o - . . ‘aten (durchgezogen) sind auf3erdem unterteilt in die
unverstandlich, als dal3 die Anregungsfunktionen Térrzeugung durch die priméren (gestrichelt) und die

alle Targetelemente durch die Dicktargetexperime skundéren Protonen (gestrichpunktet) sowie durch

te validiert sind [LY96]. Trotzdem deuten Ergebgie sekundéren Neutronen (gepunktet). Die spektralen
nisse fur Meteoritenklassen mit unterschiedlicheiy,rdichten fiir diese Teilchen sind die aus [DA91].

Sauerstoffgehalten auf fehlerhafte Wirkungsquesie chemische Zusammensetzung des Cores wurde
schnitte fur die Neutronen-induzierteoduktion aus aus [MI191] Gibernommen.

[
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Sauerstoff hin [ME98] - das Haupttargetelement zur Produktior®von Be. Zur Klarung dessen wird auch
die Bestimmung der Anregungsfunktion mit Hilfe der Experimente dieser Arbeit beitragen.

Im Falle des® ClI hat die Produktion durch die Reaktfon @I¢fCI den entscheidenden EinfluR auf die
Bestimmung vorpr. Der in Abbildung 7.19 angegebene Wert wurde mit einem Cl-Gehalt von 20 ppm
[RE72B] berechnet, der nicht direkt im Core, sondern in einer Apollo 15-Oberflachenprobe gemessen
wurde. AuBerdem wurde die mit der spektralen FluRdichte nach Dagge [DA91] berechnete Produktion
der Reaktior?® Cl(ry,)3%Cl um 13.5 % erho6ht, wodurch der Unterschied in der von Dagge [DA91] be-
nutzten Apollo 11-Chemie gegentiber der Apollo 15-Komposition berlicksichtigt wird [WA73A, DA91].

Demgegenuber ergibt die Vernachlassigung der Produktion durch die angegepeRedktion ein
Pccr=5.28 £0.28 crit 3 . Die Diskrepanz des mit 20 ppm Chlor berechietgggu dem mit?® Al
bestimmten Wert kdnnte somit durch einen Chlorgehalt von 30 ppbabba werden, womit dang.,
=3.84+0.04cm § resultieren wiirde. Die nichtbekannte Chlorkonzentration im Core bewirkt also eine
nicht unerhebliche Unsicherheit des mit den Cl-Produktionsraten bestinpgaen

Nimmt man daher deq..~Wert wie er aus defi Al-Profil berechnet wurde als guten Schatzwert flr
das wahrep..r, SO liegt dieser gegentiber dgm.ifur die Meteoroided ;.= 4.06 cn? 8 ) um 5%
niedriger. Die Meteoroide bewegen sich im Mittel auf Bahnen im Abstand kleiner als drei A.U. von der
Sonne, so daf3 die FluRdichteabnahme von 5 % zur Mondposition gut mit dem von den Pioneer 10/11-
Missionen gemessenen Gradienten von 2-3%/A.U. [MK87] Ubereinstimmt.

7.5.2 Krypton-Isotope in 68815

Fur die Produktion kosmogener Krypton-Isotope liegen in einer ganzen Reihe von lunaren Steinen
Messungen vor [MA71, DR74, HO78, RE91]. Fur die theoretische Modellierung dieser Daten missen
jedoch zwei Gesichtspunkte bedacht werden. Folgend aus den obigen Ergebnissen zur Modellierung
kosmogenen Kryptons in Meteoriten (Kapitel 7.4.5) ist zum einen eine Berechnung nur dann sinnvoll,
wenn auch die Gehalte der Haupttargetelemente Rb, Sr, Y und Zr bekannt sind. Zum anderen wurden die
Messungen in den Steinen zum Teil an Stiicken vorgenommen, deren Enthahmepunkte im Stein nahe an
dessen Oberflache lagen. Dann muf3 berticksichtigt werden, daf3 die Produktion der kosmogenen Nuklide
nicht nur durch die GCR sondern auch durch die SCR erfolgt.

Im folgenden soll die Produktion kosmogenen Kryptons im Stein 68815 behandelt werden, das eine
Schlusselstellung dabei einnimmt, die langzeitgemittelten SCR-Paramgtey (R, J) zu béstimmen . Im
Zuge der Untersuchungen dazu wurde auch'fir Kr ein Tiefenprofil mit viBpivtkten (d<6gcrh )

[RE91] aufgenommen, auRerdem liegt von einer tiefergelegenen Probe (d=28gcm ) ein Datenpunkt vor
[HO78]. Fir letzteren gibt Tabelle 7.5 die gemessenen Daten und die Modellrechnungen an.

Tabelle 7.5 Experimentelle Ergebnisse [HO78] und Modellrechnungen fiir kosmétf€nes  Kr in der Probe
68815,113. Die SCR-Rechnungen wurden fir die Dight2.8 gcn? , die Erosionsrate E=1mm/Ma, T=2Ma,

die Targetchemie (in [ppm]: Rb=8.8, Sr=160,Y =64.4, Zr=331 [HO78]) sowie die Halbebenengeometrie (siehe
Kapitel 7.6.1) und fir zwei in der Literatur angegebene Parametersat2d,[RWO6A] vorgenommen. Die,

wurden mit den spektralen FluRdichten nach [DA91] ggg=3.86cn¥? & berechnet (Kapitel 7.5.1).

[HO78] PGCR PGCR+SCR F()SCR+SCR
((Ro, 3)=(85, 66) [RA94]) ((R,,3)=(125, 55) [MI96A]
8p [10% cc/(g Ma)] 1.17 £0.18 1.14 1.16 1.24
81p [10*2 cc/(g Ma)] 0.769+0.116 0.686 0.697 0.740

Die Problemstellung zur Bestimmung der SCR-Parameter sowie eine Beschreibung des Steins 68815 findet sich
in Kapitel 7 6. Abkirzend werden die SCR-Parameter im folgendenals (R , J )=(125, 55) fur (R =126 MV, J
=55cm? st ) geschrieben.
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Die Rechnungen bertcksichtigen zum einen die Produktigh P nur durch die GCR und zum anderen
die Produktion Eer.scr  @ls Summe aus GCR- und SCR-Erzeugung. Fir letzteren Beitrag wurden fir die
Rechnung exemplarisch zwei in der Literatur [RA94, MI96A] angegebene Parametersétze fir (R, J)
benutzt, die recht gegensatzlich ein weiches [RA94] und ein hartes SCR-Spektrum [MI96Ad@AbDbIl

1.3) parametrisieren. Dementsprechend betragt der SCR-Beitrag zur Produktion mit dem Satz von Rao
et al. [RA94] nur etwa 2%, unter Anwendung der Parameter nach Michel et al. [MI96A] belauft er sich
gemal der anderen spektralen FluRdichte auf immerhin etwa 10 %.

Die experimentellen Ergebnisse von Hohenberg et al. [HO78] werden mitden.R fur beide Satze
(Ry, %) gut wiedergegeben, infolge der hohen Unsicherheiten der MeRRwerte &3t sich jedoch keine
Aussage zugunsten eines Parametersatzes machen. Da jedoch der GCR-Anteil an der Produktion
mindestens 90 % betrégt, zeigt dieses Resultat, dg P in 68815 fir diesen Datenpunkt richtig be-
rechnet wird.

Wie stellen sich die Verhéaltnisse nun fir das
von Reedy und Marti [RE91] gemessene 1.0 prr—rrrrrrr
Tiefenprofil dar? Abbildung 7.20 zeigt den : Cosmogenic Krypton in 68815 ]
Vergleich der gemessenen und berechneteg , 5 £ -- GCR+SCR (125,55) 1
Werte. Der Anstieg der Produktionsraten zur% : ~ GCR+SCR (85,66) 5
Oberflache zeigt, daB fir derartig geringe Tie+ = _ & . _GCR:
fen der SCR-Anteil an der Produktion nicht zu »%r« R g
vernachlassigen ist. So berechnet man fiir die // 7/
Tiefe d=5gcnt fir (B, ) = (125,55) einen $°
SCR-Anteil von® G.; =0.720" cc/g und
fur (R,, J) = (85,66) noch einen véh (G
=0.2310"® cc/g. Daher sollten d® .G, phy-
sikalisch sinnvoll unterhalller gemessenen 0 B, S S
Gehalte® C vorf' Kr liegen. Tatsachlich je-
doch trifft dies nur fir die zwei oberflachen-
nahen Punkte zu, so daR fur dieses TiefenpAbbildung 7.20 Kosmogenes Krypton in 68815. Einge-
fil die gemessene und die berechnete GCReichnet sind die GCR-Rechnungendz=3.86cnt $ phne
Komponente nicht Ubereinstimmen. ErOSion, dUrChgeZOgene Linien) sowie die GCR-Produk-
Abbild 790 zei h d . tionsraten (Pfeile) an d_er _Oberflache wie sic_e sich nach
. iaung 7. zelg_t auch das;e  wie ¢ 078] berechnen und wie sie von Reeaty Marti [RE91]
sich nach der Arbeit von Hohenberg et gleyanit wurden. Fiir die Verhaltnisie ®P/ P sind auRerdem
[HO78] berechnet. Es liegt an der Oberflachfie Rechnungen mit Beriicksichtigung von GGRI SCR
16 % unterhalb des Wertes dieser Arbeit, waggezeichnet, wobei in den Klammern jeweils, (R, J)
angesichts der fur die beiden Arbeiten unteingegeben ist und die Erosion mit E=1mm/Ma sowie T=2
schiedlichen zur Verfigung stehenden WiMa berticksichtigt wurde.
kungsquerschnitte zur Berechnung eine gute
Ubereinstimmung ist.

Das G,r von Reedy und Marti [RE91] liegt einen Faktor 1.5 unterhalb dem dieser Arbeit. Allerdings
wurde G,r von Reedy und Marti [RE91] fur die Bestimmung vopn (R, J ) selbst als anzupassender
Parameter gewahlt und ih,&  liegt nach ihrer Aussage am unteren Ende des zu erwaggnden C
Nach den Rechnungen dieser Arbeit ist ein derart niedriggs C  nicht realistisch. Es wurde kein Grund
fur die Diskrepanz zwischen dem von [RE91] gemessenen und dem in dieser Arbeit berechpeten C
gefunden. Dies ist erstaunlich, da im Gegensatz dazu die GCR-Komponente der Probe 68815,113
(Tabelle 7.5) gut beschrieben wurde. Diese zunachst nicht verstandliche Tatsache kléart sich durch den
Vergleich der Messungen von Reedy und Marti [RE91] und von Hohenberg et al. [HO78] auf.

Die von [RE91] fiir die Proben des Tiefenprofils angegebene chemische Komposition der Haupttarget-
elemente (in [ppm]: Rb=8.8, Sr=180,Y =64.4, Zr=220) ist ahnlich der von 68815,113 (Tabelle 7.5).
Fir d=18g/crh , der Tiefe der Probe 68815,113, wird fiir die Komposition von [RE91] eine um 10 %
niedrigere B.r gegenuber def 2  mit der Zusammensetzung von [HO78] berechnet. Korrigiert man die
von [HO78] gemessene Produktionsrate somit auf die Chemie von [RE91], erhalt man fir d 218 g/cm
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ein8P- 0.6910*%cc/(g Ma). Dieser Wert ist nicht vertraglich mit dem MeRwert von [RE91] fur d=5
g/lent mit®* P=0.4620"*cc/(gMa), da die berechnete Zunahme der Produktionsraten vorf 5gcm nach
18 gcn? nur 12 % betragt. Diese Inkompatibilitat der Messungen von [RE91] und [HO78] wurde von
[RE91] mit der Inhomogenitat der Targetelemente begriindet, was nach diesen Uberlegungen jedoch
nicht haltbar ist.

Neben den Gehaltett C wurden auch die Verhaltrfisse®®* P/ P gemessen, die im oberen Teil von
Abbildung 7.20 gezeigt sind. Sie werden durch die Modellrechnungen gut beschrieben, gegeniiber den
reinen GCR-Verhéltnissen sogar von den SCR + GCR-Verhaltnissen noch etwas besser. Diese werden
durch die Beriicksichtigung der SCR gegeniiber den GCR-Rechnungen abgesenkt, da ref&tiv mehr Kr
als® Kr durch die SCR produziert wird. Allerdings unterscheiden sich die Verhaltnisse fiir beide Satze
(R, &) kaum, da unabhangig von,(R,, J) die relativen Anteile P @R.&Rx fur beide Nuklide
ungefahr gleich sind.

Obwohl die Gehalte der Haupttargetelemente fir die Proben von [RE91] gemessen wurden, kénnte eine
veranderte Chemie diese gegeniber den gemesSenenlit&@iguandere Beschreibung der experimen-

tellen Verhaltniss& Pf P durch die Rechnungen erklaren. Eine Absenkung der Sr- und Zr-Gehalte um

einen Faktor 0.55 auf 100 ppm beziehungsweise 120 ppm wirde die GCR-Verhéltnisse nahezu unver-
andert lassen, an der Oberflache jedocH®ig.s C  von etwiD& tc/g liefern. Zum einen ist eine

solche Variation der Elementgehalte durchaus normal, andererseits liegt sie jedoch fur Sr aufRerhalb des
von [RE91] angegebenen Unsicherheitsbereiches von nur 20 ppm.

Einen weiteren Beitrag zur Klarung dieses Problems kdnnte die Berechnung der GCR-Produktionsraten
mit einer Halbkugelgeometrie mit einem Radius von 233gcm [KO78, RA94] an Stelle der hier angewen-
deten Halbebenengeometrie liefern. Denn Reedy und Masarik [RE95] zeigten mit solchen Simulations-
rechnungen, daf fur Radien der Halbkugeln kleiner als 3% gcm atiekionsraten an der Oberflache
kleiner sind als in gleichen Tiefen in der Halbebene.

Zusammenfassend lafit sich sagen, dal3 eine Extraktion des Sgtzgs (R, J ) aus dem Tiefenprofil von
[RE91] nicht sinnvoll ist, solange die Berechnung der GCR-Komponente in Einklang mit den experi-
mentellen Daten nicht gegeben ist und die angefiihrten Diskrepanzen nicht verstanden sind. Die von
Reedy und Marti [RE91] gewahlte Meide, die GCR-Komponente neben, (R, J) ebenfalls als an-
zupassenden Parameter zu wéhlen, wird hier nicht unterstitzt, da mit dem physikalischen Modell dieser
Arbeit P, validiert mit einer Unsicherheit von 9 % berechnet wird. Zur Klarung des Problems sollten
weitere Messungen kosmogenen Kryptons insbesondere von Proben in Tiefen mit reiner GCR-Produk-
tion zusammen mit den Gehalten von Rb, Sr, Y und Zr erfolgen.

7.6 Das uber die letzten 2 Ma langzeitgemittelte SCR-Spektrum

In Kapitel 7.1.1 wurde beschrieben wie aus den in Meteoriten gemessenen, durch die GCR induzierten
Produktionsraten kosmogener Nuklide der langzeitgemittettéulationsparameter der GCR festgelegt
wurde. Auch im Falle der SCR ist die Information Uber ihre langzeitgemittelte spektrale Flu3dichte in
den Produktionsraten kosmogener Nuklide enthalten. Allerdings ist der Parameteysgtz (R , J ) der SCR
sehr viel schwerer aus den gemessenen Daten zu extrahieren als im Falle der GCR.

Die Produktionsraten eines kosmogenen Nuklids ergeben sich prinzipiell als Summe aus einem GCR-
und einem SCR-Anteil. Erste Voraussetzung zur Bestimmung des SCR-Beitrages ist somit die akkurate
Kenntnis der GCR-Produktionsrate in einem Objekt. Wie diese und die Arbeit Leyas [LY96] zeigen,
werden die GCR-Produktionsraten innerhalb einer Unsicherheit von 9 % berechnet und sind somit genau
genug, um sinnvolle Aussagen Uber den SCR-Anteil zu machen.

Infolge der niedrigen Energien der SCR unterhalb von etwa 200 MeV werden durch sie kaum Sekundar-
teilchen produziert, so daf3 die Produktion von Restkernen in guter Naherung auf die durch die primaren
SCR-Protonen beschrankt ist [MA96]. Die zweite Bedingung fur eine sinnvolle Interpretation durch
Modellrechnungen ist somit das Vorliegen genauer und vollstandiger Anregungsfunktionen fur die
Protonen-induzierte Produktion - die aber liegen durch die GCR-Modellrechnungen bereits vor.
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Die geringe Energie der SCR-Teilchen bewirkt auRerdem, daf} die Protonen im Material stark abge-
bremst werden. Beide Effekte zusammen haben zur Folge, daf} die durch die SCR produzierten Restker-
ne nur in sehr kleinen Kdrpern oder in direkt der kosmischen Strahlung ausgesetzten, oberflachennahen
Material zu finden sind.

Bei Meteoroiden geht das oberflachennahe Material zumeist durch Ablation beim Fall auf die Erde
verloren, so dal sie figenaueJdntersuchungen von SCR-Effekten im allgemeinen nicht brauchbar sind.
Dagegen sind von den Apollo Missionen mitgebrachte Mondgesteine ideal zum Studium SCR-induzier-
ter Produktion kosmogener Nuklide. Denn diese liefern Proben an der Oberflache eines Korpers, die
weitestgehend ungestort der kosmischen Strahlung ausgesetzt waren. Daher wurden in Oberflachenmate-
rial einer ganzen Reihe von Mondgesteinen Tiefenprofile von langlebigen RadionuKidef®®( Al, Mn,
1%Be) und Edelgasen (He, Ne, Ar) aufgenommen.

Die Interpretation dieser Tiefenprofile wird jedoch durch den Effekt der ,Space Erosion* kompliziert.
Darunter versteht man den Abtrag von Material einer extraterrestrischen Gesteinsoberflache durch
Mikrometeorite, deren Radien im Bereich von pm bis mm liegen, sowie durch Sputtereffekte der
kosmischen Strahlung. Durch ihre Einwirkung werden die Oberflachen mit typischen Erosionsraten E
von E~ 1 mm/Ma abgetragen. Da die durch die SCR-induzierten Produktionsraten innerhalb weniger
Millimeter Tiefe im Korper stark abnehmen, muR3 die Space Erosion bei der Interpretation berlicksichtigt
werden. Denn eine Oberflachenprobe lag zu Beginn der Bestrahlung des Gesteins vor typischerweise
mehreren Ma einige Millimeter unterhalb der Oberflache.

Durch diesen Effekt miissen zwei weitere Parameter bei der Beschreibung der Produktionsraten mitein-
bezogen werden: die Erosionsrate E und das Bestrahlungsalter T. Um die zusatzliche Unsicherheit
dadurch gering zu halten, werden bevorzugt Kérper herangezogen, deren Erosionsraten und Bestrah-
lungsalter gut bestimmt sind. Der Stein 68815 der Apollo 16-Mission ist ein solch gut untersuchter
Kdrper, so dal3 in 68815 bisher die groR3te Vielfalt an Tiefenprofilen SCR-produzierter Nuklide gemes-
sen wurde¢ C [JU92F® A® Mn [KO78]*° Be [NI88]; He, Ne, Ar [RA94]; Kr [RE91)).

Die Brekzie 68815 wurde von der Spitze eines grof3en Felsblocks des South Ray-Kraters abgeschlagen.
Das Bestrahlungsalter von 68815 wurde mit @er Kr-Kr-Datierung zu T = 2.04+0.09 Ma [DR74]
bestimmt und ist identisch mit dem &ilngsalter des South Ray-Kraters. Auch die Erosionsrate wurde
gemessen; fur sie liegen differierende Werte zwischen E =1 mm/Ma [WA73B] und E=2.5-3mm/Ma
[BL75] vor. Fir letzteren Wert wurde von Blanford et al. [BL75] jedoch die Mdglichkeit eines Artefakts
oder eines lokalen Effekts eingerdumt.

Neben 68815 bietet auch der Stein 64455 gute Voraussetzungen zur Untersuchung von Tiefenprofilen
mit SCR-Produktion. Die Brekzie 64455 mit dem Bestrahlungsalter von T =2 Ma [AR93] steht ebenfalls

in Zusammenhang mit der Bildung des South Ray-Kraters. 64455 ist ein kleines Objek0(2.6 cm)

und ist vollstandig mit einer etwa 2 mm dicken Glasschicht ummantelt. Der Vergleich der Dicken des
Glasmantels der auf dem Mond gelegenen Unterseite des Steins mit der Oberseite zeigt, daf die Ero-
sionsrate fir diesen Stein sehr viel kleiner als 0.5 mm/Ma war und dal 64455 wahrscheinlich sogar
uberhaupt keine Erosion aufweist [NI95A]. In 64455 wurden Tiefenprofile®on *°Al, Be*und CI
gemessen [AR93, NI95A].

Der dritte untersuchte Stein ist 61016, ein Stein, der als Teil des Auswurfes des South Ray-Kraters
ebenfalls ein Bestrahlungsalter von 2 Ma hat [GA96A]. In Oberflachenproben von 61016 wurden
Tiefenprofile der Edelgase Ne und Ar gemessen [GA96A, GA96B, RA93], die eine gute Ergédnzung zu
den Edelgasprofilen in 68815 sind.

Mit den Tiefenprofilen dieser Steine steht ein umfangreicher Datensatz zur Bestimmung der Uber die
letzten 2 Ma gemittelten SCR-Parameteg (B , J ) zur Verfiigung, fur den in dieser Arbeit SCR+GCR-
Modellrechnungen durchgefihrt wurden. Derartige Modellrechnungen wurden im Rahmen der Arbeiten
unserer Gruppe bereits von Bodemann [BO93]fir Al ehhd Mn an Tiefenprofilen von sechs ver-
schiedenen Steinen vorgenommen, unter denen auch 68815 war. Bodemann erhielt daraus einen besten
Satz (R, J )=(125, 55). Demgegenuber ergab die Arbeit von Rao et al. [RA94] anhand der Tiefenprofile
des Steins 68815 beste Parametgr (R, J) = (80-90, 58-73). Beide Ergebnisse stehen wegen ihrer
unterschiedlichen Spektrenform im Widerspruch.
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Dieser Gegensatz war - neben der Tatsache, dal? die vorliegende Wirkungsquerschnittsbasis gegeniiber
der Bodemanns [BO93] erweitert und aktualisiert ist - der Anlal3, mit den aktuellen Anregungsfunktio-
nen die angesprochenen Tiefenprofile zu modellieren.

7.6.1 Durchfiihrung der SCR-Rechnungen

Fur die Durchfiihrung der SCR-Modellrechnungen wurde auf die bekannte Berechnungsmethode nach
Bodemann [BO93] zurtickgegriffen, die in [BO93] vollstéandig dokumentiert ist. Daher wird hier nur auf
die wesentlichen, zum Verstandnis nétigen Punkte eingegangen.

Die Berechnung der SCR-Produktionsraten berticksichtigt nur déeilgion durch die primaren SCR-
Protonen, deren spektrale FluRdiohtéR) nach Gleichung (1.3) parametrisiert wird. Im Korper werden
die p(R) mit der Bremsung der Protonen nach dem Ansatz von Anderson und Zigigler Gleichung

(3.16) berechnet und entsprechend der Korpergeometrie fir die jeweiligen Tiefen summiert. Die
Rechnungen wurden fur sechs Rigiditigs R =(50, 75, 85, 100, 125, 150) MV durchgefihrt.

Durch Faltung deg(R) mit den Anregungsfunktionen der Protonen-induzierten Reaktionen wurden die
SCR-Produktionsraten fdf AF* Né' Ne berechnet. Die Wirkungsquerschnitt@ fir Al wurden der
Arbeit Leyas [LY96] entnommen. Die fir die Edelgase stammen aus der Arbeit von Leya et al. [LY98B]
und beinhalten Ergebnisse neuer Wirkungsquertshressungen fir die Haupttargetelemente Mg, Al
und Si [LY98A]. Diese Messungen wurden primar durchgefiihrt, um die Genauigkeit der Anregungs-
funktionen in Hinblick auf deren Anwendung in SCR-Rechnungen sicherzustellen (Kapitel 5.1.4).

Die Nuklide® Ar und® Mn wurden nicht berticksichtigt, da fiir sie die Wirkungsquerschnittsbasis noch
nicht ausreichend genau bekannt ist. ®ir Mn wurde die Sachlage bereits in Kapitel 7.5.1 erlautert, fir
BAr steht noch keine validierte Anregungsfunktion fiir das Haupttargetelement Ca zur Verfiigung. Die
Messungen fuf He [RA94] zeigen eine starke Streuung und beinhalten nur ungenaue Informationen tiber
den SCR-Anteil an der Produktion.

Die Gesamtproduktionsrate ergibt sich als Summe der GCR- und SCR-Produktionsrate. Die GCR-
Rechnungen wurden wie in Kapitel 7.5.1 beschrieben durchgefiihrt und die Normierung entsprechend
mit @gcr=3.86cn? 8 vorgenommen. Die benutzte GCR-Geometrie ist somit die einer Halbebene.

Diese Geometrie stellt jedoch nur einen Grenzfall dar und ist nicht zwangslaufig die beste Geometrie,
wenn man beispielsweise im Falle des Steins 68815 bedenkt, dal? dieser von der Spitze dwoéemeter
Gesteinsblockes abgeschlagen wurde. Andere Geometrien der Mondgesteine im Rahmen der GCR-
Rechnungen zu bericksichtigen, war in dieser Arbeit jedoch nicht méglich, da die dafir noétigen
Programmsysteme nicht zur Verfiigung standen.

Zu diesem Problem haben jedoch Reedy und Masa-
rik [RE95] GCR-Modellrechnungen fir Halbkugeln

verschiedener Radien auf einer Halbebene durch-
geflihrt. Die GCR-Produktionsraten der Halbkugelra';”o‘1 3
zeigen eine vom Radius abhéngige Verschiebung dgr i
Produktionsraten an der Oberflache gegentber dengn ]
der Halbebene. Da dieser Effekt in die GCR—Rech&,’WO | hemisphere L ~R=235g cm” |

nungen dieser Arbeit nicht eingeht, ist er bei deg ‘h “5‘773

LN S S B S B

27 -Irradiation

\ . —R=7gcm”

To—

folgenden Interpretation der SCR-Effekte in den” [ slab geometr R=11zgcr~r{‘2"‘*~..,_\ ]
Mondgesteinen zumindest qualitativ zu diskutieren. * iD slab geometry |
Die Geometrie fiir die Berechnung der SCR-Produk- 10—~~~ "~~~ ",
tionsraten in den Mondgesteinen wurde von Bode- D [gcm’]

mann [BO93] ebenfalls mit einer Halbebene gen

. o ébbildung 7.21 FluRdichten fiirn2Bestrahlungen
hert. In Erweiterung dessen wurden in dieser Arb%n Halbkugeln verschiedener Radien R und fiir eine

auch Rechnungen durchgefiihrt, in denen die Gggpepene in Abhangigkeit der Tiefe D im Korper.
steine als Halbkugeln in einent-Raumwinkel be- Eingezeichnet sind die Daten fiiry(R,, J 180, 100)
strahlt wurden. Abbildung 7.21 zeigt dazu exenand der Chemie von 68815 nach [WA74B].



Kapitel 7 - Kosmogene Nuklide Seite 132

plarisch fur Halbkugeln verschiedener Radien und fir die Halbebene die FluRdichten fiir die 2
Bestrahlung in Abhangigkeit von der Tiefe. Je kleiner die Halbkugel ist, um so mehr ergeben sich
Abweichungen zur Halbebenengeometrie, da die Teilchen in der Halbkugel bis zum Erreichen einer
bestimmten Tiefe weniger abgebremst werden und so d@diehte erhéhen. Dies wirkt sich direkt auf

die SCR-Produktion aus, die in einer Halbkugel gegeniber der in der Halbebene erhdht ist.

Die Space Erosion wurde bei den Rechnungen nur fiir die SCR-Komponente bertcksichtigt. Im Falle der
Halbkugelgeometrie wurde die Anderung des Radius mit der Zeit vernachléssigt, da zum einen fir die
zur Interpretation benutzten Parameter die Anderungen in den Produktionsraten maximal 2 % fiir gleiche
Tiefen betragen. Zum anderen ist die 6rtliche Abhangigkeit von E nicht bekannt. Der Effekt der Space
Erosion auf die Anderung der GCR-Produktionsraten wird infolge der flachen Tiefenprofile an der
Oberflache auf kleiner als 1% abgeschatzt und daher vernachlassigt. Eine Unsicherheit bei der Bertick-
sichtigung der Space Erosion fir die GCR-Produktionsraten wére zudem dadurch zustande gekommen,
daR die GCR-Produktionsraten nur als Stufenfunktion vorliegen (Abbildung 7.19) und hatten geglattet
werden missen.

Es wurden Rechnungen mit verschiedenen Erosionsraten E durchgefihrt, die den Bereich der fur die
Gesteine gemessenen Werte abdecken. Fur jeweils einen Parametersatz (E, R, T) wurden die theoreti-
schen Tiefenprofile mit Least-Squares-Adjustment (LSA) an die experimentellen Daten angepal3t, womit
die Uber die Halbwertszeit des betrachteten Nuklids gemittelte FluRdjchte J berechnet wurde. Der beste,
mit den experimentellen Daten in Einklang stehende Satz (R, J) wird durch das Minimum in der
Verteilung der reduzierten Chiquadrate bestimmt.

7.6.2 Der Stein 68815

Fur den Stein 68815 wurden Rechnungen fur die NuKfide ?Al,uride’*Ne durchgefiihrt; die Produk-

tion der Krypton-Isotope wurde bereits in Kapitel 7.5.2 behandelt. Die chemische Komposition wurde
far die Modellierung der Radionuklide der Arbeit von Wanke et al. [WA74B] (in %: O =44.8, Na=
0.144, Mg=3.85, Al44.2, Si=21.8, Ca=10.8, Ti=0.310, Cr=0.065, Mn=0.047, Fe =3.87, Co=
0.0030, Ni=0.050) und fur die Edelgase der Arbeit von Rao et al. [RA94] (in %: Mg=3.74, Al=15.0,
Si=20.8, Ca=11.1, Fe = 3.69) entnommen, wobei die tiefenabhéangigeit der chemischen Zu-
sammensetzung von Wanke et al. [WA74B] berechnet wurden. Die Dichte des Steins betragf2.8gcm
[KO78, RA94] und fir die Halbkugelgeometrie wurde ein Radius von 23gcm [RA94] benutzt.

Die Ergebnisse der Rechnungen fiir das NuRlid Al zeigt Abbildung 7.22 fiir die Halbebenen- (links)
und die Halbkugelgeometrie (rechts). Gegentuiber der Halbebenengeometrie hat die Verwendung der
Halbkugelgeometrie fur die Ergebnisse des LSA zweierlei zur Folge. Durch die héhere FluRdichte der
SCR-Protonen in der Halbkugel gegentiber der Halbebene fiir gleiche Tiefen und der damderezn
groRReren Produktionsraten ergeben sich fir die Halbkugel geringere J -Werte. Zum anderen bewirken
diese groRReren Produktionsraten einen besseren Fit flr die geringeren Rigidities, was sich aus der
Verschiebung des Minimums dgf-Werte von B =125 MV nach R =100MV ablesen laRt. Dies ist
anschaulich verstandlich, da die Erhéhung der Produktionsraten infolge der gréReren FluRdichte durch
die geringeren Produktionsraten der niedrigen Rigidities ausgeglichen wird.

Der beste Fit der Modellrechnungen liegt fiir die als am wahrscheinlichsten angenommene Erosionsrate
von E=1mm/Ma bei den RigiditiesR =100MV bis 150 MV, setzt man das reduziéxen y?=1 als

obere Grenze fir einen guten Fit. Insbesondere die zwei tiefsten Datenpunkte machen den schlechteren
Fit fr die niedrige Rigidity R =85 MV deutlich, da sie hierfur auRerhalb der Unsicherheiten durch den
niedrigen SCR-Anteil unterschatzt werden. Dies zeigt sich jedoch im Falle der Halbkugelgeometrie nicht
mehr so deutlich, fur die dag fur R, =85 MV x?=1.4 betragt gegenlibgf= 2.1 fur die Ebene. Die
Berechnung derf; nach Readyd Masarik [RE95] wiirde fur die Halbkugel mit R=23 ¢cm an der
Oberflache eine geringerg 2  ergeben und so hohgge P stiitzen.

Fir die hoheren Erosionsraten E=2-3 mm/Ma verschiebt sich der Bereich des bestenfits zu R =85 MV
bis R, = 125 MV. Denn die gréRere Erosion bewirkt flachere Tiefenprofile, was durch die starker
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abfallenden Produktionsraten der niedrigeren Rigidities wettgemacht wird und einen Fit gleicher
Qualitat bewirkt.
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Abbildung7.22 Experimentelle [KO78] und theoretiséhe Al-Produktionsraten in 68815 (unten) und die
reduzierteny? in Abhangigkeit von R , die mit dem LSA der Rechnungen an die experimentellen Daten
bestimmt wurden (oben). Eingezeichnet sind die Ergebnisse fur die Halbebenen- (links) und die
Halbkugelgeometrie (rechts).

Auch die von Rao et al. [RA94] in 68815 gemessenen Tiefenprofile der Edelgase zeigen eine deutlich
durch die SCR-Produktion bestimmte Signatur und eignen sich zur Extraktionyop (R , J ) durch LSA.
Allerdings sind gerade die zwei auf3ersten Produktionsraten mit Einschrankungen hinsichtlich ihrer
Eingabe in das LSA belegt. Der MeRwert der geringsten Tiefe d=0.07 gcm weist groRe Unsicherheiten
auf und wird daher von Rao et al. [RA94] bei der Bestimmung vgn (R , J ) nicht weiter diskutiert. Fur
die Probe mit d=0.21gct dagegen fallt das Verhaftnis' P/ P aus dem Trend her&ds,?daR P/ P mit
zunehmender Tiefe abnimmt. Eine Erklarung hierflr wére ein Olivineinschluf3 in der Probe [RA94], der
infolge der dann gegentuiber den anderen Proben abweichenden chemischen Komposition die Anwen-
dung dieses Datenpunktes fir die Berechnung vgn {R , J ) unbrauchbar machen wirde.

Da gerade die MeRwerte in diesem auf3ersten Bereich wesentlich die Signatur des SCR-Tiefenprofils
mitbestimmen, wurden die Werte(R,, J ) fur verschiedene Kombinationen der Beriicksichtigung dieser
oberflachennahen Datenpunkte berechnet. Die Ergebnisse dazu zeigt Abbildung 7.23.

Betrachtet man die Unsicherheiten der resultierenden Flu3dighten J , so sind diese bei Vernachlassigung
nur des Wertes bei d=0.07 gém am hochsten und sie betragt sogar fur den Fit mit dem ggfingsten
(R,=85 MV) 35 %. Daher wird diese Berechnungsart wie schon in der Arbeit von Rao et al. [RA94]
verworfen. Zugunsten der Auswahl einer der beiden anderen Fallstudien laf3t sich kein Argument finden.
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Im folgenden werden nur die Ergebnisse bei Vernachléassigung der beiden obersten Datenpunkte gezeigt.
Zu bedenken ist aber, daf3 die Ergebnisse des LSA fir die in Abbildung 7.23 gezeigte Berlcksichtigung
aller Datenpunkte davon um bis zu 20 % abweichen.

Die gemessenen und theoretischen Pro-
duktionsraten furr*?? Ne sind fir die
angegebene Wahl in Abbildung 7.24
gezeigt. Obwohl die reduzierteg fur
beide Isotope?s1 sind, ist die Model-
lierung der gemessenen Daten unzuss °
langlich. Dies zeigt der Datenpunkt bei 3
12 gen?, mit dem beurteilt werden
kann, wie gut die GCR-Komponente
Pscr fur diesen Stein berechnet wird.
Fir beide Isotope liegtR; innerhalb
der experimentellen Unsicherheit ober- . .
halb des MeRwertes bei d=12¢gtm . F | . 5.8 8. .. .8, T, .3,
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Abbildung 7.24 Experimentelle [RA94] und theoretische Produktionsratéh’fir ~ Ne in 68815. Gezeigt sind
die Rechnungen der Halbebenengeometrie und unter Vernachlassigung der beiden oberflachennahsten Werte
beim LSA. Die absolute experimentelle Unsicherheit ist in [RA94] nicht dokumentiert und wurde daher auf
Grund der dort angegebenen relativen Unsicherheit von etwa 5% zu 6.4 % abgeschatzt.

Eine Erklarung fur dieses physikalisch nicht sinnvolle Ergebnis konnte die Tatsache seigzdal P mit
einer Halbebene modelliert wurde, eine Halbkugelgeometrie jedoch eine bessere Naherung fir das
Gestein ware. Oben wurde bereits angesprochen, daf sicg.gie P bei Anwendung einer Halbkugel-
gegeniber der Halbebenengeometrie infolge des unterschiedlichen Verlustes der Teilchen aus dem
Gestein verschieben. Reedy und Masarik [RE95] berechnen fir die Halbkugeln mit Radien kleiner als
35gcn? geringere Produktionsraten als in gleichen Tiefen der Halbebene. Ohne die Beurteilung des Fits
mit dery*Verteilung signifikant zu andern (reduziertgs 1 fur R, = 75-150 MV und E =1 mm/Ma),

wirde beispielsweise eine Verschiebung dgrP  um 10 % nach ynigr 8.46 cn? 8 ) die J -Werte

far Ne um ~20% und fi#? Ne um ~ 14 % anheben.
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Bei der Behandlung der GCR-Produktionsrate®ur Kr in 68815 (Kapitel 7.5.2) trat ebenfalls das
Problem auf, dal3 die modellierten Werte gegenuber den experimentellen zu hoch lagen. Wéahrend fur
8IKr P4 jedoch etwa 20 % zu hoch liegt - eine genauere Angabe der Abweichunist fir Kr wegen des
unbekannten SCR-Anteiles nicht méglich -, stimmt im Gegensatz dazu die @G&ktonsrate fir die
Neonisotope noch innerhalb der Unsicherheiten der experimentellen Daten mit diesen tberein. Nur die
Modellierung der GCR-Produktionsrate mit der genauen Steingeometrie kann kléaren, ob dieser Unter-
schied zwischen Neon und Krypton allein auf den Geometrieeffekt zurtickzufiihren ist oder ob er weitere
Ursachen hat.

Wie S'Ch_ der Ub.ergang von der Ebe.nen’rabelle 7.6 Anderung der, J -Werte ,(R = 100 MV) bei

geometrie auf die der Halbkugel bei deranwendung der zwei Geometrieoptionen. Die eingetragenen
Simulation der SCR-Produktionsraten J,-Werte sind gerundet. Die Prozentwerte zum Vergleich der
auf die Erniedrigung der,J -Werte aus-Geometrien sind jedoch mit den exakten Ergebnissenyfur R =
wirkt, zeigt Tabelle 7.6. Fir die Neoniso- 75-125 MV und E = 1 mm/Ma berechnet, so dal3 dig J -

tope ist die Absenkung der FluRdichtgn J Anderung nicht genau der prozentualen GrofRRe entspricht.

gegenubet® Al hoher, da im Vergleich zu Nykiid Ebene - Halbkugel
2Al fur 2*?Ne Messungen tieferliegender J, [cm?s']  Emiedrigung  J, [cn?st]
Proben vorliegen, durch die sich die mit 264 59+8 ~70 56+6
der Tiefe zunehmende Abweichung der .

FluRdichte der SCR-Protonen zwischen ~ \¢ 4516 ~13% 40%7
Halbebene und Kugel (Abbildung 7.21) *Ne 50+4 ~13% 44+5

starker auswirkt.

Die Auswahl der tber die letzten 2 Ma gemittelten Parameter R , J ) sollte nicht nur auf die vorliegen-
den Ergebnisse des Steins 68815 zurlickgreifen, sondern auch die Resultate der zwei weiteren Steine
61016 und 64455 des South Ray-Kraters bertcksichtigen. Diese werden im folgenden vorgestellt.

7.6.3 Der Stein 61016

Fir den Stein 61016 wurden Rechnungen fiir die Nuklitte ~ Ne durchgefiihrt. Die chemische Kompo-
sition wurde der Arbeit von Rao et al. [RA93] (in %: O=46.2 (zu 100 % addiert), Mg=0.04, Al=19.4,
Si=20.2, Ca=14.0, Fe =0.13) entnommen. Diese entspricht einer Plagioklas Zusammensetzung der
untersuchten Proben, mit der auch die spektralen Fluf3dichten im Gestein berechnet wurden. Der gesamte
Stein besteht jedoch nicht nur aus Plagioklas; wie Testrechnungen mit einem Eisengehalt von 4 % sowie
Untersuchungen von Bodemann [BO93] zeigten, sollte eine andere chemische Zusammensetzung des
Gesteins jedoch nur einen geringen Einflu® auf die spektralen Flul3dichten haben (<5 %). Die Dichte des
Gesteins betragt 2.65gém [GA96B].

Die Probenentnahme erfolgte fiir diesen Stein nicht wie im Falle von 68815 von der obersten Spitze des
Steins, sondern von einer um 30° zur Seite geneigten Position [RA93]. Daher wurde fiir die SCR-
Modellierung nur die Halbkugelgeometrie mit einem Radius von 34gcm benutzt, welcher aus der
Masse und der Dichte von 61016 berechnet wurde. Die Bauag der SCR-Produktionsraten erfolgte
entsprechend in einer um 30° gegeniiber dem in Abbildung 7.21 gezeigten Core geneigten, zur
Kugeloberflache senkrechten Bohrung. Fur die Probe direkt an der Oberflache (0gcm ) ist die FluRdich-
te J dadurch gegenuber der Oberflachenposition in Abbildung 7.21 um etwa 15 % niedriger.

Die GCR-Produktionsrate wurde weiterhin mit der Halbebenengeometrie berechnet und es wurde
keinerlei Geometriekorrektur daran vorgenommen. Dafur wéaren neue GCR-Simulationsrechnungen mit
Monte-Carlo-Methoden nétig gewesen, fur die die Programmsysteme nicht zur Verfugung standen. Der
Arbeit von Reedy und Masarik [RE95] folgendlsodie Produktionsrate in der Halbkugel des angege-
benen Radius geringer als in der Ebene sein. Dies gilt jedoch nur fiir die Corebohrung senkrecht zur
Mondoberflache (Abbildung 7.21). Fur die um 30° geneigte Bohrung mifdte fur eine Quantifizierung der
Produktionsrate eine separate Modellierung vorgenommen werden. Die folgenden Betrachtungen sind
daher nur unter der Annahme giltig, daf3 die Produktion in der Halbebene nicht zu stark von der wahren
Produktion abweicht.
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T L R L R

“Ne in 61016 |

Die Ergebnisse der Modellierung sind fiar Ne in
Abbildung 7.25 gezeigt. Fir die Rigidities 100, 125
und 150 MV ergeben sich reduzieggkleiner als ="
eins. Dies gilt auch fif¥ Ne, wobei dig J -Werte furg,
diese drei Rigidities fur beide Isotope innerhalb vore o
7% ubereinstimmen. .

Der bessere Fit fur die hoheren Rigidities zeigt sic&o' g L f

cS

insbesondere fur die tieferen Proben, deren Me@-O . E P

werte nur gut beschrieben werden, wenn ein entspre- £ £-1mmMa T=2Ma

chend hoher SCR-Beitrag vorliegt. Fur die tiefstgele- T T T
gene Probe bei d=2.6cm und fiy R =85 MV betrégt 10 -2 10 ~! 10 *° 10 1
der SCR-Anteil 13 % und steigt Uber 16 % bgi R = Depth [g cm”]

100MV bis zu 19% fur g =125MV an. Abbildung 7.25 Experimentelle [GA96A] und theo-

Wie verhalt sich dieses Ergebnis fir 61016 im Vefetische Produktionsraten fir  Ne in 61016. Die ab-
gleich zu den jJ -Werten, die aus 68815 berechselute experimentelle Unsicherheit ist in [GA96A]
wurden? Der Vergleich der Halbkugelwerte fijr R micht dokumentiert und wurde daher zu 4 % abge-

100 MV ergibt nach Tabelle 7.6 fir 68815 eine uathatzt. Die experimentellen Daten wurden aus den

26 % niedrigere FluRdichte. Der erste Unterschiégbildungen in [GA96A] abgelesen.

zwischen beiden Gesteinen, der zur Diskussion die-

ser Diskrepanz angefiihrt werden muf3 und der auch in Abbildung 7.25 und 7.24 deutlich ersichtlich ist,
sind die infolge der verschiedenen Chemien um einen Faktor ~1.14 voneinander abweichenden GCR-
Produktionsraten; . Tabelle7 verdeutlicht die Ursachen hierfir anhand der Beitrége der Haupttar-
getelemente zu Ry

Tabelle 7.7 Elementarproduktionsratep P und Gehalte C fir Mg, Al und Si sowie die Gesamtproduktionsrate
Pscr flr?Ne in den Steinen 68815 und 61016 fiir die Tiefe 5-18 gcm ; diiRionsraten sind mif;.; = 3.86
cmi?s’ normalisiert.

68815 61016
Pye C G0.0LP,, C C0.01P,,
[10° cc/(g Ma)] [%] [10° cc/(g Ma)] [%] [10° cc/(g Ma)]
Mg 0.582 3.74 0.0218 0.04 0.00023
Al 0.219 15.0 0.0327 19.4 0.0427
Si 0.175 20.8 0.0363 20.2 0.0353
Pecs [10° cc/(g Ma)] 0.0958 0.0839

Im Stein 61016 tragt Mg in vernachlassigbaren Maf3e aduRtion bei, wahrend es in 68815 zu 23 %

an der Erzeugung beteiligt ist. So verschiebt sich der Anteil von Al und Si von jeweils etwa 30 % in
68815 zu ungefahr 50 % beziehungsweise 40 % in 61016. Infolge des fehlenden Mg-Anteiles ist die
Produktionsrate in 61016 daher geringer als in 68815. Die geme&ssene Ne-Produktionsrate liegt fur
68815 fiir die in Tabelle 7.7 betrachtete Tiefe’hei0.D85 10 cc/(g Ma) und fiir 61016 ist diese noch

um etwa 10% hoher. Dieser gegenlaufige Trend zwischen den experimentellen Daten der tiefer liegen-
den Proben und der berechnetgp:P  tragt zur Diskrepanz der berechneten FluRdichte bei.

Zusatzlich dazu bewirkt die geneigte Position der Proben von 61016 im Vergleich zu 68815 hthere
FluRdichten ¢ . Eine durch die oben angesprochenen Geometrieeffekte in 61016 im Vergleich zur
wahren R.z zu niedrig berechnetgcR  kdnnte weiterhin zur Unstimmigkeit beitragen.

Gegentiber dieser Arbeit geben Rao et al. [RA94p8815 in einer Tiefe von 7 g¢m eine theoretisch
berechnete Produktionsrate ion=0M0-1¢ cc/(g Ma) an, wahrend Garrison et al. [GA96A] 10 % SCR-
Beitrag in der tiefsten Probe von 61016 als sinnvoll ansehen und so einen angepafiten GCR-Anteil von
2P, =1.0-1C° cc/(g Ma) bekommen. Dies entspricht einer Diskrepanz von 20 %, die durch andere
Effekte als die chemische Komposition verursacht sein muf3, die die Produktionsrate in 61016 her-
aufsetzen. Eine Begriindung hierfiir wurde von Garrison et al. [GA96A] jedoch nicht gegeben.
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In Anbetracht der den SCR-Rechnungen dieser Arbeit zugrundeliegenden genauen und mit Dicktarget-
experimenten validierten Wirkungsquerschnittsbasis [LY98B] wird die von Garrison et al. [GA96A]
gewabhlte variable Anpassung der modelliertgg;P  nicht unterstitzt. Zur Klarung des Sachverhaltes
mufd die akkurate Berechnung dei.#  durch die Modellierung mit den individuellen Halbkugel-
geometrien vorgenommen werden.

7.6.4 Der Stein 64455

Fur den Stein 64455 wurde das Tiefenprofil des NuKfids Al modelliert. Die chemische Komposition
wurde der Arbeit von Reedy [RE98] sowie fur Kobalt und Nickel aus [HE91] entnommen (in %: O =
45.0, Na=0.35, Mg=5.0, AI=12.8, Si438, K=0.1, Ca=9.6, Ti=0.30, Cr=0.08, Mn=0.06, Fe=4.7,

Co =0.0048, Ni=0.076). Die Dichte des Gesteins betragt 2.74gcm [NI95A] und fur die Halbkugel
wurde ein Radius von 7gc¢im [RE98] gewahlt.

Das experimentelle Tiefenprofil fur das Nukffd Al zeigt Abbildung 7.26 zusammen mit der Modellie-
rung fir die Halbebenen- und die Halbkugelgeometrie. Der Fit der theoretischen Daten wurde nur an die
auRersten Daten von [NI95A] vorgenommen und zeigt im Falle der Halbebene das geringste reduzierte
y?vony?=2.4 fur R =125MV. Fir die Halbkugel ergibt sich der beste Fit fir R = 10QKNY/85 MV

mit einem reduziertep? von jeweilsy?=4.9.

[(85, 69) - ] [ ]
»5100, 6)2)*.1\, ] (85, 64) . 1
{125, 54)300% ®Alin 64455 g 37 ]
HRo, Jo) ] E(R "J)
_. 400 [ - 400 £ 7°° -
o L L ]
< ]
S ]
[N 4
k=) ]
o ]
200 | - 200 [ .
I E=0 mm/Ma
L O NISS5A
[ oamg3 s Peew A
0 | il | 0 | | L |
10 2 10 7! 10 *° 10 *! 10 2 10 ! 10 *° 10 *!
Depth [g cm?] Depth [g cm?]

Abbildung 7.26 Experimentelle [NI95A, AR93] und theoretiscHfe Al-Produktionsraten in 64455. Die
experimentellen Daten wurden aus den Abbildungen in [AR93, NI95A] abgelesen. Die theoretische Modellierung
ist fur die Halbebene (links) und die Halbkugelgeometrie (rechts) gezeigt.

Im Vergleich zum Stein 68815 ergibt sich flir 64455 ein analoges Verhalten. Mit dem Wechsel zur
Halbkugelgeometrie verschiebt sich der beste Fit zu niedrigeren Rigidities, wobei das groRere reduzierte
x? fur 64455 auf die geringeren experimentellen Unsicherheiten zurtickzufuhren ist. Die dus den Al-
Daten berechneten FluRdichten J stimmen fir beide Gesteine fir die in Abbildung 7.22 und 7.26
gezeigten Rigidities gut Uberein - im Gegensatz zur Miedeng der Neonisotope in 68815 und 61016.

Die Modellierung def® Al-Werte in 64455 und 68815 unterscheidet sich jedoch darin, daB das reduzierte
x? fur 68815 sowohl furr die Ebenengeometrie als auch fur die Halbkugel im Minimum kleiner als eins
ist und somit fibeideGeometrien ein guter Fit moglich ist. Im Gegensatz dazu ist der beste Fit fiir die
Halbkugel von 64455 gegeniber der Halbebene schlechter. Da beide Geometrien nur Grenzfélle zur
Beschreibung des realen Gesteins sind, wird fur die folgende Diskussion die Halbebene bevorzugt.

Das Tiefenprofil vorf® Al in 64455 liefert in der Reihe der behandelten Steine 68815 und 61016 den
letzten Beitrag der FluRRdichtep J in Abhangigkeit vgn R, mit dem sich nun aus der Gesamtheit der
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berechneten (R ,J )-Werte die Moglichkeit zur Fest- 2R
legung eines besten Uber die letzten 2 Ma gemittelten g
(Ry, J,)-Punktes untersuchen laft.

Abbildung 7.27 zeigt die Ergebnisse der LSA der in_.
diesem Kapitel fiir die drei Steine vorgestellten Tie-?
fenprofile im Uberblick. Die Rigidity R =50 MV &

80 F

. . L o 40 F
wird als Parameter ausgeschlossen, da sich fur sie E
fur keines der Tiefenprofile ein guter Fit ergibt. o % — 68815
Die Auswahl eines besten Satzeg (R, J) aus den | -- 64455
gezeigten Werten in Abbildung 7.27 ist nicht még- E., ., 1. 0o
lich, da sich insgesamt aus der Beurteilung mit der 50 100 150
Qualitat des Fits unter Anwendung des Kriteriums R, [MV]

ret_j_uziertesxz <_1 "kein eiphe_itlich'es Bild _er_gi_b_t'AbbiIdung 7.27 J -Werte in Abhangigkeit vog R fur
Wahrend der Fit fuf® Al fur die hoheren RigiditieSigfenprofile der Steine 61016 (E = 1 mm/M&}455
R,=100-125MV am besten ist, lassen die Neonisghd 68815. Fiir 64455 (E =0 mm/Ma)d 68815 (E =

tope aus 68815 keinerlei Auswahl mit Hilfe der Qua-mm/Ma) sind die Ergebnisse der Halbebenengeo-
litat des LSA zu. Auch die Ergebnisse des Steingtrie gezeigt.

61016 wurden fiur die hoheren Rigidities sprechen,

jedoch sind die resultierenden Flufl3dichtgn J der Neonisotope fur die hohen Rigidities nicht mit den
FluRdichten fur® Al vertraglich. Dartiber hinaus miRten vor einer Auswahl yon,(R , J ) die Diskrepan-
zen bei der Modellierung der Neonisotope in 61016 und 68815 geklart werden.

Es konnen vielfaltige Grinde fir diese negative Aussage angeflihrt werden. Wie schon des éfteren
erwahnt wurde, spielt die Benutzung einer akkuraten Geometrie bei der Modellierung sowohl des GCR-
Anteiles als auch des SCR-Beitrages eine besondere Rolle. Fir die SCR-Rechnungen wurde fir die zwei
Grenzfélle der Ebene und der Halbkugel gezeigt, wie sich diese beiden Optiongmnaudié Qualitat

des Fits auswirken. Tatséachlich sind dies jedoch nur Annéherungen an die realen Steingeometrien, zur
Klarung des Problems ware die Eingabe der wahren Steingeometrie erforderlich.

Dies gilt in gleichem Mal3e fir die GCR-Mdlierung, fur die in dieser Arbeit nur die Halbebenen-
geometrie betrachtet werden konnte. Fir die unmittelbare Beurteilung der theoretischen Beschreibung
der GCR-Produktionsrate fur ein Tiefenprofil wéaren insinelere tiefer liegende MefR3punkte mit reiner
GCR-Produktion erforderlich. Fir die Neonisotope kdnnten dariber hinaus GCR- und SCR-Modell-
rechnungen fiit>#+# Ne und die berechneten Verhaltri$sé* P/ P gowfé P/ P ein interessanter Beitrag
zur Interpretation der gemessenen Neonverhaltnisse im Dreiisotop@npfot P/ P'gegen P/ P sein, mit
dem die Verhaltnissé( B/ R).scr  extrapoliert werden [RA93, RA94].

Eine Verschiebung der GCR-Produktionsrate wirde sich vor allem aufufidiétite § auswirken und

kénnte dazu beitragen, dafd sich diedichten guter Fits in Abbildung 7.27 filte Nuklide in einem
R,-Bereich tberlappen. Fur dessen Auswabhl sollten dann auch die Ergebnisse der Modellierungen der
gemessenen Tiefenprofile véh Mn u¥id Ar herangezogen werden.

7.6.5 Ausblick

Zur Festlegung des langzeitgemittelten Parametersatzeg (R , J ) missen weitere Untersuchungen folgen,
die die oben diskutierten Aspekte bei der Interpretation von Tiefenprofilen in lunaren Gesteinen
bertcksichtigen. Wird dieses {R,, J ) vorliegen, so sollten damit Modellrechnungen fir SCR-Produk-
tionsraten in Meteoriten durchgefiihrt werden. Dabei ist zu beachten, daf} das Uber die letzten 2 Ma
gemittelte SCR-Spektrum nur in erster Naherung auf Meteorite anwendbar ist, da die Bestrahlungsalter
letzterer im allgemeinen um ein Vielfaches langer sind.

Zum einen kénnten die SCR-Beitrage in kleinen Meteoriten untersucht werden, fir die die praatmospha-
rische Geometrie gut bekannt ist. Dafiir kdnnten die kleinen Meteorite Bansur, Udaipur und Madhipura
[VO88] dienen. Die in ihnen gemessenen Daten wiirden eine Beurteilung hinsichtlich der Konsistenz mit
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den berechneten SCR-Produktionsraten erlauben. Eine eigensténdige Extraktion von (R, J ) aus denin
Meteoriten gemessenen Werten ist nicht mdglich, da die dafiir nétige charakteristische abfallende
Signatur der Tiefenprofile infolge der Ablation beim Fall der Meteorite nur selten bewahrt bleibt.

Auch fur Meteorite werden SCR-Effekte nachgewiesen [NI95B], von denen nur Einzelstlicke vorliegen
und fur die eine genaue Bestimmung der praatmospharischen Geometrie in dem Mafl3e wie fir die oben
angesprochenen Meteorite sowie die Messung von Tiefenprofilen nicht méglich ist. In dieser Arbeit
wurde dazu eine Literaturrecherche nach Meteoriten mit SCR-Produktion durchgefuhrt, fir die als
Suchkriterium vor allem ein hohes kosmogefies* P/ P der Neonisotope diente.

Daraufhin wurden Messungen der Radionukifde Altind Be [ME98] beziehungsiweise C [NE97B] an
Proben von flinf Meteoriten vorgenommen, fiir die bereits Messungen der Neonféétope  Ne mit
hohen? P P vorlagen. Die Ergebnisse werden nur mit SCR-Beitragenadukfon erklart. Aus-
stehende Messungen fir Mn werden die Datenbasis fir diese Meteorite erganzen.

Der Vergleich der SCR+GCR-Modellrechnungen unter Anwendung der (R, J )-Werte aus lunaren
Gesteinen mit diesen Melwerten wird zeigen, wie gut die Interpretation der Produktionsraten in
Meteoriten hinsichtlich der Bestimmung von Abschirmtiefen erfolgen kann.
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8 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden zur Bestimmung integraler Wirkungsquerschnitte fir die Restkernproduktion in
Neutronen-induzierten Reaktionen Aktivierungsexperimente mit quasimonoenergetischen Neutronen
mittlerer Energien bis hinauf zu 180 MeV durchgefiihrt. Da es bislang in unserer Arbeitsgruppe keine
Mdglichkeit fiir derartige Untersuchungen gab, wurde in einem ersten Schritt die Machbarkeit solcher
Experimente an der Neutronenbeamline des The Svedberg Laboratoriums (TSL), Uppsala (Schweden),
untersucht und festgestellt. Auf Basis dieser positiven Ergebnisse wurde dort eine Anldgatingia

der nun routinemaRig Aktivierungsexperimente it Li(p,n)-Neutronen einer PeakfluRdichte von etwa
0.51C° cni?s! pA! (mmLi)* durchgefihrt werden konnen.

Daraufhin wurde im Rahmen einer europaischen Kollaboration eine langfristig angelegte Bestrahlungs-

reihe begonnen; erst nach deren Abschlul3 kdnnen dann die Anregungsfunktionen mittels Entfaltungs-
methoden bestimmt werden. In dieser Arbeit wurden daflr aus den ersten Experimenten insgesamt 550
Responseintegrale an den kosmophysikalisch interessanten Elementen C, O, Al, Si, Fe, Co, Ni, Cu, Ag,
Te und Pb mit einer minimalen Unsicherheit von etwa h8$8pektrometrisch gemessen. Im Gegensatz

zur sonst am ZSR ublichen Mel3- und Auswertepraxis erfordertenydggktrometrischen Messungen

sowie die Auswertungen die Einfuhrung neuer Verfahren. Diese umfal3ten die Berlicksichtigung echter

Koinzidenzen, der Selbstabsorption sowie der Eigenschaft des Targets als Volumenprobe.

In Erganzung zu den TSL-Experimenten wurden an der Université Catholique de Louvain ebenfalls
dieselben Targetelemente, aber mit Neutronen mit Peakenergien unterhalb von 70 MeV bestrahlt. Dabei
wurde die spektrale FluRdichte der Neutronen in Kollaboration mit der PTB experimentell bestimmt.

Da eine solche Messung am Ort der Bestrahlungskammer am TSL nicht mdglich ist, wurde eine
semiempirische Methode entwickelt, mit der die spektralen FluRdichten physikalisch sinnvoll erstellt
werden. Diese dienten als Eingangsdaten fur LAHET-Rechnungen zur Simulation des Transports der
Neutronen durch die TSL-Bestrahlungseinrichtung, um Aussagen tber Anderungen der spektralen
Fludichte im Targetstapel treffen zu kénnen. Daraus resultierende Diskrepanzen von bis zu 14 %
zwischen den theoretischen und den experimentellen Aktivitatsverlaufen zeigen, dal3 die theoretische
Modellierung das experimentelle Flul3dichtemonitoring Giber den Stapel nicht ersetzen kann.

Mit dem Ziel, die Produktion kosmogener Nuklide in extraterrestrischer Materie zuliewashe wurden

die Anregungsfunktionen Protonen-induzierter Reaktionen ausgewaldtknd® flr Protonenenergien
zwischen 60 MeV und 2.6 GeV durch Messungen vervollstandigt. In Zusammenarbeit mit dem Centre
d Etudes Nucléaires Bordeaux, Bordeaux (Frankreich), wurden Wirkungsquerschnitte der langlebigen
und stabilen Krypton-Isotope fiir Rb, Sr, Y und Zr gemessen. Dartber hinaus lieferte die Auswertung
von Ti-, Fe- und Ni-Targets weitere 338 Wirkungsquerschnitte, wobei insbesondere die D#ten fir Ti
jetzt einen konsistenten Datensatz bilden. Mit X-Spektrometrie chemisch unbehandelter Eisentargets
wurden erstmals in unserer Arbeitsgruppe Wirkungsquerschnitté fir Fe bestimmt. Erganzend dazu
wurden mit Messungen von Dicktargetproduktionsraten der Krypton-Isotope sowie von Ti mit Hilfe
von Entfaltungsmethoden Anregungsfunktionen Neutronen-induzierter Reaktionen bereitgestellt.

Die Modellierung der Produktionsraten von Cb, Mh, Na dhd Tiin Meteoroiden durch die GCR
hatte Aussagen uber den spatialen Gradienten der GCR beziehungsweise die Aktivierung tber Gleiss-
berg Zyklen zum Ziel. Die grof3en Unsicherheiten der gemessenen Daten von Meteoriten stehen jedoch
sinnvollen Interpretationen hierzu noch im Wege. Dagegen beschreiben die Modellrechnungen die GCR-
Produktion der Krypton-Isotope in Knyahinya und St. Severin gut, wenn die chemische Komzis

Eingabe in die Rechnungen eine gute Qualitat hat. In Zukunft sollten die bisher®r die Kr-Kr-Datie-
rung benutzten empirischen Korrelationen durch die physikalisch sinnvoll berechneten Zusammenhange
ersetzt werden.

Zur Bestimmung des langzeitgemittelten SCR-Spektrums wiffdén  Ne*und Al-Tiefenprofile von
Oberflachenproben lunarer Gesteine modelliert. Es wurde jedoch kein Parametersatz gefuatlen, der
Daten konsistent beschreibt. Rechnungen fiir weitere NuRfide (3*Mn,unéirjlie Berticksichtigung der
exakten Steingeometrie bei der SCR- und GCR-Modellierung sind zur Klarung des Problems nétig.
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Anhang A - In dieser Arbeit ausgewertete Targets (Protonen)

In diesem Anhang sind die ausgewerteten Targets der Protonenbestrahlungen aufgefuhrt; angegeben sind
die Probenbezeichnung (in leicht gegeniiber Kagitell abgewandelter Notation; siehe [GL98A]), die
Probenmasse m, die Protonenenergie E , die Protonendosis, die Flu@dsbitern in dieser Arbeit
bestimmt), die ausgewerteten Nuklide sowie die Referenz fur die FluRdichtebestimmung.

Fur Energien E unterhalb von 200 MeV ist angegeben, ob die Monitorwirkungsquerschnitte der
Reaktior?” Al(p,3p3rff Na der Arbeit von Tobailem [TO81] oder der von Steyn et al. [ST90] entnommen
wurden. Die in dieser Arbeit bestimmten FluRdichten wurden nur aus den Messungen der
Aluminiumfolien vor den jeweiligen Targets ausgewertet. Eine Einordnung der Werte in den
FluRdichteverlauf des Stacks sollte erfolgen, sobald eine vollstandige FluRdichteauswertung fir diese
Experimente (UPPSO0S, SACLOR/OP) vorliegt. Die Unsicherheiten der Protonenengrgien E sind Anhang
B zu entnehmen. Die Unsicherheiten der Dosis und der FluRdichte sind nicht aufgefiihrt; sie sind im
allgemeinen kleiner als 2 %, wenn die Mefstatistik und die Mittelung nach Gleichung (4.13)
bericksichtigt wird.

A.l - Titan
Tabelle A.1 Ausgewertete Ti-Targets.
Probe m E Dosis [0} Nuklide Monitor
[mg] [MeV] [10**cm?] [10%®cm?Zs?
TIUH542 78.05 83.4 115 - alle PR97A, ST90
TIUH352 78.23 103. 12.0 - alle PR97A, ST90
TIUH282 78.24 110. 12.1 - alle PR97A, ST90
TIUH152 77.62 124. 12.4 - alle PR97A, ST90
TIUHO062 78.06 133. 12.6 - alle PR97A, ST90
TIUL442 101.45 131. 19.3 - alle PR97A, ST90
TIUL441 101.57 131. 19.3 - alle PR97A, ST90
TIUL402 99.11 136. 195 - alle PR97A, ST90
TIUL362 99.15 141. 19.7 - alle PR97A, ST90
TIUL322 99.87 146. 19.9 - alle PR97A, ST90
TIUL282 100.04 151. 20.1 - alle PR97A, ST90
TIUL242 99.80 156. 20.3 - alle PR97A, ST90
TIUL202 101.67 161. 20.4 - alle PR97A, ST90
TIUL162 99.80 165. 20.6 - alle PR97A, ST90
TIULO72 100.91 172. 20.9 - alle PR97A, ST90
TIUS332 220.97 43.3 16.1 11.2 alle diese Arbeit,ST90
TIUS292 216.55 52.0 17.1 11.9 alle diese Arbeit,ST90
TIUS252 213.47 58.4 17.3 12.0 alle diese Arbeit,ST90
TIUS202 219.87 66.9 18.6 12.9 alle diese Arbeit,ST90
TIUS162 216.99 73.2 18.2 12.7 alle diese Arbeit,ST90
TISNO83 111.25 953. 1.50 - alle BU97
TISM083 112.12 1355. 1.97 - alle BU97
TISR083 112.27 2600. 7.25 1.09 alle diese Arbeit
TIPY101 109.22 28.0 76.9 - Ti % LY93, TO81
TIPY081 109.39 325 76.9 - Ti 4 LY93,TO81
TIPY043 110.42 39.1 76.9 - Ti % LY93,TO81
TIPY021 109.48 43.8 76.9 - Ti % LY93, TO81
TISHO63 109.69 306. 12.1 - Ti 4 HO95
TISG063 109.19 380. 21.2 - Ti 4 HO95
TISF063 239.13 586. 9.23 - Ti * HA95

TISE063 242.83 787. 28.7 - Ti 4 HA95
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A.2 - Eisen

Tabelle A.2 Ausgewertete Fe-Targets.

Probe m Ep Dosis @ Nuklide Monitor
[ma] [MeV] [10 éfm }? [10 Ycm?st]
FESP052 191.47 278. 26.6 4.77 alle diese Arbeit
FESN112 190.52 959. 2.03 - alle BU97
FESM112 191.03 1361. 2.78 - alle BU97
FESR092 191.56 2600. 7.21 1.09 alle diese Arbeit
FEPX151 74.42 16.8 63.6 - Fe % LY93, TO81
FEPX133 81.75 21.2 63.6 - Fe 5 LY93, TO81
FEPX131 81.65 22.6 63.6 - Fe % LY93, TO81
FEPX113 78.00 26.3 63.6 - Fe % LY93, TO81
FEPX111 81.38 27.4 63.6 - Fe % LY93, TO81
FEPX091 74.76 31.5 63.6 - Fe 5 LY93, TO81
FEPXO072 80.67 34.9 63.6 - Fe % LY93, TO81
FEPXO051 77.75 38.8 63.6 - Fe % LY93, TO81
FEPX031 83.33 42.1 63.6 - Fe % LY93, TO81
FEU3491 228.22 26.2 21.6 - Fe %5 BO93, TO81
FEU3392 189.60 45.9 22.0 - Fe % BO93, TO81
FEU3282 224.25 64.5 225 - Fe % BO93, TO81
FEU3172 211.12 79.8 23.1 - Fe % BO93, TO81
FEU3062 228.74 93.3 23.7 - Fe %5 BO93, TO81
FEU9342 191.58 114. 21.2 - Fe® RM94, ST90
FES5SRM 191.32 299. 9.35 - Ti, “Fe GL93
FESSRM2 191.00 399. 12.1 - Ti* Fe % GL93
FESDO003 165.91 1200. 34.2 - Ti# Fe % GL98A
FESCO001 77.27 1600. 44.4 - Ti* GL98A
A.3 - Nickel
Tabelle A.3 Ausgewertete Ni-Targets.
Probe m E, Dosis ® Nuklide Monitor
[mg] [MeV] [10 éfm }? [10 ©cm?st]
NISNOO1 412.19 957. 1.81 - alle BU97
NISM001 414.65 1359. 2.59 - alle BU97
NISR103 194.82 2600. 8.22 1.24 alle diese Arbeit
NISH093 208.39 299. 8.88 - Ti %  HO95
NISG093 208.52 373. 16.4 - Ti % HO95
NISE093 424.03 781. 20.6 - Ti % HA95
NISC065 203.81 1590. 375 - Ti“  GL98A
NISD063 440.35 1200. 28.4 - Ti %4 GL98A
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Anhang B - Wirkungsquerschnitte fur die Protonen-Induzierte
Restkernproduktion

Vorbemerkungen

In den folgenden Anhdngen B.1 bis B.3 sind alle in dieser Arbeit flr die Targetelemente Titan, Eisen
und Nickel bestimmten Wirkungsquerschnitte tabelliert. Nicht aufgefiihrt sind die Energien und
Entkommwahrscheinlichkeiten der zur Bestimmung herangezogehiaien sowie die Halbwertszeiten

der Restkerne, die bis auf wenige Ausnahmen aus dem Katalog von Reus und Westmeier [RE83]
entnommen wurden. Der ganze Datensatz liegt jedoch in Form einer Datei (NE98.SIG) vor, in der diese
Informationen fur jeden einzelnen Wirkungsquerschnitt enthalten ist.

Es wurden alle Wirkungsquerschnitte mit in die Tabellen aufgenommen, das heif3t, auch die, bei denen
davon ausgegangen werden muf}, dal3 die Produktion dieser Nuklide durch sekundare Teilchen
Uberlagert wurde. Auch wurden solche Werte aufgenommen, bei denen sich durch die Berechnung der
unabhéngigen Daten Fehler des Wirkungsquerschnittes ergaben, die gro3er als dieser selbst sind; solche
Wirkungsquerschnitte sind naturlich nur als Anhaltspunkte zu verstehen.

Jede einzelne Tabelle setzt sich wie folgt zusammen:

— Eine Reaktionszeile bestehend aus Targetelement, Projektil, Reaktionskanal und Produktnuklid; der
Reaktionskanal ist als reine Nukleonenbilanz zu verstehen. Am rechten Ende der Reaktionszeile
kennzeichnen die Kirzel ‘ind’ und ‘cum’, ob die Produktion des Restkerns unabhangig oder
kumulativ gemessen wurde.

— Eine Uberschriftenzeile.

— Jede weitere Zeile enthalt einen Datensatz bestehend aus Protonenenergie E und derds iRehler
MeV, den bei dieser Energie gemessenen Produktionswirkungsquerschnitt sowie seinen Fehler in
mbarn und gegebenenfalls in Klammern die Zahl der zur Berechnung des Wirkungsquerschnitts nach
Gleichung (4.13) herangezogenen Aktivitaten; letztere kénnen aus verschigdaniem stammen.

Sind keine Klammern aufgefiihrt, so handelt es sich um einen unabhangigen Wirkungsquerschnitt,
der durch die Korrektur auf den Zerfall hin eines ebenfalls gemessenen Progenitors berechnet wurde.

— Gegebenenfalls am unteren Ende der Tabelle eine oder mehrere Kommentarzeilen.

Die Tabellen sind dreispaltig angeordnet, wobei eine links unten unterbrochene Tabelle in der folgenden
Spalte oben ohne Wiederholung der Reaktionszeile fortgesetzt wird.

B.1 Wirkungsquerschnitte fir die Produktion von Fe aus Eisen

Fe-nat(p,pxn)Fe-55 cum
E+ AE [MeV] ot Ac[mb]

16.8+0.8 306 (2
21.2+0.7 468 (2
22.6+0.7 532 (3)
26.2+1.7 263
26.3+0.6 536
27.4+0.6 485
31.5+0.6 342
34.9+05 228
38.8+0.4 189
42.1+0.4 186
459+13 86.3
645+11 62.0
79.8+09 54.9
93.3+0.7 47.0
114 +2 405
209 #1 461 * 69 (3)
399 +1 403 * 6.0 (2)
1200 +1 373 % 55 (1)

(4
(4
(3
(3
(3
(4
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0 (2
3 (2
7 (93
0 (D

P NN WO N WO NN
WowOoORRPRNOOOOD®

H H+ H+ H+ H+ H+HF+H+HFHFHFHF+

~N o ©

51 (1)

+ + +




Anhang

Seite 150

B.2 Wirkungsquerschnitte fir die Produktion Vén Ti

Ti-nat(p,pxn)Ti-44 cum Fe-nat(p,5pxn)Ti-44 cum Ni-nat(p,7pxn)Ti-44 cum
E+ AE [MeV] ot Ac[mb] E+ AE [MeV] ot Ac[mb] E+ AE [MeV] ot Ac[mb]

28.0+0.7 0.523 + 0.072 ( 4) 278 +£1 101 * 014 (7) 299 +#1 105 + 0.19 ( 2)
325+06 1.82 = 024 (5) 299 +1 113 * 015 ( 2) 373 1 159 + 025 ( 4)
39.1+05 451 = 061 (5) 399 #1 145 + 019 ( 2) 781 £1 243 + 032 ( 8)
433+14 495 + 056 ( 8) 959 +2 191 * 032 (5) 957 £2 292 + 045 ( 8)
438+0.4 4.90 + 0.65 ( 8) 1200 +1 159 * 021 ( 2 1200 +1 240 *+ 0.32 ( 8)
52.0+13 458 * 052 ( 8) 1361 +2 1.70 * 0.27 ( 5) 1359 +2 242 + 0.36 ( 8)
58.4+12 501 = 055 (9) 1600 +2 1.38 * 0.20 ( 7) 1590 +1 214 + 029 (9)
66.9+1.1 555 + 062 (11) 2600 +1 116 * 0.17 ( 9) 2600 +1 1.90 * 0.29 ( 5)
732+10 6.03 * 065 ( 8)

83.4+14 656 = 0.76 ( 6)

103 +1 529 + 0.64 (5)

110 +1 509 * 058 (12)

124 +1 439 + 052 ( 4)

133 +1 411 + 048 ( 3)

306 £1 265 = 037 (5)

380 #1 238 * 032 (5)

586 +1 198 * 027 (5)

787 £1 184 * 024 (4)

953 +2 190 * 034 ( 8)

1355 +2 1.70 + 0.28 (10)

2600 +1 115 * 0.17 ( 9)

B.3 Wirkungsquerschnitte aus Titan, Eisen und Nickel

Ti-nat(p,19pxn)Be-7 ind Ti-nat(p,4pxn)k-43 cum Ti-nat(p,2pxn)Sc-44m ind
E+ AE [MeV] ot Ac[mb] E+ AE [MeV] ot Ac[mb] E+ AE [MeV] ot Ac[mb]
953 t2 446 t 0.74 (5) 520+13 132 t 014 (6) 433:14 128 + 12 (10)
1355 +2 622 + 0.90 (9) 58.4+12 134 + 016 ( 4) 520+13 110 + 11 (13)
2600 +1 719 + 0.93 ( 6) 669+11 120 + 0.14 (5) 584+12 125 + 12 (7)
732+10 125 + 0.3 ( 4) 669+1.1 166 * 16 (8)
Ti-nat(p,12pxn)Na-22 cum 83.4+14 174 + 017 ( 4) 732+10 193 + 18 (12)
103 +1 218 + 021 (5) 83.4+14 203 + 2.0 (10)
Ex  0E[MeV] ot bo[mb] 110 +1 224 + 021 (7) 103 +1 167 + 16 (8)
953 +2 260 + 041 (5) 124 +1 242 + 023 (4) 110 +1 164 + 16 (13)
1355 +2 308 + 043 ( 6) 131 +1 225 + 021 (3) 124 +1 153 + 15 (10)
2600 +1 312 + 041 (5) 133 +1 247 + 024 (7) 131 +1 130 * 12 (6)
136 +1 228 + 021 (3) 133 +1 140 + 14 (15)
Tinat(p.12pxn)Na-24 cum 141 +1 236 + 022 (4) 136 +1 129 + 12 (9)
146 +1 241 + 023 (4) 141 +1 126 + 12 (13)
Et  0E[Mev] ot 40 [mb] 151 +1 245 + 024 (7) 146 +1 125 + 12 (10)
953 t2 308 t 050 (3) 172 +1 246 + 023 (7) 151 +1 121 + 11 (12)
1355 +2 527 + 0.69 ( 3) 953 +2 491 + 0.62 ( 8) 156 +1 116 + 11 (7)
2600 +1 483 + 061 (3) 1355 +2 485 + 0.64 (9) 161 +1 114 + 11 (9)
2600 +1 343 * 043 (8) 165 +1 113 + 11 (8)
Ti-nat(p,11pxn)Mg-28 cum ;;i f; 171'2% f é;l (1?
Et AE [MeV] o Ao [mb] Tinat(p3pxn)Ca-47 cum 1355 +2 664 + 085 (( 6))
953 t2 0582 = 0082 ( 6) Ex  AE[MeV] o* Ao [mb] 2600 +1 465 + 057 ( 4)
1355 +2  0.682 + 0.099 ( 5) 520+13 00299+ 0.0045( 2)
2600 +1 0578 + 0.086 ( 5) 66.9+11 00517+ 0.0071( 2) Ti-nat(p.2pxn)Sc-46mg ind
732410 00621+ 0.0081( 3)
Tinat(p.4pxnk-42 ind 83.4+1.4 0.107 + 0.016 ( 2) Ex  0E[MeV] ot so[mb]
103 +1  0.106 + 0.017 ( 3) 433+14 634 59 (19)
Et  0E[Mev] ot 40 [mb] 110 1  0.103 + 0.013 ( 3) 520+13 569 + 53 (17)
669+11 566 + 0.86 (2 124 +1 0119 + 0017 ( 3) 584+12 50.8 + 4.8 (16)
732+10 632 + 085 (2 131 +1 0113 + 0.016 ( 3) 669+1.1 435 + 41 (19)
83.4+14 652 + 064 (2) 133 +1 0123 + 0.018 ( 4) 732+10 433 + 40 (22)
103 +1  7.20 + 0.72 ( 2) 136 +1 0143 + 0.021 ( 3) 83.4+14 452 + 43 (11)
110 +1  7.21 + 0.70 ( 2) 141 +1 0134 + 0017 ( 3) 103 +1 424 + 40 (11)
124 +1 771 + 0.74 ( 3) 146 +1 0129 + 0.016 ( 3) 110 +1 414 + 39 (11)
131 +1 697 + 068 (2) 151 +1 0140 + 0.015 ( 4) 124 +1 400 * 37 (10)
133 +1  7.60 + 0.74 ( 3) 156 +1 0135 + 0.016 ( 3) 131 +1 363 * 34 (6)
136 +1 7.2 + 068 (2) 161 +1 0134 + 0.019 ( 2) 133 +1 386 * 36 (10)
141 1 7.27 + 071 ( 2) 165 +1 0137 + 0.018 ( 2) 136 +1 363 * 35 (7)
146 +1  7.56 + 0.73 ( 2) 172 +1 0132 + 0.016 ( 3) 141 +1 356 + 33 (10)
151 +1  7.49 + 0.73 ( 2) 953 +2 0.376 + 0.062 ( 5) 146 +1 355 + 33 (9)
172 +1  7.20 + 0.69 ( 2) 1355 +2  0.358 + 0.055 ( 5) 151 +1 349 + 33 (10)
953 +2 115 + 15 ( 3) 2600 +1 0276 + 0.045 ( 4) 156 +1 340 * 32 (6)
1355 +2 108 + 16 (3) 161 +1 333 + 31 (6)
2600 +1 832 + 125 ( 2) 165 +1 340 + 32 (6)
172 +1 338 + 31 (8)
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953 +2 352 * 44 (23 Fe-nat(p,23pxn)Be-7 ind Fe-nat(p,4pxn)v-48 cum
1386 £2 333 = 42 (25 Ex  4E [MeV] ot no[mb] E+ AE [MeV] ot a0 [mb]
2600 +1 246 * 3.0 (16)
278 £1 0678 + 0.114 ( 3) 278 +1 224 * 27 (21)
) 959 £2 449 + 062 (5) 959 2 221 * 2.8 (19)
Ti-nat(p.2pxn)Sc-47 cum 1361 +2 676 + 0.88 (7) 1361 +2 191 + 24 (25)
E+  AE [MeV] G+ 4G [mb) 2600 +1 944 * 1.20 ( 6) 2600 +1 140 * 1.7 (18)
433+14 211 * 20 (5)
584+12 214 + 21 ( 6) Fe-nat(p,16pxn)Na-22 cum Fe-nat(p,4pxn)v-48 ind
E+ AE [MeV] o+ Ac[mb] E+ AE [MeV] o+ Ac[mb]
Ti-nat(p,2pxn)Sc-47 ind 278 =1 00457+ 0.0061( 3) 278 +1 213 * 26
E+ 4 [MeV] ot Ac[mb) 959 +2 121 + 017 ( 3) 959 +2 210 * 26
T50:13 201 1 19 1361 +2 218 * 0.29 ( 6) 1360 +2 182 * 2.3
669+11 192 + 18 2600 +1 281 * 0.35 (5) 2600 +1 133 * 1.7
732+10 199 * 1.9
834+14 223 + 21 Fe-nat(p,16pxn)Na-24 cum Fe-nat(p,3pxn)Cr-48 cum
103 £1 281 + 22 Ex  LEMeV] o so[mb] Ex AEMeV] o o [mb]
110 +1 227 + 22
124 +1 229 + 22 959 £2 1.88 + 0.24 ( 4) 278 +1 106 + 014 ( 4)
131 +1 216 + 20 1361 +2 3.02 + 0.38 ( 4) 959 2 1.00 *+ 013 ( 6)
133 +1 222 + 21 2600 +1 3.82 *+ 049 (2) 1361 2 0.807 + 0.102 ( 6)
136 +1 214 + 20 2600 +1 0629 + 0082 (4)
141 +£1 216 = 20 Fe-nat(p,15pxn)Mg-28 cum E (0.3pxn)Cr-51
e-nat(p,3pxn)Cr-! cum
146 +1 218 =+ 20 Ex  LE [MeV] 5t Lo [mb] i
151 +1 218 * 20 5 E+  AE [MeV] G+ 4G [mb)
959 +2 0.218 + 0.033 ( 6
156 +1 214 * 20
161 51 219 + 20 1361 +2 0335 + 0.051 ( 6) 278 £1 531 + 65 (7)
165 +1 220 + 21 2600 +1 0.368 + 0.054 ( 3) 959 £2 436 + 54 (10
12 1 a1n 1 50 1361 +2 387 + 48 (9)
+ +
* o2 2600 +1 295 + 3.7 (8
953 +2 344 + 42 Fe-nat(p,8pxn)k-42 ind (8
1350 +2 331 * 4.2
2600 +1 243 + 3.0 Ex AE [MeV] ot Lo [mb] Fe-nat(p,2pxn)Mn-52m-+g cum
959 £2 533 + 0.72 ( 4) Er  2EMeV] ST 2o [mhl
) ) 1361 +2 503 + 0.76 ( 4)
Ti-nat(p,2pxn)Sc-48 ind 278 +1 158 =+ 2.0 (31)
959 2 108 * 1.3 (16
E+ AE [MeV] o+ Ac[mb] Fe-nat(p,8pxn)k-43 cum oy 5 et 119((3)2)
43314 180 = 019 (5 Ex  AE [MeV] 5t Lo [mb] 2600 +1 7.47 + 094 (22)
520+13 1.91 *+ 018 ( 3)
584+12 205 + 023 (5) 278 +1 0.436 + 0.067 ( 5)
66.9+1.1 1.90 + 019 ( 3) 959 +2 165 + 0.21 ( 8) Fe-nat(p,2pxn)Mn-52m+g ind
732+10 213 + 022 (7) 1361 +2 158 + 0.21 (10) E+x  AE[MeV] G+ 4G [mb)
2600 +1 123 * 016 (4
834+14 240 + 023 ( 6) (4) o0 11 ol T 103
103 +1 251 + 024 ( 8)
110 +1 242 + 023 (7) Fe-nat(p,7pxn)Ca-47 cum E (0.20xM)Mn-54 ind
e-nat(p,2pxn)Mn- in
124 £1 243 £ 023 (9) = 2E [MeV] =% 2o [mD] p.2p
131 +1 234 + 022 ( 6) TR TP ITE) E+  4E [MeV] G+ 4o [mb)
133 +1 232 + 022 (9) * - *+ 0.
278 +1 412 * 50 (10
136 +1 231 * 022 ( 6) 959 £2 411 + 51 513;
141 fl 2.46 f 0.23 ( 5) Fe-nat(p,6pxn)Sc-44m ind 1361 +2 386 + 48 (12)
1‘5‘? ;i g'ii : g'zg Eg; Ex  AE[MeV] o% bo[mb] 2600 +1 314 + 38 (10)
156 +1 237 = 022 (7) 278 +1 511 + 064 (5)
161 £1 229 + 022 (6) 959 +2 993 = 122 (4) Fe-nat(p,pxn)Fe-52m+g cum
165 +1 232 + 022 ( 6) 1361 +2 904 = 112 (5 Et  AE [MeV] ot Ao [mb]
2600 +1 640 + 079 (3
172 +1 223 + 021 (§) ) 2600 £1 0.428 + 0.079 ( 2)
953 +2 3.63 + 046 (12)
1355 £2 362 + 047 (10) Fe-nat(p,6pxn)Sc-46m+g ind Fe-na(aan)Ca55 i
e-nat(p,xn)Co- in
2600 +1 278 + 035 (9) ET eV EFv— . p i -
+ Al [} c* Ac[m
Tinat 48 ind 278 £1 628 + 0.77 (21)
i-nat(p,xn)v- in 959 12 107 + 13 (23) 959 +2 0.401 + 0.063 ( 7)
E+  AE[MeV] ot ac[mb] 1361 +2 943 + 117 (23) 1361 +2  0.350 £ 0.059 ( 4)
433+14 228 + 22 (14) 2600 +1 7.00 + 0.86 (18)
520413 156 + 15 (9) Fe-nat(p,xn)Co-56 ind
584+12 133 * 1.3 (10) Fe-nat(p,6pxn)Sc-47 cum E+ AE [MeV] o+ Ac[mb]
‘;g-gfi'; 190;) * é-gl ((1145)) Ex  2E[MeV] o* 2o [mb] 278 t1 137 = 018 (10)
834+14 900 + 0.87 ( 6) 278 +1 213 + 0.26 (5) 959 £2 103 £ 014 (14)
108 £1 700 £ 063 (6 950 2 380 + 047 (7) 1361 +2 114 + 015 (11)
110 £1 676 & 085 (11) 2600 +1 267 + 033 ( 3) 2600 +1 0.894 + 0117 ( 7)
124 +1 591 % 058 (7) _
131 +1 517 + 050 ( 6) Fe-nat(p,6pxn)Sc-47 ind Fe-nat(p,xn)Co-57 ind
133 +1 507 + 048 (7
135 L1 B07 048 ES; = 2E [MeV] ot 2o [mD] E+ AE [MeV] o+ 0o [mb]
141 +1 466 + 049 ( 3) 1361 *2 340 * 042 5;2 i; g;gz t ggig E i;
+ +
146 +1 461 * 044 (7) - e
1361 +2 0345 + 0.049 ( 5
151 +1 436 + 044 (3) Femnat(p.6pxn)Sc-48 ind 2000 12 Oare s 00a8 (o)
12? fi j‘i? : g'gg EZ; Ex  AE[MeV] o* 2o [mb]
165 +1 400 + 039 (6) 959 +2 0577 + 0.085 ( 7) Fe-nat(p,xn)Co-58m+g ind
172 +1 392 + 037 (7) 1361 +2  0.592 £ 0.088 ( 6) Ez AE [MeV] G+ Ac[mb)
953 +2 172 + 022 (8) 2600 +1 0.492 + 0.074 ( 4) T3l 12 007851 00190( 3
1355 +2 164 + 022 (6) 2600 +1 0108 + 0,021 ( 5)
2600 +1 1.38 + 017 (11) - it
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Ni-nat(p,25pxn)Be-7 ind Ni-nat(p,5pxn)Cr-48 cum Ni-nat(p,2pxn)Co-60m+g ind

E+ AE [MeV] ot Ac [mb] E+ AE [MeV] ot Ac[mb] E+ AE [MeV] ot Ac [mb]
957 +2 554 * 0.73 ( 5) 957 +2 192 + 0.24 ( 8) 957 +2 238 * 032 ( 5)
1359 +2 7.78 + 1.00 ( 3) 1359 +2 143 + 0.18 (11) 1359 +2 226 + 0.29 ( 6)
2600 +1 107 * 13 (7) 2600 +1 120 * 0.15 ( 5) 2600 +1 219 * 030 ( 2)
Ni-nat(p,18pxn)Na-22 cum Ni-nat(p,5pxn)Cr-51 cum Ni-nat(p,pxn)Ni-56 cum

E+ AE [MeV] o+ Ac[mb] E+ AE [MeV] o+ Ac[mb] E+ AE [MeV] o+ Ac[mb]
957 +2 1.26 = 0.18 ( 4) 957 +2 399 + 51 (9 957 +2 245 + 0.32 (14)
1359 +2 215 + 0.27 ( 4) 1359 +2 353 + 45 (10) 1359 +2 215 + 0.28 (19)
2600 +1 3.01 * 0.40 ( 6) 2600 +1 262 * 33 (9) 2600 +1 1.96 * 0.25 (12)
Ni-nat(p,18pxn)Na-24 cum Ni-nat(p,4pxn)Mn-52m+g cum Ni-nat(p,pxn)Ni-57 cum

E+ AE [MeV] o+ Ac[mb] E+ AE [MeV] ot Ac[mb] E+ AE [MeV] o+ Ao [mb]
957 +2 118 * 0.27 ( 4) 957 +2 157 + 2.0 (20) 957 +2 261 + 33 (11)
957 +2 117 * 0.26 ( 4) 1359 +2 137 + 1.7 (25) 1359 +2 232 + 29 (13)
1359 +2 275 + 041 ( 6) 2600 +1 108 =+ 1.3 (19) 2600 +1 219 +* 2.7 (6)
2600 +1 2.88 * 0.39 ( 3)

Ni-nat(p,4pxn)Mn-52m+g ind

Ni-nat(p,17pxn)Mg-28 cum

E+ AE [MeV]
957 +2 141 = 18

o+ Ac[mb]

E+ AE [MeV] o+ Ac[mb]

957 +2 0.105 + 0.020 ( 5) 2600 *1 9.40 = 1.19
1359 +2 0.157 + 0.030 ( 6)
2600 +1 0.252 + 0.044 ( 6) Ni-nat(p,4pxn)Mn-54 ind

. . E+ AE [MeV] ot Ac[mb]
Ni-nat(p,10pxn)k-42 ind

957 +2 163 + 2.0 (11)

Ex  LE[MeV] ot bso[mb] 1359 +2 148 + 18 (8)
957 +2 287 * 047 (4) 2600 +1 120 * 15 (7)
1359 +2 344 + 061 (3)
2600 1 232 + 043 (2 Ni-nat(p,3pxn)Fe-52m+g cum

. E+ AE [MeV] o+ Ac[mb]
Ni-nat(p,10pxn)k-43 cum

957 +2 153 = 021 ( 2)

Et  2E[Mev] 2600 +1 128 + 0.21 ( 3)

o+ Ac[mb]

957 +2 0.746 + 0.100 ( 6)
1359 +2  0.753 + 0.112 (11) Ni-nat(p,3pxn)Fe-59 cum
2600 +1 0595 + 0.077 ( 3)
E+ AE [MeV] ot Ac[mb]
Ni-nat(p, 8pxn)Sc-44m ind 957 +2 0.369  0.067 ( 5)
2600 +1 0.287 + 0.043 ( 5)
E+ AE [MeV] o+ Ac[mb]
957 +2 943 + 118 (§) Ni-nat(p,2pxn)Co-55 cum
1359 +2 8.64 = 1.07 (10)
2600 +1 651 + 0.82 (6) Ex  2E[MeV] ot 0o [mb]

957 +2 108 = 1.4 (11)
1359 +2 951 * 1.20 (10)
2600 +1 825 * 1.05 (11)

Ni-nat(p,8pxn)Sc-46m+g ind
E+ AE [MeV]

o+ Ac[mb]

957 +2 616 = 0.77 (16) Ni-nat(p,2pxn)Co-56 cum
1359 £2 559 + 0.70 (14)

2600 +1 420 + 052 (15) Ex oFMev] ot aolmb]

957 2 344 + 43 (15)
) 1359 +2 311 *+ 39 (12)
Ni-nat(p,8pxn)Sc-47 cum 2600 +1 27.8 + 34 (11)
E+ AE [MeV] o+ Ac[mb]
957 +2 159 + 024 ( 4) Ni-nat(p,2pxn)Co-56 ind

E+ AE [MeV]

957 +2 318 * 40
1359 +2 287 * 3.6
+ 32

+
1359 +2 162 = 024 ( 6) o+ Ac[mb]
+

2600 +1 113 * 0.20 ( 3)

Ni-nat(p,8pxn)Sc-48 ind 2600 +1 256
E+ AE [MeV] o+ Ac[mb]
1359 +2 0.261 + 0.063 ( 3) Ni-nat(p,2pxn)Co-57 cum
E+ AE [MeV] ot Ac[mb]
Ni-nat(p,6pxn)v-48 cum 957 +2 774 + 96 (17)
E+ AE [MeV] o+ Ac[mb] 1359 +2 756 + 9.3 (15)
2600 +1 646 + 7.9 (14
957 +2 242 + 31 (9) (4
1359 +2 208 + 26 (12) N PoxCo.57 ind
2600 +1 153 + 1.9 (16) inat(p,2pxn)Co- in
E+ AE [MeV] o+ Ac[mb]
Ni-nat(p,6pxn)v-48 ind 957 +2 511

+ 6.8
1359 +2 522 + 6.8
2600 1 425 + 56

Ez+ AE [MeV]

957 +2 221 = 2.8
1359 +2 193 # 24
2600 +1 140 =* 1.7

o+ Ac[mb]

Ni-nat(p,2pxn)Co-58m+g ind
E+ AE [MeV] ot Ac[mb]
957 +2 201 * 25 (4)

1359 2 196 * 2.4 ( 4)
2600 +1 190 * 23 (5)

+
+
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Anhang C - Dicktargetproduktionsraten ftir Ti

In Tabelle C.1 und C.2 sind die fét Ti gemessenen Produktionsraten P in der Gabbro- und der
Eisenkugel angegeben. Fir das gemessene Target ist die Tiefe vom Zentrum d, die fur die Auswertung
benutzte Dosis, Masse sowie der Targetname angegeben.

Tabelle C.1 Experiment Gabbrokugel [LU93].

d P Targetname Dosis Masse Targetelement
[mm] [10*g's] [10° cn?’] [mg]
44 0.259 £ 0.028 NI062S 0.1322 415.84 Nickel
94 0.240 £ 0.020 NIO72S 0.1322 411.11
145 0.256 +0.028 NI082S 0.1322 415.18
174 0.270 £ 0.050 NIO27S 0.1322 415.50
195 0.244 £ 0.027 NI092S 0.1322 416.96
246 0.251 £0.041 NI102S 0.1322 415.71
143 0.261 £0.021 FEO084S 0.1322 391.20 Eisen

Tabelle C.2 Experiment Eisenkugel [LY96].

d P Targetname Dosis Masse Targetelement

[mm] [10*g's'] [10" crm?] [mg]

36.6 0.443 £ 0.034 TIO42F 0.2603 411.33 Titan
42.6 0.449 = 0.036 TIO62F 0.2589 404.21

44.7 0.447 £ 0.035 TIO33F 0.2589 408.09

55.7 0.453 £ 0.035 TIO52F 0.2589 406.91

63.3 0.416 £ 0.035 TIO22F 0.2576 410.64

68.1 0.390 £0.033 TIO12F 0.2576 410.03

47.9 0.224 +£0.023 NIO92F 0.2589 379.20 Nickel
63.2 0.229 £0.022 NI102F 0.2576 377.49

80.1 0.220 £ 0.038 NI112F 0.2548 379.19

91.9 0.228 £ 0.041 NI122F 0.2499 377.87

32.0 0.176 £0.017 MOO11F 0.2603 1303.61 Eisen
44.0 0.173 £0.016 MOO01JF 0.2589 1352.30

56.0 0.181 £ 0.016 MOO1HF 0.2589 1275.21

68.1 0.179 £0.016 MOO1FF 0.2576 1257.68

80.1 0.164 £ 0.014 MOO1DF 0.2548 1229.90

86.1 0.164 £ 0.014 MOO01CF 0.2526 1323.74

92.1 0.154 £ 0.014 MOO01BF 0.2499 1236.90

98.1 0.155 +0.015 MOO1AF 0.2453 1246.30
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Anhang D - In dieser Arbeit ausgewertete Targets (Neutronen)

Liste der in dieser Arbeit ausgewerteten Targets der Neutronenbestrahlungen, die zum Zwecke der Aktivierung
durchgefihrt wurden.

Fur die jeweiligen Experimente sind der Folienname nach der Konvention in Kapiteldle Ordnungszahl Z des
Folienelementes (fur die Quarzfoli@uist keine Ordnungszahl angegeben), Dicke h und Durchmesser D der Folie
sowie deren Masse M. Fir jedes Experiment sind die Folien in der Anordnung von oben nach unten eingetragen,
in der sie von den Neutronen getroffen wurden. Das heifl3t, die erste Folie ist die strahlseitige.

Folie Zz h M D Experimentname
[mm]  [mg] [mm]

CUL1002 29.0 1.000 4233.22 25.0 LOUVOlL, E =485 MeV ,
AGL1001 47.0 1.000 5135.57 25.0

CUV2000 29.0 1.000 4311.28 25.0 LOUVO02, E = 36.4 MeV,
PBV2001 82.0 2.000 11138.95 25.0
CUV2001 29.0 4.000 17260.17 25.0
AGV2001 47.0 4.000 20546.78 25.0
CUV2002 29.0 2.000 8528.81 25.0
NIV2001 28.0 4.000 17367.89 25.0
CUV2003 29.0 2.000 8649.46 25.0
COV2001 27.0 4.000 18190.61 25.0
CUV2004 29.0 2.000 8653.09 25.0
FEV2001 26.0 4.000 14387.38 25.0
CUV2005 29.0 2.000 8484.82 25.0
ALV2001 13.0 4.000 5123.03 25.0
CUV2006 29.0 2.000 8730.90 25.0
QUV2001 - 4.000 4319.27 25.0
CUV2007 29.0 2.000 8614.27 25.0
CCVv2001 6.0 4.000 3401.07 25.0
CUV2008 29.0 2.000 8734.08 25.0
TEV2001 52.0 1.000 1941.60 20.0

AGU1001 47.0 5.000 14961.21 19.0 UPPNO1, E =78.1 Mey
CUU1001 29.0 5.000 14165.56 20.0

NIU1001 28.0 6.000 15101.54 19.0

CUU1002 29.0 2.000 5580.67 20.0

COU1001 27.0 4.000 10569.14 19.0

CUU1003 29.0 2.000 5580.18 20.0

FEU1001 26.0 6.000 12792.81 19.0

CUU1004 29.0 2.000 5569.60 20.0

SIU1001 14.0 5.000 3180.57 19.0 (Target nach Stackentnahme zerbrochen; gemessene Masse: 3.00262 g)
CUU1005 29.0 2.000 5598.17 20.0

QUU1001 - 6.000 4077.51 20.0

CUU1006 29.0 2.000 5575.11 20.0

ALU1001 13.0 5.000 3863.65 19.0

CUU1007 29.0 2.000 5567.78 20.0

CCU1001 6.0 5.000 2343.66 19.0

CUU1008 29.0 4.000 11163.25 20.0

ALU1002 13.0 1.000 817.98 19.0
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PBU9001 82.0 4.000 14151.28 20.0
CUU9001 29.0 5.000 11978.16 19.0
AGU9001 47.0 4.000 11940.26 19.0
CUU9002 29.0 2.000 5586.76 20.0
NIU9001 28.0 6.000 15020.12 19.0
CUU9003 29.0 2.000 4969.17 19.0
COU9001 27.0 4.000 10481.62 19.0
CUU9004 29.0 2.000 4978.12 19.0
FEU9001 26.0 6.000 13013.09 19.0
CUU9005 29.0 2.000 4969.99 19.0
SIU9001 14.0 4.000 2466.40 19.0

CUU9006 29.0 2.000 4982.98 19.0
QUUY001 - 6.000 4080.62 20.0

CUU9007 29.0 2.000 4981.99 19.0
ALU9001 13.0 4.000 3255.50 19.0
CUU9008 29.0 2.000 4983.70 19.0
CCU9001 6.0 4.000 1876.78 19.0

CUU9009 29.0 2.000 4973.49 19.0

CCU0001 6.0 5.000 2357.87 19.0

PBUBO01 82.0 4.000 14216.90 20.0
CUUBO001 29.0 5.000 12418.57 19.0
AGUBO001 47.0 5.000 14952.54 19.0
CuUUB002 29.0 4.000 10042.61 19.0
NIUB0OO1 28.0 6.000 15107.31 19.0
CUUBO003 29.0 4.000 10066.56 19.0
COuUB001 27.0 4.000 10505.67 19.0
CUUBO004 29.0 5.000 12574.94 19.0
FEUBOO1 26.0 6.000 12790.88 19.0
CUUBO005 29.0 5.000 12290.05 19.0
SIUB001 14.0 5.000 3303.31 19.0

CUUBO006 29.0 5.000 12312.56 19.0
QUUB001 - 6.000 4087.12 20.0

CUP1001 29.0 1.000 4384.75 25.0
AGP1002 47.0 1.000 5133.81 25.0

AGP1001 47.0 1.000 5126.90 25.0
CUP1002 29.0 1.000 4313.34 25.0

UPPNO09, E =97.5 Me\,

(Target nach Stackentnahme zerbrochen; gemessene Masse: 1.31822 g)

UPPNOA, E = 162.7 MeV

UPPNOB, E = 162.7 Mey

PSINOL1, E =715 MeV ;

PSINO2, E =50.4 MeV .
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Anhang E - Responseintegrale

Fir die in Anhang D aufgefiihrten Folien sind in den folgenden Anhangen E.1 bis E.8 experimentweise die in den

Folien gemessenen Responseintegrale angegeben.

Die Struktur der Tabellen ist dieselbe wie die in Anhang C benutzte. Abweichend sind hier jedoch fir jede Folie
des Stacks die gemessenen Responseintegrale R (Einfleit 10 s ) nach Gleichung (3.25) eingetragen. Der Name
der Folie (zum BeispietuL1002; nach Anhang D) ist den in ihr gemessenen R vorangestellt und die Reihenfolge

der Folien in den Tabellen entspricht ihrer Anordnung im Stack nach Anhang D. Anstelle der Energie ist die

i-1
Position d im Stack eingetragen, die sich fir die i-te Folie der Dickedh zu0.5h, +E hj Adrit5-h ergibt.
j=1
E.1 Experiment LOUVO1
CUL1002 AGL1001
Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum Ag-nat(n,xn)Ag-105m+g ind
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s |7
05+05 0572 = 0.087 ( 4) 15+05 102 * 1.1 (23)
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m-+g ind Ag-nat(n,xn)Ag-106m ind
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
05+05 1.20 * 0.14 (5) 15+05 856 + 0.89 (43)
Cu-nat(n,xn)Cu-61 ind
d+ ard[mm] R+ AR[10M-21s ]*
05+05 1.21 * 017 (23)
Die Messungen sind nicht fir echte
Koinzidenzen korrigiert.
E.2 Experiment LOUV02
CuUVv2000 Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind CuvVv2002
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m-+g ind d+ ad[mm] R# AR [107-Zusndttn,2pxn)Co-58m+g ind
d= Ad[mm] Rz AR[10"21s J° 5020 527 * 053 (10) d= Ad[mm] Rz AR[10M21s |-
0505 557 * 056 (5) ~ 120£10 478 ¥ 046 (2)
Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind
Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind d+ ad[mm] R+* AR[10M-21s |7
dt ad[mm] R+ AR[10"21s ]° 50+2.0 352 + 040 ( 6) NIV2001
05+05 254 * 23 (4) Ni-nat(n,3pxn)Mn-54 ind
Cu-nat(n,pxn)Ni-65 ind d+ ad[mm] R+ AR[10"-21s |-
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |* 15.0+2.0 2.76 + 0.26 ( 8)
5.0+2.0 0.597 + 0.080 ( 4
PBV2001 £ Ni-nat(n,2pxn)Fe-59 cum
Pb-nat(n,2pxn)Hg-203 cum _ _ Cu-nat(n,xn)Cu-61 ind e Ad[mm] RE ARI021s T
d+ _ ad[mm] R* AR[107-21 s ] dx  Ad[mm] Rz IR[0"21s I° T5.0£20 0.199 £ 0.037 ( §)

20+1.0 0414 £ 0.071 (4

Pb-nat(n,pxn)TI-201 cum

d+ ad[mm] R# AR[10M-21 s

20+10 135 + 019 (2

50+20 106 * 1.1 (14)

Die Messungen sind nicht fir echte
Koinzidenzen korrigiert.

Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind

Ni-nat(n,pxn)Co-56 cum

d+ Ad[mm] R+ AR [10"-21 s

150220 126 * 1.2 (4)

Pb-nat(n,pxn)TIl-202 cum

d+ ad[mm] R+ AR [107-21 s

20+1.0 0.106 = 0.020 ( 6)

d+ ad[mm] R+ AR [107-21 s

50+20 269 * 29 (B8

_ AGV2001
Pb-nat(n,xn)Pb-201m+g ind Ag-nat(n,2pxn)Rh-102m+g
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s |7 d+ ard[mm] R+ AR[10M-21s J*

20+10 148 * 016 (4)

9.0+2.0 0.364 + 0.078 ( 5)

Ty, =209 d - sehr unsicher; nicht

Ni-nat(n,pxn)Co-57 cum
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
15.0+2.0 456 + 3.7 ( 8)
Ni-nat(n,pxn)Co-58m+g ind
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
15.0+2.0 379 + 35 (10)
Ni-nat(n,pxn)Co-60m+g ind
d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
15020 362 * 055 (5)
Ni-nat(n,xn)Ni-56 ind
d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21's ]~

15.0+2.0 0.146 + 0.017 (11)

Ni-nat(n,xn)Ni-57 ind

d+ ad[mm] R+ AR [107-21 s

15.0+2.0 4.65 + 0.46 (12)

Pb-nat(n,xn)Pb-202m ind interferenzkorrigiert fiir Rh-102m
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* .
20+10 0558 £ 0.097 (10) Ag-nat(n xn)Ag-105m+g ind
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s |7
Pb-nat(n,xn)Pb-203m+g ind 9.0:20 483 + 51 (34)
d+ ard[mm] R= AR[10M-21s ]* .
20+10 317 * 32 (21) Ag-nat(n,xn)Ag-106m ind
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
Pb-nat(n,xn)Pb-204m ind 9.0+2.0 267 + 2.7 (41)
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s |7 .
20+10 236 * 24 (7) Agnat(n,_v)Ag-110m ind
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]*

Cuv2001
Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum
d+ ard[mm] R+ AR[10M-21s ]*

50+20 0.212 £+ 0.029 (9)

9.0+2.0 0.420 + 0.058 ( 6)
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CuUV2003 FEV2001 CUV2006
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind Fe-nat(n,2pxn)Cr-51 cum Cu-nat(n,2pxn)Co-58m-+g ind
d+ ad[mm] R AR[10M21s 17 d+ ad[mm] R AR[10M21s 17 d+ ad[mm] R# AR[10M-21s 1*
18010 443 = 043 (4 27.0%2.0 227 £ 025 (7) 36.0:1.0 357/ £ 037 (6)
Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind Fe-nat(n,pxn)Mn-52m+g cum Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind
d+ ard[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ard[mm] R+ AR[10M-21s ]* d+ rd[mm] R+ AR[10M-21s ]*
180+10 214 * 20 (9 27.0+2.0 0521 * 0.054 (10) 36.0+1.0 165 * 15 (4)
Fe-nat(n,pxn)Mn-54 ind
COVv2001 L Ad[mm] R AR[10"21s ]° QUV2001
Co-59(n,2p4n)Mn-54 ind 27.0+20 202 * 1.7 (10) S 1-nat(n,3pxn)Na-24 cum
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
21.0+20 432 + 038 ( 3) Fe-nat(n,pxn)Mn-56 cum _ 39.0+20 1.72 % 020 ( 3)
d+ ad[mm] R# AR[10M-21s |* Die Messungen sind nicht fiir echte
Co0-59(n,2p2n)Mn-56 cum 27.0£2.0 527 * 058 ( 4) Koinzidenzen korrigiert.
d+ ard[mm] R+ AR[10M-21s ]*
21.0+20 145 * 016 (3) Fe-nat(n,xn)Fe-52m+g ind CuVv2007 )
dz Mmm] R* AR[10"21s ] Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind
Co-59(n,p)Fe-59 ind 27.0%2.0_ 0.0143% 0.0035 ( 3) d+ ad[mm] R# AR[10M21s |7
d= 2 [mm] Rz AR[10M-21s |7 420+1.0 3.34 + 034 (6)
21.0+20 393 + 039 (7) ]
CuUV2005 Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind
C0-59(n,3n)Co-57 ind Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind d+ ad[mm] R# AR[10M-21s ]*
d+ ad[mm] Rz AR[10M21s |° d+ ad[mm] Rz AR[10M21s |7 420+10 161 + 14 (7)
21.0£20 249 % 21 (8) 30010 3.87 * 041 (1)
C0-59(n,2n)Co-58m-+g ind Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind CCV2001 )
dz ~d[mm] R+ AR[10"21s |° dz ~d[mm] R+ AR[10"21s |° c-nat(nxnje-11 ind
21.0%2.0 506 * 49 (4) 300£10 185 : 17 (9) dt  od[mm] R: AR[10M21s 7
450+20 112 + 012 (3)
Co-59(n, vy)Co-60m+g ind 200
d+ ad[mm] R AR[10M-21s |7 ALV2001
21.0%2.0 2.[58 ]: 043 (6) : : Al-27(n,2p4n)Na-22 cum Cuv2008 )
d+ 2 [mm] Rz AR[10M-215s |7 Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind
33.0+20 0.711 * 0.168 ( 3) d+ ad[mm] R# AR[10M21s 7
CUV2004 48010 3.19 * 034 (6)
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind Al-27(n,2p2n)Na-24 cum .
dz ~dmm] R+ AR[10"21s |° dz ~d[mm] R+ AR[10"21s |° Cu-nat(n.xn)Cu-64 ind
240+1.0 4.00 = 040 (3) 33.0:2.0 453 = 043 (4) d+ ad[mm] R* AR[10M-21s ]*
Die Messungen sind nicht far echte 480+10 154 + 14 (4)
Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind Koinzidenzen korrigiert.
d+ A [mm] Rz AR[10M-215s ] TEV2001 ) )
240+1.0 202 * 20 (4) Das Target wurde aus Zeitgrinden nicht
ausgewertet.
E.3 Experiment UPPNO1
AGU1001 Ccuu1001 Cu-nat(n,xn)Cu-61 ind
Ag-nat(n,4pxn)Tc-96m+g ind C u-nat(n,4pxn)Mn-52 m+g cum d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]
d+ A [mm] Rz AR[10M-21s ] d= A [mm] Rz AR[10M-21s ] 75+25 504 * 50 (10
25+25 0.766 + 0.097 ( 9) 75+25 0.123 + 0.017 (10) Die Messungen sind nicht fir echte
Koinzidenzen korrigiert.
Ag-nat(n,3pxn)Ru-103 cum Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind .
dx  ad[mm] Rz AR[10°21s |2 q= dmm] R AR[10°215 - Cu-nat(nxn)Cu-64 ind _ .
25£25 104 + 012 (7) 75+25 303 £ 026 (3) d+ od[mm] R# AR[10721s |
75+25 415+ 38 ( 6)
Ag-nat(n,2pxn)Rh-99m+g cum C u-nat(n,4pxn)Mn-56 cum .
dr  ad[mm] RZ 2RI0"215 17 qz 2dfmm] RE RI0"215 17 Cu-nat(p,n)Zn-65 ind _ _
25%25 200 + 026 (15) 75%25 234 * 031 (6) dt  od[mm] R: AR[10%21s |
75+25 0.386 + 0.081 ( 3)
Ag-nat(n,2pxn)Rh-101m+g cum Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s |7 NIU1001
25:25 868 + 1.35 ( 3) 7525 3.74 = 037 (9) Ni-nait(n.5pxn)v-48 cum
Ag-nat(n,2pxn)Rh-101m cum c u-nat(n,2pxn)Co-56 cum d+ ad[mm] R# AR[10M21s 7
dz  admm] Rz ZR[10°21s |1 dz 2dmm] Rz R[10°21s ]° 130+30 187 + 020 (16)
25+25 330 * 34 (14) 7525 3.71 = 039 (7) Ni-nat(n. 4pxn)Cr-51 cum
Ag-nat(n,2pxn)Rh-105m+g cum [ u-nat(n,2pxn)Co-57 cum CE: ad[mm] R* AR[10M21s |7
dz  admm] Rz ZR[10°21s |° dz 2dmm] Rz R[10"21s |° 130+30 216 * 18 (7)
unzs.iscﬁef.s 124 * 13 (2 75+25 222 + 19 (7) Ninath3pxnMn52  mg cum
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind CE: ad[mm] R* AR[10M21s 7
Ag-nat(n,pxn)Pd-101 cum e 2d[mm] Rz RS 17 13.0+3.0 116 * 11 (16)
d+ ad[mm] R=* AR[107M-21s J*
35+25 9.3[7 J]I 118 ( 4) L ] 75+25 523 + 53 (10) Ni-nat(n,3pxn)Mn-54 ind
Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind d+ admm] R# AR[10M21s |7
Ag-nat(n.xn)Ag-104m+g ind d: __ ad[mm] Rz AR[10"21s ° 130£30 393 + 35 (9
d+ ad[mm] R= AR[10M21s |*
55+25 108[ J]L o (24) L ] 75%25 393 #+ 40 (7) Ni-nat(n,3pxn)Mn-56 cum
Cu-nat(n,2pxn)Co-61 cum d+ ad[mm] R* AR[10M21s 7
Ag-nat(n,xn)Ag-105m+g ind dz ~d[mm] R+ 7R[10"21s |° 13.0+3.0 7.16 + 0.88 ( 3)
d+ ad[mm] R+ OR[10M21s |7 75+25 171 + 3.8 (4 '
25+25 305 30 (27) Die Messungen sind nicgn )f[]r echte Ninat(n.2pxn)Fe-52 mrg cuAm =
. Koinzidenzen korrigiert. CES ad[mm] R AR [107-21s |
Ag-nat(n,xn)Ag-106m ind i . 13.0+3.0 0.326 + 0.054 ( 2)
dz nd[mm] R+ 7R[10"21s |° Cu-nat(n,pxn)Ni-65 ind ]
25:25 187 + 18  (45) d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 Ni-nat(n,2pxn)Fe-59 cum
7525 437 + 060 (7) d= Ad[mm] Rz AR[10M21s |7
- - i + +
Agge:t(n, Zép‘[?nﬂ]omRJr Algd[lo"-le T Cu-nat(n,xn)Cu-60 ind 13030 158 + 018 (5)
= = d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7

25+25 162+ 16 (47)

75+25 662 + 0.72 (2)
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Ni-nat(n,pxn)Co-55 cum Ccuu1003 Cu-nat(n,2pxn)Co-58m-+g ind
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]* Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
130+30 120 * 1.2 (12) d+ ad[mm] R* AR[IBIZA S 422 * 45 (5)
] 23010 279 * 026 (23) ]
Ni-nat(n,pxn)Co-56 cum cu-nat(m, 2pxn)Co-60m+g ind
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s |7
13.0£30 103+ 10 (25) dx M[mm] Rz AR[IBIZS1]0 314 * 35 (6)
] 23.0+10 322 * 037 (4)
Ni-nat(n,pxn)Co-57 cum
d+ ad[mm] R+ AR[10"-21s |7 Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum SIU1001
13043033 +27 (6) d+ ad[mm] R= AR[10M-21s ]° Si-nat(n,3pxn)Na-22 cum
23.0+1.0 296 * 040 (6) d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
Ni-nat(n,pxn)Co-58m-+g ind 345+25 852 + 0.87 (3
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s |7
13.0+3.0 205 + 24 ( 4) Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum Si-nat(n,3pxn)Na-24 cum
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
Ni-nat(n,pxn)Co-60m+g ind 230+10 183 + 15 ( 5) 345+25 114 + 11 (5)
d+ ad[mm] R+ AR[107N-21s |* . Die Messungen sind nicht fir echte
13.0£3.0 197 + 23 (2) Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind Koinzidenzen korrigiert.
d+ ad[mm] R=* AR[10M-21s |7 )
Ni-nat(n,xn)Ni-56 ind 23010 451 £ 42 (2) Si-nat(n2pxn)Mg-28 cum ;
dz 2d[mm] R+ 2R[10"21s |7 d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
130+3.0 2.02 + 021 ( 8) Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind 345+25 0.266 + 0.055 (10)
d+ rd[mm] Rz AR[10M21s | ! Die_ Messungen S_ind nicht fur echte
Ni-nat(n,xn)Ni-57 ind 23.0+1.0 326 * 34 (4 Koinzidenzen korrigiert.
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 CuUuU1005
130£30 400 *+ 38 (14) FEU1001 Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind
Fe-nat(n,5pxn)Sc-44m ind d=+ Ad[mm] Rz AR[10%21s ]
CuUuU1002 L ad[mm] R+ AR[10°21s |7 380+1.0 255 + 026 (3)
Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind 27.0+3.0 0.0602+ 0.0095 ( 5
3 i( pAd) mm] Rz R0 21s 17 (5 Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum
170210 2.87 % 026 (3) Fe-nat(n 5pxn)Sc-46m+g ind d:___ad[mm] R: __aR[10721s |7
dx . adfmm] RE "RII0°215 T° 38010 291 * 0.34 (5)
Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum 27.0+3.0 0913 + 0.109 ( 9
3 i( pAd) mm] Rz R0 21s 17 (9) Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum
170210 362 % 039 (6) Fe-nat(n 5pxn)Sc-47 cum dr __admm] R+ __aR[10M21s J7
dr . adfmm] RE "RI0~21s T° 38010 2.68 * 0.34 (7)
Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum 27.0+3.0 0.590 + 0.052 ( 9
3 1( D A()j ] R RA021s 17 (9 Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum
T70:10 307 £ 037 (9 Fe-nat(n,3pxn)v-48 cum d: adjmm] R: AR[10M21s |7
dz 2 [mm] Rz AR[10M-215s ] 38.0+10 164 + 13 (4
Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum 27.0+3.0 250 + 0.25 (11 .
3 1( D A()j ] R RA021s 7 (11) Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind
170510 200 £ 17 (6) Fe-nat(n,2pxn)Cr-48 cum d+ __ad[mm] R+ AR[10M21s 17
dz 2 [mm] Rz AR[10M-215s |7 38.0+1.0 404 + 3.8 (3)
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+ ind 27.0+3.0 0.0569 + 0.0106 ( 3 .
d i( pAd) [mm] ng AR[10M-21s ] = Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g nd
70210 483 * 45 (3) Fe-nat(n,2pxn)Cr-49 cum d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7
dr . admm] RE "RI0~215 T° 380+1.0 304 * 34 (6)
Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind 27.0+3.0 128 *+ 025 (2
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 Die Messungen sind nicht far echte
170+1.0 350 + 39 (4 Koinzidenzen korrigiert. QUUlOOl
Fe-nat(n,2pxn)Cr-51 cum O-nat(n,4pxn)Be-7 ind -
COuU1001 dz 2 [mm] Rz AR[10M-215s ] d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
Co-59(n,3p6n)Cr-51 cum 27.0+30 482 * 39 (6) 420+30 173 £ 025 (9)
d+ d R+ R [107-21 1 f
CE— AG [g)‘m]Jr . AR s ] Fe-nat(n,pxn)Mn-52m-+g cum Si-nat(n,3pxn)Na-22 cum 1
Otz . + 0 T »dmm] Rz 2R[10"21s |° d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
Co0-59(n,2p6n)Mn-52m-+g cum 27.0+3.0 176 + 1.7 (18) 420+30 861 + 1.08 (3)
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s |* ;
20.0£2.0 4[30 L 043 _(14) : : Fe-nai(n,pxn)Mn-54 ind Scnelin Spriia e = :
o : - = e mm] R+ AR[10"21s ]° d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s -
Co-59(n,2p4n)Mn-54 ind 270%30 164 %13 (5) 420230 116 * 12 (4)
i Ad[mm] R= RA021s 17 Die Messungen sind nicht fiir echte
0 O_+ 50 489 £ 4 1_ ©) Fe-nat(n,pxn)Mn-56 cum Koinzidenzen korrigiert.
— — d+ rd[mm] Rz AR[10M21s | !
Co-59(n,2p2n)Mn-56 cum 27030 343 * 34 (7) gul-Jngt:(Ln(,)ggn)Mn-Szl ind
d+ Ad R+ AR [107-21 L B
200220 24[g1m]+ 26 (6 : > Fe-nat(n,xn)Fe-52m+g ind dx __ad[mm] R+ OR[10M21s ]
DE L. YT 4 T 2dimm] R= RI021s 17 46.0+10 2.32 + 0.27 ( 4)
Co-59(n,p)Fe-59 ind 27.0+3.0 0.348 + 0.049 ( 2) Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum
d+ ad[mm] R+ AR[10M21s J* a:  2d R= AR[10~21s ]°
200220 220 £ 22 (8 Fenai(n, y)Pe-59 ind ) o arasl
02, 0 * 2 Iz ] RE R0 215 T 46.0+10 267 = 035 (4)
C0-59(n,5n)Co-55 ind 270+30 0412 + 0.069 ( 8) Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum
dz __ ad[mm] R= AR[10721s 7 dr  admm R= AR[10°21s 17
200%2.0 141 £ 017 (7) Fe-nat(p,xn)Co-56 ind — —
02, 41 £ 0. Iz A mm] RE TR 2Ts T 46.0+10 242 * 029 (3)
Co-59(n,4n)Co-56 ind 27.0+30 0287 + 0.073 ( 2) Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 qz 2[mm] Rz AR[10"-21s ]
20.0+20 223 *+ 24 (8 CuUU1004 460+10 159 * 14 (5)
C0-59(n,3n)Co-57 ind Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind ~ . .
T fom] R+ _ AR[10%20s J° dt __ad[mm] R+ _ AR[10721s ]7 ) i‘(”‘ZPZ”J?n‘in?f T ;rFlld[lO/‘-Zl s 17
200520139 12 (1)) 3L.0+1.0 267 * 028 (3) = =
DE L. = 46.0+10 384 + 36 (4
C0-59(n,2n)Co-58m-+ ind Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum ~ . .
| T Y T d>___odfmm] R _opois [T SRR o
500520 295 £ 29 B 31010 298 = 032 (4) = =
0+2. + (8 46.0+10 269 * 32 (4)
Co-59(n, y)Co-60m+g ind Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum
e ~dfmm] R= R[10°21s 17 d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* ALU1001
200£20 223421 (8) 31.0£10 275 # 035 (3) Al-27(n,2p4n)Na-22 cum
Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum d+ ad[mm] R+ AR[10M21s |7
T 2dimm] RE RI021s 17 495+25 956 + 0.98 ( 2)
310+10 171 * 14 (&)
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Al-27(n,2p2n)Na-24 cum CCuU1001 C u-nat(n,2pxn)Co-57 cum
d+ ard[mm] R= AR[107N-21s |* c-nat(n,2pxn)Be-7 ind d+ rd[mm] R+ AR[10M-21s ]*
495+25 302 * 29 (4 d+ ad[mm] R+ AR[16ADIEZPT14.3 £ 12 (9)
Die Messungen sind nicht far echte 56.5+25 4.83 + 0.53 ( 2) .
Koinzidenzen korrigiert. Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind
c-nat(n,xn)c-11 ind d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
cuu1007 _ d:r  ad[mm] Rz R0 215 17 61.0:20 343 % 33 (6)
Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind 56525 141 + 14 (3) )
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ] Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind
53.0+1.0 2.01 *+ 0.22 ( 4) cuu1008 d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
c 3 Fe-59 Cu-nat(n,4pxn)Mn-52 m+g cum 61.0+20 246 * 26 (8
u-naf(n,3pxn)Fe- cum___ - dtr  ad[mm] RZ ARI0215 1°
dt _adjmm] R+ AR[10721 s ] 61.0:2.0 0.0839% 0.0119( 6) ALU1002
53.0+1.0 2.65 * 0.33 (7) Al-27(n,2p4n)Na-22 cum
Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind d+ ad[mm] R=* AR[10M-21s ]*
Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum__ _ dx  ad[mm] RZ _ sR{0°21s 17 635205 075 £ 120 (2)
d+ ad[mm] R+ AR [10M-21s ] 6L.0%2.0 2.04 £ 020 (5)
530+1.0 241 + 027 (3) Al-27(n,2p2n)Na-24 cum
Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum
d +( . A()i [mm] R= AR[10"-21s | d+ ad[mm] R+ AR[10M21s J* 635£05 287 + 28 (4)
53 0_+ 10 146 + 1 2_ 5] 61.0+20 243 + 0.26 ( 8) Die Messungen sind nicht fiir echte
— S Koinzidenzen korrigiert.
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum
d+ ad[mm] R= AR[10721s |7 d+ ad[mm] Rz AR[10M21s J*
53.0+1.0 380 * 35 (5 610+20 225 + 024 (4)
Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7
530+1.0 26.7 * 29 (3
PBU9001 CuUU9001 Cu-nat(n,xn)Cu-60 ind
Pb-nat(n,42pxn)Zr-95 cum Cu-nat(n,5pxn)Cr-51 cum d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 65+25 8.97 + 124 (5
2.0%2.0 0.622 + 0.086 (15) 6525 148 * 023 (7) ,
Cu-nat(n,xn)Cu-61 ind
Pb-nat(n,38pxn)Ru-103 cum Cu-nat(n,4pxn)Mn-52 m+g cum d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
dx Ad[mm] R+ AR[10"-21s |7 dx Ad[mm] R+ AR[10~21s |° 65+25 724 * 75 (13)
2.0+2.0 0.670 + 0.082 ( 5) 6.5+25 0.734 + 0.082 (23) Die Messungen sind nicht fiir echte
Koinzidenzen korrigiert.
Pb-nat(n,3pxn)Au-196m-+g ind C u-nat(n,4pxn)Mn-54 ind c Cu-64 ind
dt  ad[mm] R+ ARI0"215 17 qz Adfmm]  RE ARI0"21s 1° u-nat(n xn)Cu- in _ _
20%20 0275 £ 0.046 ( 4) 65%25 103 * 00 (13) dt _ od[mm] R# AR[10M21s |
6.5+25 511 + 47 ( 6)
Pb-nat(n,2pxn)Hg-203 cum C u-nat(n,4pxn)Mn-56 cum c 7165 ind
dx  admm] Rz AR0F215 7 Tz admm]  R= AR0°21s 17 “‘(;"j‘r‘(p’”) s _n _ _
20%20 882 + 0.77 (7) 65+25 427 + 055 (5) t od[mm] R: AR[10%21s |
6.5+25 0576 + 0.115 ( 4)
Pb-nat(n,pxn)TI-199 cum Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 AGU9001
20+£20 194 + 23 (7) 65+25 628 + 062 (18) Agonatin Apxn) Tc-96m g ind
Pb-nat(n,pxn)TI-201 cum c u-nat(n,2pxn)Co-55 cum d+ ad[mm] R* AR[10M21s 7
dz  ad[mm] Rz R[10~21s 17 a= ~d[mm] R R[10°21s 17 110+20 191 + 021 (8
2020 369 + 39 (09) 6525 0471 £ 0.057 ( 5) Ag-nat(n,3pxn)RU-97 cum
Pb-nat(n,pxn)TI-202 cum c u-nat(n,2pxn)Co-56 cum d+ ad[mm] R* ART10M21s |7
dx  ad[mm] Rz AR[10°21s ]7 dz ~d[mm] R = AR[10°21s ]7 11.0£20 503 + 0.50 (13)
20+20 103 + 10 (14) 65+25 691 + 0.76 (23) Ag-nat(n,3pxn)RU-103 cum
Pb-nat(n,xn)Pb-199m-+g ind C u-nat(n,2pxn)Co-57 cum CE: ad[mm] R* AR[10M21s 7
dz  admm] Rz R[10"21s 17 d= ~dmm] R R[10°21s 17 110£20 184 + 021 (10)
20+£20 102 + 12 (8) 65+25 438 + 3.7 (14) Ag-nat(n,2pxn)Rh-99m+g cum
Pb-nat(n,xn)Pb-200 ind Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind d+ ad[mm] R+ AR[10M21's |7
11.0+20 4.22 + 047 (5)
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 o i - =
20+20 244+ 25 (22) 65+25 88.7 * 85 (16) Ag-nat(n,2pxn)Rh-99m cum
Pb-nat(n,xn)Pb-201m+g ind Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind CES ad[mm] R AR[10M21s 7
dx  sdmm] Rz R[10°21s 17 dz 2d[mm] R R[10°21s 17 110+20 148 * 16 (4)
20£20318 £33 (7 6525 571 + 56 (6 Die Messungen sind nicht fiir echte
— — — K Koinzidenzen korrigiert.
Pb-nat(n,xn)Pb-202m ind E . u-nat(n,2pxn)Co-61 cum _ . Ag-nat(n,2pxn)Rh-100m+g ind
d+ ad[mm] R+ AR [10M-21s ] d+ ad[mm] R# AR[10M-21s ] dz A [mm] Rz AR[10M21s |°
2.0£20 163 _* 16 ( 5) 65%25 193 * 6.1 (6) _ _ 110220 333 % 40 (1D
. Die Messungen sind nicht fur echte
Pb-ga‘(nvxn)Pz-me’ng Iﬂ(é — 1 Koinzidenzen korrigiert. Ag-nat(n2pxmRh-10  1mt+g cum
+ + - E B
2020 ?33[mm1 5B (1D Rl = Cu-nat(n,2pxn)Co-62m ind dt __admm] R+ AR[10721 s |7
+ t = e TR0~ 21s T 11.0+20 180 * 20 (8)
Pb-gat(n,xn)Pz-[ZMr;l - indR T 65+25 306 + 0.60 (2) Ag-nat(n,2pxn)Rh-101m cum
+ ad [mm + A -21s |- . o T
S0iI0 05 75 (D) Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum d t+ ad [mm]+ R+ AR [10M-21 s ]
o Admm] RE TR0A21s T 11.0£2.0 879 + 87 (14)
Pb-nat(p,xn)Bi-205 ind _ - 65£25 0480 + 0.059 (7) Ag-hat(n,2pxn)Rh-105m+g cum
2050 245 £ 05 e s Cu-nat(n,pxn)Ni-65 ind d:___odlmm] R+ _AR[10M21s ]°
0+£20 28 #+ 0. s 2] RE "R 215 T 11.0+20 134 * 1.6 (7)
Pb-nat(p,xn)Bi-206 ind 65+25 5.09 £ 0.70 (5
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]*

20%20 271 + 033 (19)
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Ag-nat(n,pxn)Pd-100 cum Ni-nat(n,2pxn)Fe-59 cum Co0-59(n,2p4n)Mn-54 ind
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ard[mm] Rz AR[10M-21's |-
11.0£2.0 106 + 12 (13) 180+3.0 2.05 * 026 (7) 250+20 802 * 66 (15
Ag-nat(n,pxn)Pd-101 cum Ni-nat(n,pxn)Co-55 cum C 0-59(n,2p2n)Mn-56 cum
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s -
11020 401 + 47 ( 4) 180+30 202 * 2.0 (16) 250+20 287 * 32 (23)
Ag-nat(n,xn)Ag-103m+g ind Ni-nat(n,pxn)Co-56 cum Co-59(n,p)Fe-59 ind
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R=* AR[10M-21s |-
11020 764 * 80 (6) 180+30 135 * 13 ( 5) 250+20 262 * 2.6 (30)
Ag-nat(n,xn)Ag-104m+g ind Ni-nat(n,pxn)Co-57 cum C0-59(n,5n)Co-55 ind
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s |7 d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s |7 d+ ard[mm] Rz AR[10M-21's |-
11.0+2.0 137 + 16 (24) 18.0+3.0 403 + 32 (10) 25.0+2.0 247 + 0.33 ( 4)
Ag-nat(n,xn)Ag-105m+g ind Ni-nat(n,pxn)Co-58m+g ind C0-59(n,4n)Co-56 ind
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ rd[mm] Rz AR[10M-21's |-
11.0£2.0 372 + 38 (60) 180+3.0 269 * 25 (2) 250+20 30.7 * 3.3 (19)
. Ni-nat(n,pxn)Co-60m+g ind Co0-59(n,3n)Co-57 ind
Ag-nat(n,xn)Ag-106m ind d+ sd[mm] R+ R[10"21s ] 1 dax 2[mm] Rz R[10M21s |-
d+ ad[mm] R= AR[10M21s J* 18.0+3.0 23.7 * 2.7 ( 4) 250+20 168 * 14 (25
11.0£2.0 216 + 21 (90)
. Ni-nat(n,xn)Ni-56 ind C0-59(n,2n)Co-58m+g ind
Ag-nat(n, v)Ag-110m ind d+ 2[mm] Rz AR[10M-215s |7 d= 2[mm] Rz AR[107-21s |-
d=+ ad[mm] R#* AR[10M21s J* 180+30 3.04 * 033 (12) 25.0+2.0 350 % 35 (25
11.0+2.0 217 +21 (76)
Ni-nat(n,xn)Ni-57 ind C 0-59(n, v)Co-60m+g ind
d+ ad[mm] R* AR[10M-21s |7 d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
CuUU9002
Cornat(n Bprn)Cr-51 cum 18.0+£3.0 504 + 48 (11) 25020278 *26 (12
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]*
T40+10 168 + 034 (4) CuUU9003 CUU9004
Cu-nat(n,5pxn)Cr-51 cum C u-nat(n,4pxn)Mn-52 m+g cum
Cu-nat(n,4pxmMn-52 _m+g cum d+ 2 [mm] Rz AR[10M-215s |7 d= 2d[mm] Rz AR[10%21s |-
d=+ ad[mm] R+ AR[10M21s J* 220+10 122 * 020 (3) 28.0+1.0 0.633 + 0.067 ( 9)
140+1.0 0.731 + 0.080 (10)
. Cu-nat(n,4pxn)Mn-52 m+g cum Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind
Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind dx M[mm] Rz AR[10M-215s |7 dz M[mm] Rz AR[10721s |-
d=+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]* 22010 0.667 * 0.076 (13) 28.0+10 858 * 0.77 (7)
140+1.0 998 + 0.87 ( 6)
Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum
Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum dx M[mm] Rz AR[10M-21s ] daz M[mm] Rz AR[107-21S |-
d+ Ad[mm] R AR[10M-21s ]* 220+10 944 * 084 (7) 280+10 515 * 053 (10)
14.0+1.0 599 + 0.60 (11)
Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum C u-nat(n,2pxn)Co-55 cum
Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum d+ d[mm] R+ AR[10"21s ]° dax 2d[mm] Rz R[10M21s |-
d+ ad[mm] R= AR[10M21s J* 220+10 556 * 0.59 (14) 280+1.0 0.382 + 0.062 ( 2)
140+1.0 658 + 0.76 ( 8)
Cu-nat(n,2pxn)Co-55 cum Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum
Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum d+ 2[mm] Rz AR[10M-215s |7 d= 2[mm] Rz AR[10%21s |-
d=+ ad[mm] R+ AR[10M21s J* 22.0+1.0 0.455 + 0.089 ( 5) 28.0+10 6.06 * 0.73 (13)
140+1.0 421 + 34 (6)
. Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind dx M[mm] Rz AR[10M-215s |7 daz M[mm] Rz AR[10721s |-
d=+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ] 22010 6.11 = 0.71 (10) 28010 366 * 3.2 (8)
140+1.0 858 + 82 (7)
) Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind
Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind e A [mm] R * AR[10"21s |7 dx d[mm]  R% AR[10"21s |-
d=+ Ad[mm] R+ AR[10M21s |7 220+1.0 392 * 34 (6 28.0x10 746 * 69 (6)
140+1.0 565 * 59 ( 6)
. Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind
Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum d+ d[mm] R+ R[10"21s ]! dax 2[mm] Rz R[10M21s |-
d+ ad[mm] R= AR[10M21s J* 22010 779 * 7.2 (8 280+10 480 * 54 (9
14.0+1.0 0.435 + 0.053 ( 4)
Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind C u-nat(n,pxn)Ni-57 cum
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
NIU9001 220+10 513 * 54 (9) 28.0+1.0 0.392 + 0.046 ( 2)
Ni-nat(n,5pxn)v-48 cum
d=+ ad[mm] R+ AR[10M21s ™ Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum
180+30 379 # 038 (12) d+ A[mm] Rz AR[10M-21s ] FEU9001
) 22.0+1.0 0.425 + 0.059 ( 6) Fe-nat(n,5pxn)Sc-44m ind
Ni-nat(n,4pxn)Cr-48 cum dz 2mm] Rz R[10M21s |-
CE Ad[mm] R+ AR[10M21s J* Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind 32.0+3.0 0.246 + 0.038 (11)
180+3.0 0.162 + 0.030 ( 7) d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]7
) 22.0+10 442 =+ 51 (4 Fe-nat(n,5pxn)Sc-46m+g ind
Ni-nat(n,4pxn)Cr-51 cum qz 2[mm] Rz AR[10%21s |-
d+ ad[mm] R+ AR[10M21s J* 32.0+30 2.38 + 0.25 (11)
180+3.0 369 + 3.1 (7)
COuU9001 Fe-nat(n,5pxn)Sc-47 cum
Ni-nat(n,3pxn)Mn-52 m+g cum C0-59(n,6p7n)Sc-47 cum d+ Admm] R+ AR[10"21s |-
d+ od[mm] R+ AR[10M-21s |* d+ od[mm] R+ AR[10M-21s |* 32.0£30 1.10 + 0.10 ( 7)
18.0+3.0 21.0 + 2.0 (11) 25.0+2.0 0.227 + 0.026 ( 7)
Fe-nat(n,3pxn)v-48 cum
Ni-nat(n,3pxn)Mn-54 ind Co-59(n,4p8n)v-48 cum dz M [mm] Rz AR[10721S |-
d+ ad[mm] R# AR[107M-21s |* d+ ad[mm] R# AR[107M-21s |* 32.0£30 999 * 103 (12)
18.0+£3.0 57.6 * 48 (10) 250+2.0 1.17 * 0.14 ( 6)
Fe-nat(n,2pxn)Cr-48 cum
Ni-nat(n,3pxn)Mn-56 cum Co-59(n,3p6n)Cr-51 cum dz 2mm] Rz R[10M21s |-
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]* 32.0+3.0 0.215 + 0.031 ( 8)
18.0+£3.0 7.60 * 091 ( 3) 250%2.0 21.7 * 22 (11)
Fe-nat(n,2pxn)Cr-49 cum
Ni-nat(n,2pxn)Fe-52 m+g cum Co0-59(n,2p6n)Mn-52m-+g cum qx 2[mm] Rz AR[10"21s |-
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ] d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ] 32030 258 * 036 (2)
18.0+3.0 0.829 + 0.110 ( 5) 250+20 7.07 * 0.70 (30) Die Messungen sind nicht far_echte

Koinzidenzen korrigiert.
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Fe-nat(n,2pxn)Cr-51 cum Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum Al-27(n,2p2n)Na-24 cum
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ard[mm] Rz AR[10M-21s ]*
32.0+30 842 * 68 (9) 420+10 4.60 * 0.46 ( 8) 53.0+20 422 * 40 ( 3)
Die Messungen sind nicht fur echte
Fe-nat(n,pxn)Mn-52m+g cum C u-nat(n,2pxn)Co-56 cum Koinzidenzen korrigiert.
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] R+ AR[10MN-21s |-
32.0+30 268 * 26 (25 420+1.0 522 * 0.60 ( 8)
) CuuU9008
Fe-nat(n,pxn)Mn-54 ind C u-nat(n,2pxn)Co-57 cum Cu-nat(n,4pxn)Mn-52 m+g cum
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R+ AR[10MN-21s |- dx Ad[mm] R* AR[10"-21s ]°
320+3.0 215  + 17 (14 42.0+10 318 * 26 (5) 56.0+1.0 0515 + 0.054 ( 8)
Fe-nat(n,pxn)Mn-56 cum Cu-nat(n,2pxn)Co-58m-+g ind Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind
d+ ad[mm] R+ AR[10M21s ]* d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |- d+ Ad[mm] R+ AR[10"-21s ] °
320+30 363 + 35 (3) 420+1.0 657 * 6.1 (5) 56.0+10 7.10 * 0.67 (6
Fe-nat(n,xn)Fe-52m+g ind Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum
d+ ad[mm] R=* AR[10M21s ]* d+ ad[mm] R+ AR[107M-21s |- d+ Ad[mm] R* AR[10"-21s |°
32.0+3.0 0.634 + 0.077 ( 5) 420+1.0 428 + 48 ( 6) 56.0+10 4.20 * 043 (8)
Fe-nat(n, y)Fe-59 ind C u-nat(n,pxn)Ni-57 cum Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] R+ AR[10MN-21s |- dx Ad[mm] R* AR[10"-21s ]°
32.0+3.0 0.542 + 0.086 (11) 42.0+1.0 0.359 + 0.051 ( 4) 56.0+10 4.79 * 061 (10)
Fe-nat(p,xn)Co-56 ind Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum
d+ ad[mm] R+ AR[10A-21s |7 QUU9001 . e admm] Rz AR[I0"21s 1°
32.0£3.0_ 0.824 £ 0.100 ( 6) O-nat(n,10pxn)Be-7 ind 560210 296 * 25 (8)
d+ ad[mm] R+ AR [10M-21s |-
CUU9005 460+30 311 + 040 (3) Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind
Cu-nat(n,5pxn)Cr-51 cum . d+ ~dmm] R+ AR[10"-21s ]
dz 2 [mm] Rz AR[10M-215s |7 Si-nat(n,3pxn)Na-22 cum 560+ 1.0 600 * 56 (6
36.0x1.0 1.02 £ 0.25 ( 3) d+ ad[mm] R+ AR[10M21s |°
46.0+30 158 + 17 (3) Cu-nat(n,2pxn)Co-60m-+g ind
Cu-nat(n4pxnMn-52 m+g cum ) d+ Ad[mm] R+ AR[10"21s |
dr __ _admm] R= AR10™21s 7 Si-nat(n,3pxn)Na-24 cum 560210 385 £ 42 (7)
36.0+10 0.601 + 0.077 (13) d=+ ad[mm]  R* AR[10M-21s -
46.0+30 158 + 15 (4 Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum
Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind Die Messungen sind nicht fir echte dx Ad[mm] R* AR[10"-21s ]°
dx  ad[mm] R= ARI0M21s 17 Koinzidenzen korrigiert. 56.0: 1.0 0.333 £ 0.050 ( 4)
36.0+10 789 *+ 072 (4) Si-nat(n,2pxn)Mg-28 cum
Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum d+ Admm] Rz AR[10%21s | CCU9001
dx  ad[mm] R= 7R[10°215 17 39.0£2.0 0418 + 0.084 ( 8) c-nat(n,2pxn)Be-7 ind
36.0%1.0 4.82 * 052 (19) Die Messungen sind nicht fir echte dx  sdmm] Rz R[10°21s 17
Koinzidenzen korrigiert. 59.0220 7.99 + 081 (3
Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum Ccuu9007 — - —
36d0i = A(é [z;)m] §6i3 5 AR[10M-21s |7 CunatndpxmMn52  meg cum (:-nzt(n,xn)c-l?j - ind RN :
+ + - + + - -
0£10 540 + 063 (9) dr _ ad(mm] R* _ aR[0"-21s ] S o lnm] R+ (3)A L s ]
Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum 50.0+1.0 0.547 + 0.061 (11) = - - &
d+ admm] R+ AR[10M-21s ] Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind
36.0+10 339 * 28 ( 8) 3 +( 0 d) BT R0 31s T CUU9009
50 0‘+ 10 A7[4rr;m]+ 9 6_5 7 AR s ] Cu-nat(n,5pxn)Cr-51 cum
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m-+g ind = . - (4 d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
36d01+ — Ags[glm]+ ;41 = ARTI0M21s 7 Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum 620+10 0999 = 0.192 ( 3)
— — 5§Oi+ o Ai [3"c‘)m]+ 5415 > AR[10%21s | Cu-nat(n,4pxnMn-52  m+g cum
Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind = = - (@) d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
36d0i — Af4[r;m] ;li o AR[10M-21s ]* Cu-nat(n,2pxn)Co-55 cum 62.0+1.0 0.511 + 0.054 (13)
+ +
— 2 2 51 (10) d+ adfmm] R+ AR[10%21s | Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind
Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum 50.0£1.0 0352 + 0.045 ( 3) d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
36d0i — A((ﬁ) [;T;gl] 5(1;57 4AR [10n-21s ]* Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum 620+1.0 7.26 + 0.69 ( 8)
+ + ~
— - — {4 d+ adfmm] R+ AR[10%21s | Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum
Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind 500+10 479 + 054 (8) d+ ad[mm] R+ AR[10M21s ]*
36d01 - ’A;;E[smm] 5}2 + - AR[107M-21s |* Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum 62.0+10 4.37 + 0.45 (13)
+ + 5
— = (3) d+ adfmm] R AR[10%21s | Cu-nat(n,2pxn)Co-55 cum
500£10 303 + 26 (10) dr  adfmm] Rf  R[A0F21s 7
SIUo001 se? - Cu-nat(n,2pxn)Co-58m-+g ind 520210 0281 = 0034 (2)
i ~ 5
d+ od[mm] R+ AR[10M-21s |7 5(;101+ 10 Agl[g‘m]Jr SRSi 9 AR[10721 s ] Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum
39020 0671 + 0.188 ( 3) s © = O dz Admm] R+ AR[10"21s ]°
- " i 620+1.0 4.86 + 0.57 (11)
Si-nat(n,3pxn)Na-22 cum Cu ;it(n,szr:j)Co 60m+F§:1+ A";d T0~o1 -
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s 11 00%10 39[Tm]+ YR o) (107215 ] Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum
39.0+20 157 + 1.7 ( 4) — - — d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
= " 62.0+10 301 * 25 (9
Si-nat(n,3pxn)Na-24 cum Cu galt(n,Pxn)l(\jh 57 — cum s _
d+ ad[mm] R# AR[10M-21s ]* &0 0‘+ ) AO[:;T;?]Jr 0 (‘)44 GA (1021 s | Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind
00220 162 £ 16 (4 0£10 0335+ 0044 (6) dr  adfmm] R:  2RA0CC2IS T
Eg?nzm:zigﬂgﬁ;rigsig:’? nicht fir echte Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind 620+10 612 * 57 (8)
. ' d+ adfmm] R+ AR[10%21s | Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind
Si-nat(n,2pxn)Mg-28 cum 500+1.0 556 + 52 ( 3) Tz 2dmm] R= R[10215 17
df  ad[mm] R+ AR[10M21s |7 620210 391 + 41 _(10)
39.0+2.0 0.441 + 0.085 ( 8)
Die Messungen sind nicht fir echte Q-Lzy(ggollzn)BeJ ind Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum
Koinzidenzen korrigiert. 2P - dz A [mm] Rz AR[10M-21s |7
d+ od[mm] R+ AR[107M-21s ] = 0_+ T 054310 649 3
CuUU9006 53.0£2.0 0.364 £ 0.061 ( 3) 0+10 0.343 + 0.049 ( 6)
Cu-nat(n,4pxn)Mn-52 m+g cum = ~ :
d+ Admm] Rz AR[10M21s ]” AL27(n,2p4n)Na-22 o Cudn it(n,xn)fdu[g]‘:n] R+ mdAR [10~21s ]
42.0+1.0 0.553 £ 0.061 ( 7) d= ad[mm] R* AR[10M-21s |- 520210560 <54 (3
53.0%20 163 * 16 (4 01 E: (3)
Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind
d+ ad[mm] Rz AR[107N-21s ]*

420+10 752 = 069 (5)
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E.5 Experiment UPPNOA
CCuU0001
c-nat(n,xn)c-11 ind
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7
2525 457 + 043 ( 4)
E.6 Experiment UPPNOB
PBUBO0O1 Pb-nat(p,xn)Bi-203 ind Cu-nat(n,xn)Cu-61 ind
Pb-nat(n,42pxn)Zr-95 cum d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ard[mm] Rz AR[10M-21s ]*
dx Ad[mm]  R* AR[10"21s |° 20%20 272 * 042 (2 65%25 838 £ 1.17 (12)
20+2.0 0.265 + 0.044 (11) unsicher Die Messungen sind nicht fir echte
. . Koinzidenzen korrigiert.
Pb-nat(n,40pxn)Mo-99 cum Pb-nat(p,xn)Bi-204 ind )
= ~d[mm] Rz ARI0"215 17 d+ ad[mm] Rz AR[10M21s |° Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind .
20:£20 0522 + 0112 ( 4) 20+2.0 413 + 048 ( 2) d+ Ad[mm] R# AR[10M-21s |
unsicher 65+25 99.8 + 113 (5
Pb gait(n'%ng)mré% Rz ng 0 21s T Pb-nat(p,xn)Bi-206 ind Cu-nat(p,n)Zn-65 ind
2.0£2.0 0.294 £ 0.040 ( 3) d+ admm] R# AR[10M21s T d+ Ad[mm] Rz AR[10"21s ]°
20+20 352 + 0.37 (15 6.5+25 0.321 + 0.060 ( 3)
Pb-nat(n,3pxn)Au-196m-+g ind
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
2.0%2.0 0508 + 0.062 (10) gulf'ngt%%%}n)&_%m)rg ind QQUBOOJ- y .
B g-nat(n,4pxn)Tc-96m+g ind
- ~ . d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |- d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
e —— e T 65%25 0.0517% 00152(9) 11525 149 £ 016 (16)
20+20 0.253 + 0.068 ( 2) Cu-nat(n,8pxn)Sc-47 cum Ag-nat(n,3pxn)Ru-97 cum
g ~ d+ ad[mm] Rz AR [107N-21s |- d+ rd[mm] R+ AR[10M-21s ]*
B s 65£25 003775 0.0051( 4) 115125 434 % 046 (13
20%20 0353 + 0092 (2) Cu-nat(n,6pxn)v-48 cum Ag-nat(n,3pxn)Ru-103 cum
unsicher dx  ad[mm] Rz AR[10~21s | dz  od[mm] Rz R[10°21s 17
Pb-nat(n,2pxn)Hg-195m Ind 6.5+25 0120 + 0.016 ( 7) 11.5+25 0.361 + 0.045 ( 8)
A -1
2%11 50 Aflégmi ORZ;I ) AR[10%21S ] Cu-nat(n,5pxn)Cr-51 cum Ag-nat(n,2pxn)Rh-99  m+g cum
d+ ad[mm] Rz AR[107"-21s - d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
Pb-nat(n,2pxn)Hg-197m cum 65+25 122 + 014 (5 115+25 154 + 016 ( 6)
A -1
2%11 50 A;.E[gmi Ong 5 AR[10%21S ] Cu-nat(n4pxn)Mn-52  m+g cum Ag-nat(n,2pxn)Rh-99m cum
d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |- d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
Pb-nat(n,2pxn)Hg-203 cum 65+25 0481 + 0.052 (18) 11525 6.32 = 067 (3)
+ + A= 1 Die Messungen sind nicht fir echte
2%; 50 Afér;m)]: OR:L(; @) AR[107-21s ] Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind Koinzidenzengkorrigiert.
d+ ad[mm] R# AR[10M-21s |- .
Pb-nat(n,pxn)TI-199 cum 6525 331 + 020 (8 Agnai(n,2pxn)R0-100m+g ind__ .
dr  admm] R= RI021s 17 d+ __ad[mm] R* AR[107-21 s ]
2020 417 * 62 (5) Cu-nat(n,4pxn)Mn-56 cum 11.5+25 822 + 1.28 (18)
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
Pb-nat(n,pxn)TI-200 ind 65+25 105 + 018 (4) Agrnat(n,2pxn)Rh-101m+g um_ -
dx  ad[mm] Rz ARI0F21s 17 d+ __ad[mm] R# AR[107-21s ]
20:20 164 * 62 (9) Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum 11.5+25 3.63 + 044 (5
d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |-
Pb-nat(n,pxn)T-201 cum 65%25 0952 + 0.101 (14) Agnat(n,2pxm)Rh-101m cum__ .
dx  ad[mm] Rz ARI0F21s 7 d+ __ad[mm] R* AR[10M-21 s ]
50220 493 * 61 (6 Cu-nat(n,2pxn)Co-55 cum 115+25 186 + 19 (11)
d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |-
Pb-nat(n,pxn)TI-202 cum 65+25 0.211 + 0.034 ( 6) Ag-nat(n,2pxn)Rh-105m+g cum . _
dr  adimm] Rf  RA0C21s 12 dt _ ad[mm] R: __AR[10M21s ]
2020 163 * 16 (9) Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum 11525 1.90 + 026 (5
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
Pb-nat(n,xn)Pb-199m+g ind 65%25 175 + 0.20 (9 Ag-nat(n,pxn)Pd-100 cum___ .
dr  admm] R= RA021s 17 d+ __ad[mm] R# AR[107-21 s ]
2020 241 * 45 (1) Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum 11.5+25 414 + 047 (12
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |-
Pb-nat(n,xn)Pb-200 ind 65+25 766 + 0.67 (11) Ag-nat(n,pxn)Pd-101 am -
dx  admm] Rz ARI0F21s 17 . d+ __ad[mm] R# AR[107-21 s ]
2020 286 + 3.8 (20) Cu-nat(n,2pxn)Co-58m-+g ind 11.5+25 869 + 1.08 (9
d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |- .
Pb-nat(n,xn)Pb-201m-+g ind 65+25 129 + 13 (5 Ag-nat(n,xn)Ag-103m+g ind _ .
dx  admm] Rz ARI0F21s 7 . d+ __ad[mm] R* AR[10M-21 s |
50220 332 + 39 (7 Cu-nat(n,2pxn)Co-60m-+g ind 11.5+25 9.09 + 159 (7)
d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |- .
Pb-nat(n,xn)Pb-202m ind 65+25 744 + 082 (8 Ag-nat(n,xn)Ag-104m+g ind _ .
dr  adimm] Rf  RA0CZIs 0 . dt _ adfmm] R: _ AR[10M21s ]
2020 185 * 22 (4 Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum 11.5+25 132 + 20 (16)
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |- .
Pb-nat(n,xn)Pb-203m+g ind 65%25 0174 + 0.027 (11) Agnat(nxn)Ag-105m+g ind___ .
dx  admm] Rz AR[10°215 - i . d+ __ad[mm] R* AR[107-21s ]
2020 528 * 54 (18 Cu-nat(n,pxn)Ni-65 ind 11.5+25 36.8 * 3.9 (37)
d+ ad[mm] R+* AR[10M-21s |- .
Pb-nat(n,xn)Pb-204m ind 65+25 0635+ 0136 ( 3) Ag-nat(n xn)Ag-106m ind — -
Tz rdmm] R= RA021s 17 ] d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]
20:20 3L1 * 36 (5) Cu-dnat(n,xn)CduiGO — ind T 11.5+25 223 + 2.2 (58)
: - - - + ad [mm + A -21s |-
S rs Thon T e
unsicher d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]

115+25 455 * 45 (51)




Anhang Seite 163
CuUuUB002 Ni-nat(n,pxn)Co-55 cum Co0-59(n,4p8n)v-48 cum
Cu-nat(n,8pxn)Sc-46m+g ind d+ ard[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ rd[mm] R+ AR[10M-21s ]
d= Ad[mm] Rz AR[10"21s J° 21.0+3.0 2.85 + 0.30 ( 8) 30.0+2.0 0.682 * 0.074 ( 8)
160+2.0 0.0458+ 0.0135( 5 )
Ni-nat(n,pxn)Co-56 cum C0-59(n,3p6n)Cr-51 cum
Cu-nat(n,8pxn)Sc-47 cum d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s |7 d+ ard[mm] Rz AR[10M-21s ]*
dz ad[mm] R+ AR[10M2Ls ° 21.0+30 160 * 15 (12) 30.0:20 526 * 049 (9)
16.0+2.0 0.0362+ 0.0064( 5 )
Ni-nat(n,pxn)Co-57 cum C0-59(n,2p6n)Mn-52m-+g cum
Cu-nat(n,6pxn)v-48 cum d+ od[mm] R+ AR[10M-21s |* d+ ard[mm] Rz AR[10M-21s ]*
L ad[mm] R AR[10"21s ]° 21030 445 % 36 (10 30.0+2.0 1.78 * 0.18 (14)
160%2.0 0.110 = 0.015 ( 7)
Ni-nat(n,pxn)Co-58m+g ind C 0-59(n,2p4n)Mn-54 ind
Cu-nat(n,5pxn)Cr-51 cum d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
d=x ad[mm] R AR[10"21s | 21030 351 * 39 (7) 30020 115 = 1.0 (11)
160+20 1.14 * 014 (9)
Ni-nat(n,pxn)Co-60m+g ind C 0-59(n,2p2n)Mn-56 cum
Cu-nat(n,4pxn)Mn-52  m+g cum d+ ard[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ rd[mm] R+ AR[10M-21s ]*
d= Ad[mm]  R= AR[10"21s J° 21.0+3.0 2.96 + 043 ( 6) 300+2.0 356 * 049 (2
16.0+2.0 0458 £ 0.049 (25) ] ] ] ]
Ni-nat(n,xn)Ni-56 ind Co-59(n,p)Fe-59 ind
Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind d+ ad[mm] R+* AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]°
d+ ad[mm] Rz AR[10M21s |° 21.0+3.0 0.465 + 0.052 (14) 30.0+20 296 + 0.31 (18)
160+2.0 3.4 £ 029 (13) ] ] ]
Ni-nat(n,xn)Ni-57 ind Co-59(n,5n)Co-55 ind
Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum d+ ad[mm] R# AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 21.0+3.0 6.89 + 0.68 (11) 30.0+2.0 0.307 + 0.053 ( 5)
160+2.0 0911 + 0.102 (19)
C0-59(n,4n)Co-56 ind
Cu-nat(n,2pxn)Co-55 cum CUUBO003 ) d+ M[mm] Rz AR[10M21s |7
dz ad[mm] R* AR[10M21s ] Cu-nat(n,8pxn)Sc-46m+g ind 30.0£20 342 * 038 (13)
16.0+2.0 0.158 + 0.029 ( 4) d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
26.0+2.0 0.0490+ 0.0143( 4) Co0-59(n,3n)Co-57 ind
Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
d= M mm] R* AR[10"21s ] Cu-nat(n,8pxn)Sc-47 cum 30020 16.7 * 14 (22)
16.0+2.0 1.70 * 020 (14) d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s -
26.0+2.0 0.0283+ 0.0051 ( 3) Co0-59(n,2n)Co-58m+g ind
Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum d+ Ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
d+ A [mm] Rz AR[10M-21s ] Cu-nat(n,6pxn)v-48 cum 300+2.0 37.8 * 35 (12
16.0+2.0 7.29 * 0.60 (13) d+ Ad[mm] R#* AR[10M21s -
26.0+2.0 0.102 + 0.014 ( 5) Co-59(n,)Co-60m+g ind
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
dz ad[mm] R* AR[10M21s ] Cu-nat(n,5pxn)Cr-51 cum 30020 628 __* 58 ( 6)
16.0+2.0 124 + 12 ( 3) d+ Ad[mm] R#* AR[10M21s -
26020 106 * 011 (3)
Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind CUUB004
dz 2 [mm] Rz AR[10M-21s |7 Cu-nat(n,4pxn)Mn-52 m+g cum Cu-nat(n,8pxn)Sc-46 m+g ind
160+20 7.26 = 0.83 ( 8) d=+ ad[mm] R+ AR[10M21s ] dx Ad[mm] R#* AR[10M21s ]
26.0+2.0 0.404 + 0.045 (15) 345+25 0.0441+ 0.0140( 4)
Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum .
d+ ad[mm] R+ AR[10"21s ] Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind Cu-nat(n,8pxn)Sc-47 cum
16.0+2.0 0.175 + 0.029 ( 8) dz+ ad[mm] R+ AR[10M-21s - d+ Ad[mm] R+ AR[10"21s |
260+20 2.80 + 023 ( 6) 345+25 0.0298 + 0.0051 ( 5)
Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind
d+ ad[mm] Rz AR[10M21s |° Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum Cu-nat(n,5pxn)Cr-51 cum
16020 964 * 124 (3) d+ ard[mm] R+ AR[10MN-21s |- d+ ard[mm] Rz AR[10M-21s ]*
26.0+20 0.776 £+ 0.091 (12) 345+25 1.03 + 0.13 (7)
NIUBOO1 Cu-nat(n,2pxn)Co-55 cum Cu-nat(n4pxmMn-52  m+g cum
Ni-nat(n,7pxn)Sc-44m ind d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |- d+ ad[mm] R+ AR[10M21s ]
d+ ad[mm] R# AR[10M-21s ]* 26.0+2.0 0.143 + 0.023 ( 3) 345+25 0.386 + 0.040 (18)
21.0+3.0 0.144 + 0.021 ( 6)
Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind
Ni-nat(n,7pxn)Sc-46m+g ind d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |- d+ rd[mm] R+ AR[10M-21s ]
d+ ad[mm] Rz AR[10M21s |° 260+20 152 + 0.17 (8) 345+25 273 = 024 (6)
21.0+3.0 0.215 + 0.036 (10)
Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum
Ni-nat(n,5pxn)v-48 cum d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |- d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 26.0+20 6.66 + 0.57 (13) 345+25 0.807 + 0.087 (10)
21.0+3.0 160 * 017 (22)
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m-+g ind Cu-nat(n,2pxn)Co-56 cum
Ni-nat(n,4pxn)Cr-48 cum d+ ad[mm] R# AR[107M-21s |- d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
d=x ad[mm] Rz AR[10"21s ] 26020 113 * 1.1 (4 345+25 150 + 0.18 (14)
21.0+3.0 0.0852+ 0.0175( 8)
Cu-nat(n,2pxn)Co-60m-+g ind Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum
Ni-nat(n,4pxn)Cr-51 cum d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |- d+ ad[mm] R+ AR[10M21s ]
d+ ad[mm] R+ AR[10"21s ] 26.0+20 658 + 074 (5 345+25 647 * 053 (6)
21.0x3.0 8.08 * 0.76 (12) ]
Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum Cu-nat(n,2pxn)Co-58 m+g ind
Ni-nat(n,3pxn)Mn-52 m+g cum d+ ad[mm] R+ AR[10MN-21s |- d+ rd[mm] R+ AR[10M-21s ]*
d+ ad[mm] R# AR[10M-21s ]* 26.0+2.0 0.136 + 0.019 ( 6) 345+25 109 + 11 (6)
21030 3.81 * 0.36 (18) ]
Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind Cu-nat(n,2pxn)Co-60  m+g ind
Ni-nat(n,3pxn)Mn-54 ind d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |- d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 26.0+2.0 924 + 10.2 ( 3) 345+25 6.24 = 0.72 ( 6)
21.0+3.0 8.12 * 067 (9)
COuUB001 Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum
Ni-nat(n,3pxn)Mn-56 cum C0-59(n,6p10n)Sc-44m ind d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
d+ ad[mm] R+* AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R# AR[10M-21s |- 345+25 0.141 + 0.023 (10)
21.0+3.0 158 + 025 (2) 30.0£2.0 0.0703+ 0.0111( 8)
Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind
Ni-nat(n,2pxn)Fe-52 m+g cum C0-59(n,6p8n)Sc-46m+g ind d+ rd[mm] R+ AR[10M-21s ]*
d+ ad[mm] R# AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] R# AR[10MN-21s |- 345+25 984 + 108 ( 3)
21.0+3.0 0.186 + 0.024 ( 3) 30.0+2.0 0.333 + 0.053 ( 5)
Ni-nat(n,2pxn)Fe-59 cum C0-59(n,6p7n)Sc-47 cum Egr}-a{t%]c,)g)in)Sc-Mm ind
d+ ad[mm] R# AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] R# AR[10M-21s ] rE admm] R= R0°21s 17

21.0+3.0 0.255 + 0.044 (12)

30.0+2.0 0.200 + 0.020 ( 6)

40.0£3.0 0.294 + 0.031 ( 7)
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Fe-nat(n,5pxn)Sc-46m+g ind C u-nat(n,4pxn)Mn-54 ind Cu-nat(n,6pxn)v-48 cum
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ard[mm] Rz AR[10M-21s ]*
40.0:3.0 0.836 + 0.090 (14) 45525 250 = 024 (9) 555 2.5 0.0840% 0.0119 ( 7)
Fe-nat(n,5pxn)Sc-47 cum Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum C u-nat(n,5pxn)Cr-51 cum
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
40.0+3.0_ 0.400 = 0.034 ( 6) 45525 0.742 * 0.089 (18) 55525 0.858 * 0.103 ( 8)
Fe-nat(n,3pxn)v-48 cum C u-nat(n,2pxn)Co-55 cum Cu-nat(n,4pxn)Mn-52 m+g cum
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R=* AR[10M-21s ]*
40.0+3.0 251 + 0.26 (18) 455+25 0.152 + 0.022 ( 4) 55.5+25 0.342 + 0.037 (21)
Fe-nat(n,2pxn)Cr-48 cum C u-nat(n,2pxn)Co-56 cum Cu-nat(n,4pxn)Mn-54 ind
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s |7 d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s |7 d+ ard[mm] Rz AR[10M-21s ]*
40.0+3.0 0.0625+ 0.0093( 7) 455+25 130 + 0.16 (11) 555+25 234 + 0.20 (11)
Fe-nat(n,2pxn)Cr-51 cum C u-nat(n,2pxn)Co-57 cum Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]*
40.0+3.0 129 + 1.1 (11) 455+25 573 + 0.49 (10) 55.5+25 0.686 + 0.076 (19)
Fe-nat(n,pxn)Mn-52m+g cum Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind C u-nat(n,2pxn)Co-55 cum
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] Rz AR[10N-21s ]* d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
40.0+3.0 3.71 * 0.35 (15) 45525 9.84 092 (5) 555+25 0.126 + 0.022 ( 3)
Fe-nat(n,pxn)Mn-54 ind Cu-nat(n,2pxn)Co-60m+g ind C u-nat(n,2pxn)Co-56 cum
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7 d+ ard[mm] R=* AR[10M-21s ]*
40.0+30 241 * 20 (10) 455+25 594 + 0.71 ( 6) 555+25 123 + 015 (18)
Fe-nat(n,pxn)Mn-56 cum Cu-nat(n,pxn)Ni-57 cum Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s |7 d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s |7 d+ ard[mm] Rz AR[10M-21s ]*
40030 408 t 052 (3 455:25 0.128 = 0.018 ( 6) 555%2.5 544 * 046 (12)
Fe-nat(n,xn)Fe-52m+g ind . Cu-nat(n,2pxn)Co-58 m+g ind
dx M[mm] Rz AR[10M-215s ]° Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind daz M[mm] Rz AR[10M21s |7
40.0+3.0 0.119 * 0.025 ( 3) d=+ Ad[mm] R+ AR[10%8215s: p5  9.25 = 0.86 ( 6)
455+25 113 + 11
Fe-nat(n, v)Fe-59 ind Cu-nat(n,2pxn)Co-60 m+g ind
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]* SIUB0O1 d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
40.0+3.0 0.120 + 0.024 (11) Si-nat(n, 10pxn)Be-7 ind 555+25 533 + 0.63 ( 6)
Fe-nat(p,n)Co-56 ind d+ ad[mm] R# AR BEM3fnspdnINi-57 cum
dz 2 [mm] Rz 2R[10"21s ]° 50.5+25 0.124 + 0.041 ( 2) d=+ Ad[mm] R+ AR[10"-21s |°
40.0+3.0 0.156 + 0.024 ( 8 555+25 0.127 + 0.021 (10
(8) Si-nat(n,3pxn)Na-22 cum (109
d=+ ad[mm] R+ AR[10M21s ™ Cu-nat(n,xn)Cu-64 ind
CUUBO005 ) 505+25 249 + 0.29 (3) dx Ad[mm] R* AR[10M21s ]°
Cu-nat(n.8pxn)Sc-46 _m-+g ind . 555+25 116+ 14 ( 3)
d+ 2 [mm] Rz AR[10"21s ]° Si-nat(n,3pxn)Na-24 cum
455+25 0.0449% 0.0123( 5) d+ ad[mm] Rz AR[10M21s J*
50525 196 * 021 (3) QUUB001
Cu-nat(n,8pxn)Sc-47 cum Die ~ Messungen .sind nicht fur echte ) -nat(n,4pxn)Be-7 ind
d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s |* Koinzidenzen korrigiert. d+ ad[mm] Rz AR[10M-21s ]*
455+2.5 0.0272+ 0.0044 ( 5) Si-nat(n,2pxn)Mg-28 cum 61.0+3.0 0.563 + 0.102 ( 4)
Cu-nat(n,6pxn)v-48 cum d+ ad[mm] R+ AR [104:218 dovn)Na-22 cum
dz  admm] Rz R[10°21s 17 505£2.5 00548+ 0.0128( 5) az »mm] R= R[10°21s 17
255225 00842 0.0117( 4) Die Messungen sind nicht fir echteg) g+30 241 = 033 ( 3)
Koinzidenzen korrigiert.
Cu-nat(n,5pxn)Cr-51 cum Si-nat(n,3pxn)Na-24 cum
d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]* d+ rd[mm] Rz AR[10M-21s ]*
25525 0932 £ 0.105 ( 9) CUUB006 _ 61.0+3.0 200 = 021 (23)
Cu-nat(n,8pxn)Sc-46 mtg ind - Die Messungen sind nicht fiir echte
Cu-nat(n,4pxn)Mn-52  m+g cum d+ ad[mm] R# AR[10M21s ] Koinzidenzen korrigiert.
d+ Ad[mm] R+ AR[10A-21s |7 55.5+25 0.0473+ 0.0109 ( 5)
455+25 0.372 + 0.040 (21)
CUP1001 AGP1002 Ag-nat(n xn)Ag-105m+g ind
Cu-nat(n,3pxn)Fe-59 cum Ag-nat(n,2pxn)Rh-101m cum d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7
d+ a[mm] Rz AR[10"21s |°* d= A[mm] Rz AR[10~21s |° 1505 233 * 25 (27)
05+0.5 0.253 £ 0.051 ( 9) 15+05 133 * 0.18 (4) )
Ag-nat(n,xn)Ag-106m ind
Cu-nat(n,2pxn)Co-57 cum Ag-nat(n,2pxn)Rh-105m+g cum d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]*
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]* d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ]* 15+05 141 + 15 (46)
0505 125 + 014 (5) 1505 0.605 £ 0.175 ( 2)
Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s |7
05+05 318 + 031 (4)
AGP1001 Ag-nat(n xn)Ag-106m ind CUP1002
Ag-nat(n,2pxn)Rh-101m cum d+ ad[mm] R+ AR[L0N-20s |* u-nat(n,2pxn)Co-57 cum
d+ ad[mm] R# AR[10M-21s ]* 05+05 292 + 29 (29 d+ rd[mm] R+ AR[10M21s ]7
05+05 144 + 0.18 ( 5) 15+05 169 + 0.16 (5)
Agrnat(n.xn)Ag-105m+g ind — Cu-nat(n,2pxn)Co-58m+g ind
d+ ad[mm] R+ AR[10M-21s ] Tz rd[mm] RE R0215 17
05+05 339 * 35 (17) — =

15+05 398 = 0.40

(4
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Anhang F - Setup der LAHET-Rechnungen

Die in diesem Anhang zweispaltig dargestellten Eingabedateien inh fir Lahet und int fir HTAPE sind
die fur die Berechnung der monoenergetischen Bestrahlung,mit E =97.5MeV auf den Stack UPPNO09.

F.1 Inh

LAHET for 97.5-MeV-Protonen auf Stack UPPN09 28 4 -8.9020  -333-34
29 11-1,2931E-03 -10333-34
30 2 -8.9600  -334-35
800,1000,11,98,0,0,0,0,2,0323,1,1,0,1/ 31 11-1.2931E-03 -10 3 34 -35
1-1,,1/ 32 5 -8.9000  -335-36
0.0,1,0,0,0,0,1/ 33 11-1.2931E-03  -10 3 35 -36
00111111,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1/ 34 2 -8.9600 -3 36 -37
/ 35 11-1.2931E-03 -10 3 36 -37
97.5,1.0,0,0.1,0.1,,100/ 36 6 -7.8740  -337-38
0,4,4/ 37 11-12031E.03 1033738
82,204, 0.000487952235,90/ 38 2 -8.9600  -338-39
82,206, 0.007780859996,91/ 30 11T 5051E-03 " 10338 -390
82,207, 0.007451162544,92/ 40 7 -2.3300  -339-40
82,208, 0.017243176495,93/ 41 11-1.2931E-03 -10 3 39 -40
0,2,2/ 4272 -8.9600 -3 40-41
29,63, 0.058665877425,52/ 43 11-1.2931E-03 -103 40 -41
29,65, 0.026246379481,54/ 44 8 -21800  -241-42
0,2,2/ 45 11-12081E03 ~-10241-42
47,107, 0.030376986507,68/ 46 2 -8.9600 -3 42-43
47.109, 0.028243211652.69/ 47 11-1.2931E-03 -103 42 -43
0,55 4879 -2.6989  -343-44
28,58, 0.062003457265,45/ 49 11-1,2931E-03 -10343-44
28,60, 0.023959203322,48/ 50 2 -8.9600 -3 44 -45
28,61, 0.001086978796,49/ 51 11-1.2931E-03 -10 3 44 -45
28,62, 0.003343144786,50/ 5210 -2.2500 -3 45 -46
28,64, 0.000986501756,51/ 53 11-1.2931E-03 -10 3 45 -46
01,1/ 542 -8.9600 -3 46 -47
27,59, 0.090945369724,47/ 55 11-1.2931E-03 -10 3 46 -47
A4 5611 -1.2931E-03 -10 47 -6
26,54, 0.004941617985,40/
26,56, 0.077826238701,43/ 1cz 200
26,57, 0.001859474803,44/ 2 ¢z 1.00
26,58, 0.000280194837,45/ 3¢z 0.95
0,33 4 pz 174.0
14,28, 0.046068321435,20/ 5 pz 173.8
14.29, 0.002348130399,21/ 6 pz 180.6
14:30, 0.001543770857,22/ 7 pz 1808
0,6,6/ 8 cz 148
8,16, 0.043597443022,12/ 9cz 135
8,17, 0.000016169861,13/ 10 cz 1.25
818, 0,000089152747.14/ 11 pz 181.05
14,28, 0.020146131715,20/ 12 pz 181.3
14.29, 0.001026860603,21/ 13 py 1.63
14.30, 0.000675106235,22/ 14 py 1.73
0,1,1/ 15 pz 173.50
13,27, 0.060238017325,19/ 16 pz 173.43
0,2,2/ 17 pz 175.6
6,12, 0.111559442413,9/ 18 pz 179.0
6,13, 0.001252209358,10/ 19 px 1.75
1.344E-11,8,8/ 20 pe 175
7,14,0.000020915,11/ 21 px
7,15,0.000000077,11/ 22 p 59
8.16,0.000005618,12/ 23 py -10.0
8,17,2.14E-09,13/ 24 pz 2.0
8.18,1.126E-08,14/ 25 pz 190.0
18,36,8.46E-10.27/ 26 pz 173.3
18.38,1.58E-10,28/ 27 py -9.8
18.40.2,5E-07,28/ 28 cz 13
10 25-2471 29 py -2.38
2 0 (-1 -25 24) (14:-23:21:-22:12:-26) 30 pz 174.43999
39 -2.6989 ((7:8) -13 29 -19 20 -11 5) 31 pz 174.91149
411-1.2931E-03 -28 26 -16 32 pz 175.31257
50 -2.6989 -28 16 -15 33 pz 17551104
6 9 -2.6989 28 -13 27 26 -15-21 22 34 pz 176.10614
79 -2.6989-14 13 26-12-21 22 35 pz 176.30175
8 9 -2.6989 23 27 26-12-21 22 36 pz 176.71712
9 9 -2.6989 -13 27 11-12-21 22 37 pz 176.91308
10 9 -2.6989 -13 27 -11 15-20 22 38 pz 177.49597
11 9 -2.6989-13 27-11 15-21 19 39 pz 177.69161
12 9 -2.6989 (-7 6 -8) 40 pz 178.06495
13 9 -2.6989 (5 -4 -8) 41 pz 178.26110
14 9 -2.6989 (-6 -8 18 10) 42 pz 178.85693
15 9 -2.6989 (-18 -9 17 10) 43 pz 179.05304
16 9 -2.6989 (-17 4 -8 10) 44 pz 179.47847
17 11-1.2931E-03 27 -29 -19 20 -11 15 45 pz 179.67465
18 11 -1.2931E-03 -13 29 -19 20 -5 15 46 pz 179.96884
1911 -1.2931E-03 (17-189-8) 47 pz 180.16462
20 1-11.3437 -34-30
21 11-1.2931E-03 -1034 -30 in 0111111111111111111
22 2 -8.9600  -330-31 111111111111111111
23 11-1.2931E-03 -10330-31 1111111111111111111
24 3-10.5000 -331-32 print
25 11-1.2931E-03 -10 3 31 -32
26 2 -8.9600  -232-33 0, 97.5,1.,0.,2.4,2.4/
27 11-1.2931E-03  -10232-33
LAHET for 97.5-MeV-Protonen auf Stack UPPN09 91.0, 92.0, 93.0, 93.5, 94.0,
945 95.0, 95.5, 96.0, 96.5,
4,38,0,0,0,18/ 7.0, 97.4, 97.5/
20.0, 22.0, 26.0, 30.0, 34.0, 20,22,24,26,28,30,32,34,36,38,40,42,44,46,48,50,52,54/

38.0, 42.0, 46.0, 50.0, 54.0,
58.0, 62.0, 66.0, 70.0, 74.0,
78.0, 82.0, 83.0, 84.0

86.0, 87.0, 88.0, 89.0, 90.0,
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