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Untersuchungen zur Wechselwirkung
von lod mit hochenergetischen
Protonen von 145 bis 2600 MeV:
Messung von Wirkungsquerschnitten

G. Modolo M. Holzbach



Kurzfassung

Transuranelemente und Spaltproduktnuklide wie *’I bestimmen die Langzeittoxizitit des ra-
dioaktiven Abfalls. Deshalb wird ihre chemische Abtrennung mit anschliefender Transmutation |
zu stabilen oder kurzlebigen Nukliden diskutiert. Durch Neutroneneinfang lie3e sich das lang-
lebige I in stabiles gasformiges °Xe transmutieren. In dieser Studie wurde alternativ zur
neutronen-induzierten Transmutation von '*I die Wechselwirkung von Nal mit hochenerge-
tischen Protonen experimentell untersucht. Mit Hilfe der stacked-foil-Technik wurden im Zeit-
raum 1994 bis 1995 sechs Bestrahlungsexperimente am Synchrotron des Laboratoire National
Saturne in Saclay (Frankreich) bei Protonenenergien zwischen 145 und 2600 MeV durchge-
fithrt. Durch y-spekrometrische Untersuchung der bestrahlten Proben wurden 261 Wirkungs-
querschnitte fiir iiber 50 protonen-induzierte Reaktionen bestimmt. Die experimentell ermittel-
ten neuen Anregungsfunktionen wurden mit den unvollstindigen Datensitzen vergleichbarer
Arbeiten und mit den Vorhersagen eines semiempirischen Ansatzes verglichen.

Abstract

Transuranic elements and fission product nuclides such as '*’I determine the long-term toxicity
of radioactive waste. For this reason , their chemical separation with subsequent transmutation
into stable or short-lived nuclides is being discussed and investigated. Long-lived '*’I could be
transmuted into stable gaseous *°Xe by neutron capture. As an altemative to the neutron-
induced transmutation of '®I, the interaction of Nal with high-energy protons has been expe-
rimentally investigated in this study. In 1994 - 95 a series of irradiations with proton energies
between 145 and 2600 MeV were carried out at the synchrotron of the Laboratoire National
Saturne in Saclay (France) using the stacked-foil technique. The effective cross sections for
more than 50 proton-induced reactions were determined by y-spectrometry. The new exci-
tation functions determined experimentally were compared with the incomplete data sets from
earlier studies and discussed in the context of existing semiempirical formula for the calculation

of spallation cross-sections.
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1. Einleitung und Problemstellung

Transuranelemente und Spaltproduktnuklide wie '*I und **Tc bestimmen die Langzeittoxizitit
des radioaktiven Abfalls. Deshalb wird ihre chemische Abtrennung mit anschliefender Trans-
mutation diskutiert [19, 20]. Das Konzept der Transmutation beruht auf einer Umwandlung
der langlebigen radiotoxischen Nuklide in kurzlebige bzw. stabile Isotope mit Hilfe kernphysi-
kalischer Prozesse, um die Langzeitgefihrdung des nuklearen Abfalls auf technisch kontrollier-
bare Zeitrdume von beispeilsweise 1000 Jahren zu verkiirzen [21]. Neben der Umwandlung
dieser Isotope in thermischen oder schnellen Reaktoren konnen auch unterkritische Systeme
mit externer Neutronenquelle zur Transmutation genutzt werden [22-24].

Iod -129 mit einer Halbwertszeit von 15,7 Millionen Jahren ist eines der Problemnuklide, das
zwar im Vergleich zu den Transuranen eine relativ geringe Radiotoxizitit besitzt, aber in einer
langfristigen Betrachtung aufgrund seiner grofen chemischen Mobilitdt im Endlager dennoch
zu beriicksichtigen ist [20].

Im Rahmen unserer Arbeiten zur Transmutation wurde bereits die chemische Abtrennung des
Tods, das wihrend der Wiederaufbereitung sehr effizient an Silbernitrat-imprignierter Kiesel-
siure (AC 6120) abgeschieden werden kann, experimentell untersucht. Es konnte gezeigt
werden, daB es von diesem mit Hilfe einfacher chemischer Methoden wieder abgetrennt und
fiir die Transmutation in eine geeignete Targetform tiberfiihrt werden kann. Die Ergebnisse
dieser Studie sind in einem Jiil-Bericht [25] dokumentiert worden.

Fiir die Transmutation von '*I wird in der Literatur bisher nur die neutronen-induzierte Um-
wandlung zu stabilen Xe-Isotopen diskutiert. Da in der Wiederaufarbeitung neben I auch ''I
anfillt, miissen die in Gleichung (1) und (2) gezeigten Priméirreaktionen mit Wirkungsquer-
schitten von 34 bzw. 6,2 bam beriicksichtigt werden [26, 27].
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Daneben konnen durch (n, y)- und (n, 2n)-Reaktionen des Startmaterials sowie der Zwischen-
produkte weitere Produktnuklide gebildet werden.



Das Ziel dieser Arbeit ist, alternativ zur neutronen-induzierten Transmutation die Wechsel-
wirkung mit hochenergetischen Protonen experimentell zu untersuchen. Es kann angenommen
werden, dafl bei hohen Protonenenergien (> 200 MeV) durch Spaliations- und Fragmentie-
rungsreaktionen eine Vielzahl von stabilen, kurzlebigen und evtl. auch langlebigen Produkt-
nukliden gebildet wird.

Bisher haben sich nur wenige Studien mit der Wechselwirkung von Protonen mit dem Target-
material Tod beschiftigt. Dabei beschrinkten sich die Untersuchungen meistens auf die Be-
stimmung der Ausbeuten einiger Xenon- und Iod-Isotope bei Energien < 100 MeV. Fiir Ener-
gien > 100 MeV existieren nur Anregungsfunktionen fiir die Produktion ausgewihblter Nuklide

wie z.B. 2L, " und 1 [12].

Daher war das Ziel dieser Studie, den unvollstindigen Datensatz mit den neuen experimen-
tellen Wirkungsquerschnitten zu erweitern. Hierzu sind Bestrahlungsversuche an Nal-Targets
mit Hilfe der stacked-foil Technik am Synchrotron des Laboratoire National Saturne in Saclay,
Frankreich durchgefiihrt worden. In dieser Studie werden die bei 145, 330, 400, 600, 800 und
2600 MeV ermittelten experimentellen Wirkungsquerschnitte fiir iiber 50 protonen-induzierte
Reaktionen am Targetelement Iod vorgestellt und mit den vorhandenen unvollstindigen
Datensitzen verglichen. Weiterhin sollten die gemessenen Wirkungsquerschnitte mit der Vor-
hersagefihigkeit eines semiempirischen Ansatzes von Silberberg und Tsao [32] iiberpriift

werden.



2. Auswertung der Bestrahlungsversuche

2.1 Bestrahlungsexperimente

Die Bestrahlungsversuche wurden am Synchrotron des Laboratoire National Saturne in Saclay,
Frankreich, durchgefiihrt. In jedem Experiment, an dem verschiedene Arbeitsgruppen beteiligt
waren, wurden mehrere Elemente in Form von Folien oder Verbindungen mit Hilfe der
stacked-foil Technik bestrahlt. Nach Ende der Bestrahlungen wurden die Stacks in speziellen
Behiltern mit dem Auto nach Koéln transportiert sowie fiir den Weitertransport nach Tilich
bzw. Hannover getrennt. Einzelheiten zum Aufbau des Stacks und zur Durchfithrung der
Bestrahlungsexperimente konnen der Arbeit von Bodemann [28] entnommen werden. Die fiir
unsere Auswertungen wichtigen Bestrahlungsdaten sind in Tabelle 1 aufgelistet. Die Korrektur
der Protonenenergie ist von der Universitit Hannover am Zentrum fiir Strahlenschutz und
Radiodkologie (ZRS) durchgefiihrt worden. Die Wartezeit ist die Zeit, die zwischen dem Ende
der Bestrahlung und der ersten y-spektrometrischen Messung vergeht. Sie ist entscheidend fiir
die Auswertung moéglichst vieler kurzlebiger Produktnuklide. Daher konnten in dieser Arbeit
Nuklide mit Halbwertzeiten um fiinf Stunden nur in den Proben des 330, 600 und 2600 MeV-
Experimentes nachgewiesen werden. Die Strahlungsdauer die in Abb. 8, schematisch als t; dar-
gestellt ist, wurde zur Berechnung des Zerfalls wihrend der Aktivierung bzw. Bestrahlung

herangezogen.

Tabelle 1: Daten der Bestrahlungsexperimente am Synchrotron in SACLAY.

Protonen- | Korrigierte Flichen- Beginn der Ende der | Strahl- | Warte-
energie E, belegung | Bestrahlung | Bestrahlung | dauer | zeit
[MeV] [MeV] [g/cm’] thal tEol ti[h] | tw [h]

250 145 0,90 09:07:1995 10:07:1995 19,50 | 40,47
12:30 08:00

330 321 0,90 06:10:1994 07:10:1994 { 21,67 | 15,05
10:41 08:21

400 392 0,90 04:10:1994 06:10:1994 | 33,92 | 41,17
22:09 08:04

600 595 0,98 19:05:1994 20:05:1994 | 25,35 | 19,88
09:39 11:00

800 795 0,98 17:05:1994 19:05:1994 | 34,07 | 42,58
21:56 08:00

2600 2540 0,90 10:07:1995 11:07:1995 | 34,07 | 42,58
09:54 07:17




2.2 Target

Als Targetmaterial wurde natiirliches Iod-127 in Form von Natriumiodid (Suprapur Nal) der
Fa. Merck verwendet. In einer Presse wurden Pellets mit einem Durchmesser von 13 mm und
einer Masse von 1200 bzw. 1300 mg bei einem Druck von 10 bar hergestellt. Bei der zuvor
durchgefiihrten Reinheitsuntersuchung durch Atomemissionsspektrometrie mittels induktiv-
gekoppeltem Plasma (ICP - AES) konnte nur das Element Strontium mit 0,2 ppm nachgewie-
sen werden. Alle anderen Elemente lagen unter der in Tabelle 2 gezeigten Nachweisgrenze. Die
Nal- Pellets wurden in speziell angefertigten Targetdosen aus VA-Stahl luftdicht eingeschlos-
sen (Abb.1) und zusammen mit drei Aluminiumfolien und drei Eisenfolien zu einem Stack
kombiniert. Diese Mafinahme diente dem Ausgleich von Riickstofverlusten und zur Vermei-
dung von Cross-Kontaminationen. Die mittlere der Aluminium-Folien wurde zur Bestimmung
der FluB3dichte (siehe Kapitel 2.3.2) herangezogen. Zur Kontrolle der gemessenen Fluidichten
wurden die mittleren Eisenfolien mit ausgewertet und stichpunktartig die Wirkungsquerschnitte
fiir protonen-induzierte Reaktionen des Fisen mit wohlbekannten Daten verglichen.
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Abbildung 1: Nal-Target

Tabelle 2: Nachweisgrenzen in [mg/kg] der Spurenverunreinigungen im verwendeten Nal.

Al | Ba [Pb|[Cd| Ca |[Co| Fe |K| Cu | Li | Mg |Mn | Ni |[Rb|Tl| Zn

0,34 10,03]0,5/0,1]0,05|0,1]0,05|2]0,08]0,2[0,05[008[02] 2 |1]0,1
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2.3 7y-Spektroskopie

Insgesamt standen bei den durchgefiihrten Messungen drei Detektoren zur Verfiigung. Da die
Detektoren mit einer Abschirmung versehen waren, fiel die Untergrundkorrektur gering aus.
Die in unserem Institut verwendeten High Purity Germanium Detektoren (HP-Ge) wiesen
einen hoheren Einflull der umgebenen Radionuklide auf, als der Ge/Li-Detektor mit kompakter
Bleiburg der Universitit Kéln (dieser wurde nur fiir die ersten Messungen bei den Bestrah-
lungsversuchen von 600 und 800 MeV eingesetzt). Die mit dem MeBwerterfassungssystem
Maestro 2 aufgenommenen Spektren wurden mit einer aktuelleren Version, Gamma-Vision,
der Firma EG & G Ortec ausgewertet. Dieses Programm erlaubte auch eine Peakentfaltung, so
daB eng beieinander liegende Peaks und Doppelpeaks auswertbar waren.

Die Energiekalibrierung und die Bestimmung des Ansprechvermégens (Efficiency) der Detek-
toren erfolgte mit Hilfe von punktformigen Standardpriparaten (**'Am, *Ba, *’Cs, *?Eu und
%Co) der Fa. Amersham-Buchler bzw. PTB/Braunschweig. Bei den Messungen des Ansprech-
vermdgens wurde darauf geachtet, dall die meisten Nettoflichen der ausgewerteten Peaks
mindestens 10000 Ereignisse umfafiten, damit die statistischen Fehler der Einzelmessungen
unter 1 % gehalten wurden. Bei den starken Linien der Standardpréiparate wurden in der Regel
Peakflichen zwischen 50000 und 150000 erzielt. Das Ansprechvermégen bzw. die Efficiency

der einzelnen y-Linien wurde gemif Gleichung (3) berechnet.

NP 3)
g, = v
Tl Ay ety
&, . Ansprechvermdgen der y-Linie

NP : Nettopeakfliche der y-Linie

Ars @ Aktivitdt des Standardpriparats [ Bq |

im Referenzzeitpunkt

Zerfallskonstante [h']

. Verzweigungsverhiltnis der y-Linie

tw : Zeit zwischen Referenzzeitpunkt [h]
und Beginn der Messung

tm :  Dauer y-spektrometrischen Messung [ s ]

e

Die so ermittelten experimentellen Efficiencywerte bei verschiedenen Abstinden zwischen De-
tektor und Probe wurden, wie in den Abbildungen 2 und 3 dargestellt, doppelt-logarithmisch
aufgetragen.




Wird der Abstand vergroBert, so sinkt das Ansprechvermdgen niherungsweise nach einem
1/r* -Gesetz. Die Funktionen zeigen aber fiir alle Fille einen parallelen Verlauf, so dah eine
Umnormierung auf eine andere Mefgeometrie in der Regel mit einem einzigen energieunab-

hingigen Faktor vorgenommen werden kann.
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Abbildung 2: Ansprechvermogen eines HP-Ge Detektors (GMX-15200) bei verschiedenen
Abstinden zwischen Detektorkappe und Priparat.
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Abbildung 3: Ansprechvermégen des Germanium-Lithium-Detektors mit Bleiburg der
Universitit Koln bei verschiedenen Abstinden zwischen Detektorkappe und
Priparat.



Fiir y-Energien oberhalb von 245 keV wurde eine lineare Regression bei doppelt-logarithmi-
scher Darstellung durchgefiihrt. Um Efficiencywerte fiir y-Energien kleiner als 245 keV eben-
falls rechnerisch bestimmen zu konnen, wurden fiir diesen Energiebereich Polynome dritten
und vierten Grades eingefiihrt. Um dieses zu realisieren, wurden die Energie- und Efficiency-
werte logarithmiert und linear aufgetragen. In Abbildung 4 wird dieses anhand eines Beispiels
dargestellt. In der computerunterstiitzten Bearbeitung (MS-Excel) wurde mittels einer Funk-
tion die notige Trennung der Energiebereiche vorgenommen. Die verwendeten Polynome lie-
ferten, fiir Nuklide bei denen eine Auswertung von y-Linien zwischen 80 und 245 keV benétigt
wurde, konsistente Ergebnisse. Die Korrelationskoeffizienten lagen in allen Fillen bei 1, die

Abweichungen davon betrugen weniger als 107,

In-¢ C
{mite [abs]} |
3T

-4+

y=1,167x °- 17,246x* + 83,882x - 140,4
R2=1
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Abbildung 4: Bestimmung der Efficiency fiir Energien unter und iiber 245 keV.
1. Regression mittels eines Polynoms fiir E, < 245 keV
2. Regressionsgerade fiir y-Energien > 245 keV
HP-Ge-Germanium-Detektor ; Abstand Priparat-Detektorkappe : 20 cm




2.3.1 Durchfiihrung der Messungen

Bei der Organisation und Durchfiihrung der Messungen wurde darauf geachtet, daf die ausge-
suchten Peaks Impulszahlen von mindestens 10000 aufwiesen. Die MeBdauer variierte dabei
zwischen 5 Minuten und 3 Tagen. Damit sollte der statistische Fehler der Einzelmessung in der
GrofBenordnung von 1 % gehalten werden. Leider konnte dies nicht in allen Fillen erreicht
werden, da die Nuklide in einigen Proben zu geringe Aktivititen aufwiesen bzw. die MeBdauer
zu kurz gewihlt wurde. Nuklide mit Impulszahlen um 5000 und darunter sind nach Kapitel 2.4
mit entsprechenden Fehlem betrachtet worden. Die Planung der Messungen wurde nach dem
im Natrium-Iodid-Target zu erwartenden Produktnuklid-Repertoire ausgerichtet. Wegen der
Vielzahl spektroskopischer Interferenzen wurden die Proben wihrend eines Zeitraums von 8
Monaten bis zu 50 mal gemessen. Die Halbwertzeiten der nachgewiesenen Produkte erstrecken
sich von 4,2 Stunden des ‘®In bis zu 2.9 Jahre des '"*Rh.

2.3.2  Flufibestimmung mit Monitorreaktionen

In dieser Arbeit wurden die Fluldichten iiber Messungen von Monitorreaktionen an Alumi-
nium bestimmt. Dazu wurden die Produktnuklide "Be, **Na und **Na ausgewertet, deren An-
regungsfunktionen gut bekannt sind und der Arbeit von Tobailem et al. [29] entnommen wur-
den. Nach genauer Massebestimmung der Aluminiumfolie (99,999 % Al) konnte die Protonen-
fludichte mittels folgender Gleichung (4) berechnet werden.

NP M. -e*w. )
®-= P-M,.¢ )

B O-‘Av .m'l'y '87 .(1_e'ktl)_(1_e—ktM)

A : Zerfallskonstante des Produktes
NP : Zahl der Ereignisse im Nettopeak

Iy : Verzweigungsverhiltnis der y-Linie

g, : Efficiency des Detektors bei der Energie der y-Linie
Av : Avogadro-Konstante (= 6,022-10” mol™)
M: : Atomgewicht des Targets (= 26,98 g/mol )

m : Masse der Probe  (=0,064 g)

o : Wirkungsquerschnitt

tm :  Dauer der Messung

tw : Wartezeit zwischen Ende der Bestrahlung

und Beginn der Messung
t; : Bestrahlungsdauer



Tabelle 3: Primire Protonen-Flufidichte der Bestrahlungsexperimente in SACLAY.

Energie korrigierte Energie Strahldauer FluBdichte

[MeV] [MeV] [h] [10'° cm” §7 ]
250 144+ 2,14 19,50 0,00779 £ 0,000339
330 321+ 0,841 21,67 2,0707 + 0,0334
400 392 £0,827 33,92 2,0912 £0,0627
600 595 +£1,29 25,35 1,027 £ 0,00689
800 795 + 1,24 34,07 3,887 + 0,036
2600 2540 £2,23 21,38 0,1167 £0,00952

Im Rahmen dieser Arbeit wurden insgesamt sechs Bestrahlungsexperimente (Tabelle 3) ausge-
wertet, wobei die Fluldichten bei Energien von 600 MeV und 800 MeV im Zentrum fiir
Strahlenschutz und Radioékologie ( ZRS ) der Universitit Hannover bestimmt wurden. Die
aufgefiihrten Fehler sind rein statistische Fehler der Einzelmessungen. Der Gesamtfehler der
ermittelten ProtonenfluBdichten wurde, wie im Kapitel 2.4 niher erliutert, pauschal mit 4 %
angesetzt.

2.3.3 Auswertung der y-Spektren

Die Ermittlung der Halbwertzeit ist eine sichere Methode zur Identifizierung von Radionukli-
den. Halbwertzeiten, die zwischen einigen Minuten und etwa einem Jahr liegen, kénnen direkt
durch die Aufhiahme von Umwandlungskurven bestimmt werden. Es ist dazu erforderlich, die
Strahlung ein und derselben Probe in geeigneten Zeitabstinden unter einheitlichen Mefbedin-
gungen mit einem Strahlendetektor zu registrieren. Wenn sich die Messung iiber einen lingeren
Zeitraum erstreckt, sollte die Konstanz der Meflanordnung in jeder Hinsicht gewihrleistet sein.
Die Zeitdauer der Einzelmessung richtet sich nach der vorhandenen Aktivitit. Je groBer diese
ist, um so kiirzer kann bei gleichem Fehler die MeBzeit gewihlt werden. Es lassen sich drei

Fille der Halbwertzeitanalyse unterscheiden:

a) Halbwertzeit eines isolierten Nuklids

Der zeitliche Abfall der Aktivitdt wird mit emem oder mehreren Detektoren verfolgt. Nach
Beriicksichtigung aller Detektor- und Strahlungsimanenten Grofen trigt man die Aktivitit
halblogarithmisch als Funktion der Zeit auf. In Abb. 5 und 6 ist die weitere Vorgehensweise
ersichtlich, indem ein eingefiigter exponenﬁeller Trend die Aktivitit zum Ende der Bestrahlung
und die zur Identifikation wichtige Zerfallskonstante liefert. Die fiir die Nuklididentifikation

benotigten Kerndaten wurden aus [17, 30] entnommen.
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Abbildung 5: Aktivititsverlauf von '*°I nach Bestrahlung mit 400 MeV-Protonen.
Ermittelte Werte :  Ago = 630 kBq ; A =0,0022 h™' = Ty, =13,13 d
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Abbildung 6: Aktivititsverlauf von Y-87 nach Bestrahlung von Iod.
Ermittelte Werte :
(800MeV) Agy; = 150 kBq; A =0,0087h" = Ty,=79,7h
(600MeV) Ag = 10kBq ; A =0,0087h" = T;,=79,7h
(400MeV) Ag, = 1900 Bq; A =0,0086h™ = T;,=80,6h
(330MeV) Ags = 750 Bq ; A =0,0085h™ = T;,=81,5h
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b) Halbwertzeiten mehrerer genetisch unabhingiger Nuklide

Wenn die Quelle mehrere Radionuklide mit identischen bzw. nahe beieinander liegenden
y-Linien besitzt, so ergibt sich eine komplexe Umwandlungskurve. Sie setzt sich additiv aus
den Exponentialfunktionen der sich tiberlagemden Nuklide zusammen. Die Abb. 7 zeigt Um-
wandlungskurven zweier sich tiberlagernder Produktnuklide des Iod-127 mit unterschiedlichen
Halbwertzeiten. Die Messung der iiberlagerten y-Linie wird solange fortgefiihrt, bis nur noch
die langlebigere Komponente vorhanden ist. Uber den dann wieder linear verlaufenden Aktivi-
titsabfall 148t sich durch Extrapolation und Differenzbildung zunichst nur die Halbwertzeit des
kurzlebigeren Nuklids bestimmen. Um eine quantitative Aussage iiber die Ag, des abgetrenn-
ten Nuklids machen zu konnen, mufl die im Anhang A aufgefiilhrten Gleichungen angewandt
werden, da bei der beschriebenen graphischen Trennung von den Werten ( Iy, u. Ty, ) des
langlebigeren Produkts ausgegangen wurde. Prinzipiell ist die Zerlegung einer komplexen
Umwandlungskurve interferierender y-Linien nur dann méglich, wenn die Halbwertzeiten sich

geniigend voneinander unterscheiden.

10°
[Bq]

Aktivitat n. Eol(330 MeV-p) : "i( p,sp )'*"Te ; “I(p,sp)"'""Sn I

A(ty= 890020024t
R 2= 0,9999

10 4

T T T7T

10° ¢ A(t)= 260006°0021t
: R2= 0,99
i x Te-123m; E,=159%eV
I o Sn-117m; E,=158,6keV
102 ll]_l_lllll:lllllllll:llll IIIl'JllIIIIIJJIlllllllllilllllllll:lllllllll‘llllIlllll
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000

[h]

Abbildung 7: Aktivititsverlauf von ''"™Sn (Ty, = 13,6d) und '*"Te (T1,= 119,7d).
Ermittelte Werte fiir ''"™Sn nach der Trennung von *™Te :
Agq=26kBq; A=0,0021h" =T,=13,8d
Ermittelte Werte fiir “™Te nach dem vollstindigen Zerfall von '’™Sn :
Ap =8,9kBq; A=0,00024h" = T;,=120,8d
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c¢) Halbwertzeiten genetisch abhiingiger Nuklide

Auch bei genetisch voneinander abhingigen Nukliden konnen die Halbwertzeiten graphisch aus
den Umwandlungskurven bestimmt werden. Es wird die Strahlung der Tochtersubstanz allein
gemessen und der Mefleffekt logarithmisch gegen die Zeit aufgetragen. Fiir Zeiten, die grof
gegeniiber der kiirzeren Halbwertzeit sind, nihert sich der Kurvenverlauf einer Geraden, aus
deren Steigung sich die gréfiere Halbwertzeit ergibt. Durch Extrapolation dieser Geraden und
Subtraktion der gemessenen Kurve erhilt man eine weitere Gerade, der die Halbwertzeit des
kurzlebigeren Nuklids entnommen werden kann. Diese Methode allein gestattet jedoch keine
Entscheidung, welchem Nuklid die grofere und welchem die kleinere Halbwertzeit zuzuschrei-
ben ist. Erst die chemische Trennung der beiden Nuklide oder die gesonderte Messung der
Muttersubstanz erméglicht eine Zuordnung. Alle in dieser Arbeit gemessenen y—Linien der
Produktnuklide befanden sich im transienten Equilibrium, so daB sie direkt zur Bestimmung
von Halbwertzeit und Ag, der Muttersubstanz herangezogen werden konnten.

2.3.4 Berechnung von Wirkungsquerschnitten aus y-spektrometrischen Messungen

Die zeitliche Entwicklung der Aktivitit eines Produktnuklids in einer bestrahlten Probe

(Target) ist in Abbildung 8 schematisch dargestelit. Wihrend der Bestrahlung erfolgt ein Auf-

bau der Aktivitit, die nach dem Ende des Experiments gemifl dem radioaktiven Zerfall des

Nuklids abnimmt. Es hat sich als zweckmifig erwiesen, sich bei der Auswertung von y-Spek-

tren zunichst auf die Aktivitit zum Ende der Bestrahlung (Ago) zu beziehen. Em Vergleich der

Aco -Werte verschiedener Messungen der gleichen Probe gibt Aufschluf} iiber die Konsistenz
der Messungen, da die Ag, im Idealfall reproduzierbar sein miifite.

A(t)

4 t, tw tm

. NP M

Bol : Begin of Ionisation
Eol : End oflonisation
BoC : Begin of Counting
EoC : End of Counting

t . Bestrahlungszeit

U . )

tw : Wartezeit
ABoC U SR, tm . MeBZelt
Agoc f----mem- A-m oo -

Abbildung 8: Entwicklung der Aktivitit eines Radionuklids in einem Target wihrend und
nach der Bestrahlung.
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Der Aktivititsaufbau wihrend einer Bestrahlung wird beschrieben durch die Differentialglei-
chung (5).

dN
E”-:c-cp-NT—x-N,, (5)

Np: Zahl der Nuklide des Produktes P
Nr: Zahl der Atome des Targets T

¢ : Wirkungsquerschnitt

® : Teilchenfludichte

A .  Zerfallskonstante des Produktes P

Die Gleichung (5) kann unter der Anfangsbedingung Np (t=0) = 0 integriert werden und lie-
fert als Losung die Aktivierungsgleichung (6).
c-® N
NP(t)=T-NT-(1—e“) (6)
Die Zahl der Targetatome kann durch die Flichenbelegung bzw. die Probenmasse ausgedriickt

werden (GL 7).

Av

Av
NT=—IVI—T.F.§=M—T-.m (7)

Av : Avogadro-Konstante (= 6,022-10* mol™ )
Mr : Atomgewicht des Targets [ g/mol” ]

m : Masse der Probe [g]
F : Fliche der Probe [ cm’ ]
& : Flichenbelegung [ g/em’ ]

Die Aktivitit zum Ende der Bestrahlung berechnet sich somit gemifl folgender
Gleichung (8).

Av
AEoI:7"°NP(tI)=c.q)'M_'m'f(tl) (®)
T
f(t)=1-e™
t : Bestrahlungsdauer
f{t;) : beschreibt Aufbau und Zerfall des Nuklids wihrend
der Bestrahlung
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Wihrend einer y-spektrometrischen Messung werden von einem Detektor y-Quanten der glei-

chen Energie als Peak registriert. Die Zahl der untergrundkorrigierten Ereignisse im Nettopeak
ist proportional zur iiber die MeBdauer integrierten Aktivitit des Produktnuklids in einer Probe

(Gl 9).

tEoC

NP =1 ¢ - | A)-dt=1 &, -Agg-ht,) ©)

h(tm) :

g(tw) :

teoc

= I-y .81 'AEol g(tW)h(tM)

) =7 (1-e™)
g(tw) =e’w

Zahl der Ereignisse im Nettopeak
Verzweigungsverhiltnis der y-Linie

Efficiency des Detektors bei der Energie der y-Linie
Beginn der Messung

Ende der Messung

Aktivitit zum Beginn der Messung

Aktivitit zum Ende der Messung

Dauer der Messung

Wartezeit zwischen Ende der Bestrahlung und Beginn
der Messung

beriicksichtigt den Zerfall des Nuklids wihrend der
Messung

beriicksichtigt den Zerfall des Nuklids zwischen Ende
der Bestrahlung und Beginn der Messung

Nach Ag,; aufgelost ergibt sich Gleichung (10):

(10)

Durch Gleichsetzen von Gleichung (8) und (10) erhilt man Gleichung (11) zur Berechnung

von Wirkungsquerschnitten aus dem Ergebnis einer y-spektrometrischen Messung,

NP -M,

*T o Avem, e, 1(t) oltw)-hlt)

(1)
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2.4 Allgemeine Fehlerbetrachtung

In dieser Arbeit sind fiir die berechneten Wirkungsquerschnitte die absoluten Fehler angegeben,
die sich aus dem Beitrag verschiedener Fehlerquellen zusammensetzen und im folgenden dis-
kutiert werden. Als Grundlage der Fehlerbetrachtung dienten die folgenden Punkte, deren Zu-
sammenstellung der Arbeit von Bodemann [28] und Liipke [15] entnommen wurde. Dabei
wird die quantitative Abschitzung des Beitrags einzelner Fehlerquellen zur Gesamtunsicherheit
nur fiir den allgemeinen Fall gegeben. Im Einzelfall konnen die tatsichlichen Fehlergréfen er-
heblich davon abweichen, worauf an den relevanten Stellen in Kapitel 3 explizit hingewiesen

wird.
a) Unbestimmtheit der Zahl der Targetatome im Strahl

In diesen Fehler geht die Unsicherheit von Targetdicke bzw. -masse ein. Ein Fehler in dieser
GroBe kann sowohl zu falschen Energieberechnungen als auch zu fehlerhafien Wirkungsquer-
schnitten fiihren. Mehrmaliges Wiegen der Nal-Pellets ergab eine Abweichung der Finzelmes-
sungen < 2%. Probleme der Massenbestimmung bei den 600 und 800 MeV-Targets
(Auseinanderbrechen des Nal-Pellet nach Offnen der Hiilldose) lieBen einen hoheren Fehler
erwarten. Allgemein wurden die Febler der Massenbestimmung eher konservativ angenommen,
um etwaig unterschlagene Fehlerquellen zu kompensieren. Fir die 145, 330, 400 und 2600
MeV-Targets wurde demnach ein Fehler von 3% und fiir die 600 und 800 MeV-Targets ein

Fehler von 5% angenommen.
b) Konkurrenzreaktionen an Verunreinigungen im Targetmaterial

Das verwendete Targetmaterial wurde mit dem hochst verfligbaren Reinheitsgrad benutzt. Wie
in Kapitel 2.2 beschrieben konnte nur Sr mit 0,2 ppm als Spurenverunreinigung festgestellt
werden. Aufgrund der geringen Konzentration war der Beitrag dieser Verunreinigung zu den
Kernreaktionen der Haupttargetelemente (Na, I) zu vernachlissigen.

¢) Schwankung der Strahlenintensitit wihrend der Bestrahlung

Die Auswirkung dieser Schwankungen auf die am Ende der Bestrahlung produzierten
Aktivititen wurde, in Ubereinstimmung mit anderen Arbeiten [15, 28], pauschal mit 1% ge-
schitzt.
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d) Fehler des Ansprechvermdigens der benutzten Detektoren

Der Fehler der Efficiency-Funktionen setzt sich aus den Unsicherheiten der Standard-
priparate und dem statistischen Fehler der Efficiency-Messung zusammen. Der Beitrag dieser

Fehlerquelle wurde mit 5% geschitzt.

e) Detektorgeometrie

Fiir die drei verwendeten Detektoren (HP-Ge,Ge/Li) wurden Efficiency-Kurven fiir verschie-
dene Abstinde zwischen Fenster und Probe aufgenommen. FEine Abweichung von diesen
MabBen bei den Messungen der Targets oder ein sonstwie gearteter Einflufl auf die Meflanord-

nung wird mit einem Fehler von 1% angenommen.
f) Spektrometrische Interferenzen

Das Verfahren zur Entfaltung von Uberlagerungen wird im Anhang A dargelegt. Bei den in
dieser Arbeit vorgenommenen Trennungen von einem bis maximal drei Nukliden wurde dem
stat. Fehler der Einzelmessung ein Fehler von 5-15% aufsummiert.

g) Beitrag von Sekundiirteilchen

Die Korrektur des Sekundirteilchenanteils an der Nuklidproduktion in den Hochenergie-Ex-
perimenten wurde im Rahmen dieser Arbeit nicht durchgefiihrt. Vorab 1iBt sich jedoch folgen-
des sagen: der Beitrag steigt mit zunehmender Protonenenergie; der Beitrag ist fiir grofe Ab-
stinde zwischen Target- und Produktmassenzabhl relativ gering (um 5%). Fiir Produkte in der
Nihe der Targetmasse ist eine deutlich Korrektur moglich (vgl. Kapitel 3.1.1).

h) Fehler der Flu3dichtebestimmung

Die Unsicherheit der FluBbestimmung setzt sich aus dem Fehler der gemessenen Produktaktivi-
tit (2%), der Massenbestimmung des Al-Targets (2%), der verwendeten Monitorwirkungs-
querschnitte [29] (2%) zur Interpolation und der Protonenenergie (1%) zusammen. Dazu
addierte sich noch der statistische Fehler, welches einen Gesamtfehler von 4% ergab.

i) Fehler der benutzten Kerndaten

Da in den Quellen [17, 30] keine Unsicherheiten angegeben wurden, konnte diese Feblerquelle
nicht quantitativ beriicksichtigt werden. Wurden fiir ein Nuklid mehrere y-Linien ausgewertet,
so flieit der Fehler der Verzweigungsverhiltnisse in den Fehler der Reproduzierbarkeit ein.
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j) Selbstabsorption niederenergetischer y-Quanten im Target

Die Selbstabsorption der y-Quanten wurde in den Nal-Targets beriicksichtigt. Der absorbierte
Anteil 1,5 der y-Quanten wurde nach Gleichung (12) ermittelt:

1 ' ! 1 - e—yé
T, =1——|dée™ =1- (12)
"¢ J B
Tabs : in der Probe absorbierter Anteil der y-Quanten

n  : Absorptionskoeffizient

3 : Flichenbelegung der Probe

Die Absorptionskoeffizienten wurden der Arbeit von Storm und Israel entnommen [33]. In den
Nal-Targets (€ ~ 0,98 g/cm’) wurde bis zu 33 % der niederenergetischen y-Strahlung (*’Co, Ey
= 122 keV) absorbiert.

k) Statistische Fehler der Einzelmessungen

Der statistische Fehler der Ereignisse im Nettopeak bei den y-spektrometrischen Auswertungen
wurde der verwendeten Software (Gamma-Vision) entnommen. Dieser betrug, bei den hier
gemessenen Vollenergie-Peaks mit untergrundkorregierten Impulszahlen > 10000, ca. 1%. Bei
Werten um 5000 Ereignisse konnte er konservativ mit 5% angenommen werden. Wurden
Impulszahlen < 1000 registriert, stieg der Fehler auf 10 - 20%. Die genannten Fehler manife-
stieren sich in den ermittelten Halbwertzeiten (Nuklididentifikation) und iibertrugen sich auf die
rechnerisch bestimmte Aktivitit zum Ende der Bestrahlung. Die danach berechneten Wirk-
ungsquerschnitte wiesen somit eine Standardabweichung vom Mittelwert in Héhe von 1 bis

max. 16% auf

Der Gesamtfehler ergab sich aus den Einzelfehlerquellen nach dem Gesetz der Fehlerfort-

pflanzung.
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3. Ergebnisse und Diskussion

3.1 Wirkungsquerschnitte protonen-induzierter Kernreaktion an '*’I und
Vergleich mit Literaturwerten

3.1.1 Allgemeines

In dieser Arbeit konnten mit Hilfe der Gammaspektroskopie iiber 260 Wirkungsquerschnitte
bestimmt werden, die in Tabelle 5, Anhang B, aufgefiihrt sind. Durch protonen-induzierte
Reaktionen des Typus (p,pxn) bis (p,41p87n) betrug der Massenunterschied zwischen Target
und Produkt bis zu 99 Emheiten. Insbesondere bei dem Hochenergieexperiment von 2600
MeV wurden die Wirkungsquerschnitte fiir 70 protonen-induzierte Reaktionen ermittelt. Da-
gegen konnten zum Vergleich nur 17 Wirkungsquerschnitte fiir Produktnuklide bei einer
Energie von 145 MeV bestimmt werden. Das Literaturstudium zeigt, daB sich nur wenige
Autoren mit der Wechselwirkung von Protonen mit dem Targetmaterial Iod beschiftigt haben.
Dabei beschrinkten sich die Untersuchungen meistens auf die Ausbeuten einiger Xenon- und
Jod-Isotope bei Energien < 100 MeV [12]. Fiir Energien > 100 MeV existieren nur wenige
Anregungsfunktionen fiir die Produktion von Radionukliden aus Iod. Es werden lediglich
einige Wirkungsquerschnitte fiir die Produktion von '7Xe, 'Xe, #Xe, '*'Xe, %1, 1, 2,
121 1297 ynd "¥Te angegeben [12].

Fiir die Energie von 600 MeV bietet sich zum Vergleich die Arbeit von Hegediis et al. [8] aus
dem Jahr 1977 an, wo insgesamt 72 Wirkungsquerschnitte angegeben sind. Da dort die Quan-
tifizierung 10 Minuten nach Bestrahlungsende erfolgte, wurden im Vergleich zur vorliegenden
Arbeit auch viele Produktnuklide mit kiirzeren Halbwertzeiten bestimmt. Der direkte Vergleich
bietet sich fiir insgesamt 30 Wirkungsquerschnitte an. In Abb. 9 sind die Verhiltnisse unserer
experimentell bestimmten Wirkungsquerschitte, zu den aus der Arbeit von Hegediis et al. [8]
ermittelten, fiir die Protonenenergie von 600 MeV dargestelit. Die Verhiltnisse der Wirkungs-
querschnitte sind in Abhingigkeit von der relativen Target-Produkt-Massendifferenz
(Ar -Ap)/Ar aufgetragen. Bei der Interpretation der Daten ist zu beriicksichtigen, daf die
Fehler beider experimenteller Daten in die Berechnung mit eingegangen sind, die in Abb. 9 in
Form von Fehlerbalken dargestellt sind. Man erkennt, daB fiir die meisten Produktnuklide eine
mehr oder weniger gute Ubereinstimmung der gemessenen Wirkungsquerschnitte zu beobach-
ten ist, wobei die meisten Werte zwischen 0.6 und 1.2 liegen. Nimmt man den untersten Wert
fiir das Produktnuklid "**"Sb mit 0.08 * 0.02 und den héchsten Wert fiir das Produktnuklid

19'"Rh mit 4.48 * 1.69 aus der vergleichenden Betrachtung heraus - die deutlich von den ande-
ren Daten abweichen - so betrigt der arithmetische Mittelwert fiir die restlichen Produktnu-

klide 1.04 £0.116 (= 11,1 %).

18



—
Q

IIIIIIIII|I||IIIIII|IITIIIIlI|II-

T Trr

% Rh-101m (4.48) :
TN Th
L 2 5 |

ot L 1.04 +0.116] _
: Sb-118m (0.08) ]

AN OO N Y T YOO N T N NN N T S YN O T A N S N IO A Y
0 0.1 0.2 0.3
(A1 - Ap)/Ar

Abbildung 9: Verhiltnisse der exp. Wirkungsquerschnitte bei 600 MeV aus dieser Arbeit und
von Heg 77 [8] in Abhingigkeit zur relativen Target-Produkt- Massendifferenz.
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Als Fehler wurde hier die (n-1)-gewichtete Standardabweichung verwendet. In den folgenden
graphischen Darstellungen einiger ausgewihlter Anregungsfunktionen werden die Ergebnisse
dieser Arbeit mit [THIS] gekennzeichnet. Vergleichend herangezogenene Werte anderer
Arbeiten sollen die Konsistenz der ermittelten Wirkungsquerschnitte belegen. Die mit Hilfe
eines semiempischischen Ansatzes von Silberberg und Tsao [32] berechneten Anregungsfunk-
tionen [TS93] werden in Kap. 3.1.7 diskutiert. Mit Ausnahme des Experimentes bei 145 MeV,
das aufgrund der niedrigen FluBdichte zu gréBeren Fehlem bei der Bestimmung der Wirkungs-
querschnitte gefiihrt hatte, besitzen die Daten bei den hoheren Energien einen Fehler von etwa
15 %. Da es sich beim Nal-Target mit einer Massenbelegung von 0.9 g/cm® um ein Diinntar-
get handelt, kann der Einflul von Sekundirteilchen, wie z.B. Protonen und Neutronen, in die-
ser Arbeit bis Energien von 800 MeV vernachlissigt werden. Beim 2600 MeV Experiment
solite der EinfluB deutlich zunehmen. Da in dieser Arbeit keine Korrektur durchgefiihrt wurde,
wie sie in der Arbeit von Liipke [15] beschrieben worden ist, kann man davon ausgehen, dal
die Wirkungsquerschnitte bei 2600 MeV aufgrund zu hoch angenommener Protonenfliisse
(bestimmt duch Monitorreaktionen an Al) zu klein sind. Umgekehrt werden die Wirkungsquer-
schnitte der Produktnuklide durch Sekundirteilcheneffekte mit zunehmender Energie anstei-
gen, so daB} im giinstigsten Fall eine Kompensation beider Effekte auftritt. Die Korrektur hiingt
insbesondere von der relativen Target-Produkt-Massendifferenz (Ararget ~Aprodukt)/Atarger ab. Die
Sekundirteilchenkorrektur liegt unter 10 % fiir alle Hochenergieprodukte mit relativen
Massendifferenzen grofer als 0.3 (d.h. alle Produktnuklide des '*’I mit Massenzahlen A < 90)
und fiir kleinere Massendifferenzen entsprechend hoher. Speziell fiir Produktnuklide die iiber
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(p,n), (p,pn) und (p,a) Reaktionen gebildet werden, kann eine Korrektur von iiber 90 % im

Hochenergiebereich angenommen werden [15, 16].

3.1.2  Produktnuklide **"Xe, **Xe, und **Xe aus **'I

Die Reaktionen "*'I(p,n)'*Xe , "¥'I(p,3n)'*Xe und “’X(p,6n)'**Xe wurden im Energiebereich
unter 100 MeV von mehreren Autoren untersucht. Den meisten Arbeiten ist gemeinsam, daf3
nach der Bestrahlung die gasformigen Produktnuklide des Xenons chemisch abgetrennt und
y-spektrometrisch untersucht wurden. In der vorliegenden Arbeit wurde keine Abtrennung
durchgefiihrt. Aufgrund der Konstanz der gemessenen Halbwertzeit von 36.08 Tagen des rela-
tiv langlebigen '*"Xe (36,41 Tage [17]) kann geschlossen werden, daB keine Verluste wihrend
eines Zeitraumes von mehreren Monaten auftraten.

Die Anregungsfunktion "*'I(p,n)"*’Xe in Abbildung 10 zeigt nach dem steilen Anstieg oberhalb
der Schwellenenergie ein deutliches Maximum bei 10 MeV. Fiir Energien grofier 10 MeV (bis
300 MeV) ist ein steiler Abfall des Wirkungsquerschnitte um mehr als zwei Gréfenordungen
zu beobachten. Die neuen Ergebnisse dieser Arbeit zeigen zu héheren Energien einen stetigen
Anschluf. Im Hochenergiebereich (> 300 MeV) zeigt die Anregungsfunktion einen annihernd
konstanten Verlauf Die Werte der Arbeit von Narang [1] unter 100 MeV sind wenig konsi-
stent mit denen anderer Autoren. Fiir hohere Energien war der Literatur nur ein Wirkungs-
querschnitt bei 500 MeV zu entnehmen, der recht gut mit unseren gemessenen Werten iiber-
einstimmt. Dieser Datenpunkt von Ohkubo [7] liegt grob geschitzt um etwa 50 % niedriger als
die Daten dieser Arbeit. Wie man aus der Anregungsfunktion in Abb. 10 entnehmen kann, ist
?’Xe ein typisches Niederenergieprodukt, dessen Maximum bei 10 MeV durch eine Direkt-
oder Compoundkemreaktion des Typ (p,n) erklirt werden kann. In dem Energiebereich, in
dem die Priequilibriumreaktionen dominieren, nehmen die Wirkungsquerschnitte mit zuneh-
mender Energie stark ab, wihrend die Abnahme fiir héhere Energien, wo Spallations- und
Fragmentierungsreaktionen ablaufen, etwas flacher wird. In diesem Energiebereich
(> 200 MeV) fillt der EinfluB von Sekundirteilchen besonders bei Target-Produkt-Kombina-
tionen mit einer geringen Massendifferenz stark ins Gewicht. Ohkubo et al. [7] geht davon aus,
daf} sein gemessener Datenpunkt bei 500 MeV (1.05 mb) mit einer Sekundirteilchenkorrektur
von max. 10 % versehen werden muf3. Da unser gemessener Wert von 2.2 mb bei 2600 MeV
im Vergleich zu dem Wert bei 800 MeV mit 1.1 mb wieder ansteigt und dies ein signifikantes
Zeichen fiir den EinfluB von Sekundirteilchen ist, kann hier ein Fehler von bis zu 100 % ange-
nommen werden. Selbst mit dieser Korrektur ist unsere gemessene Anregungsfunktion iiber
den gesamten Energiebereich bis 2600 MeV konsistent.
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Abbildung 10: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion *’I(p,n)'*’Xe und Vergleich
mit semiempirischem Ansatz TS 93 [32]. Co 74 [6], Dik 77 [5], Lag 86 [2],
Nar 68 [1], Ohk 83 [32], THIS diese Arbeit

Die Anregungsfunktion der Kernreaktion '*'I(p,3n)'*’Xe ist in Abb. 11 dargestellt. Fiir den
Energiebereich unter 100 MeV wurden nur ausgewihlte Quellen zum Vergleich herangezogen.
Ausfiihrlicher wird die Anregungsfunktion in [12] beschrieben. Man erkennt wieder, dafl nach
einem ausgeprigten Maximum von ca. 800 mb bei 30 MeV die Anregungsfunktion exponen-
tiell abfallt. Die Ergebnisse dieser Arbeit (THIS) liegen unter Beriicksichtigung der anzuneh-
menden Fehler (um 15 %) in guter Ubereinstimmung mit denen von Ohkubo [7], Hegediis [8]
und Adilbish et. al [10] bestimmten Werte fiir 500, 590 und 550 MeV und zeigen zusammen
mit den Werten unter 100 MeV einen exponentiell fallenden Trend der Anregungsfunktion.

Die Reaktion "*’I(p,6n)'**Xe wurde im Energiebereich unter 100 MeV von drei Autoren unter-
sucht, wobei in Abbildung 12 die von Lundqvist et. al [13] ermittelten Daten nicht eingetragen
sind. Diese, in der Arbeit von Schopper et al. [12] in graphischer Form dargestellten Daten
sind vergleichbar mit denen von Diksic [5] und besitzen bei etwa 70 MeV ein Maximum von
ca. 100 mb. Die Daten von Lagunas-Solar [2] besitzen dagegen ein um den Faktor 2 hoheres
Maximum bei 67 MeV. Zwischen 100 und 550 MeV existieren keine Mefwerte, so dal der
Verlauf der Anregungsfunktion nur mit den Daten dieser Arbeit beschrieben werden kann.
Unsere Werte zeigen im Energiebereich zwischen 400 und 600 MeV eine gute Ubereinstim-
mung mit denen von Ohkubo [7], Adilbish [10] und Hegediis [8]. Der Datenpunkt von Hege-
diis bei 590 MeV mit 3.5 mb ist mit unserem identisch.
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Abbildung 11: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion '*’I(p,3n)'*’Xe und
Vergleich mit semiempirischem Ansatz TS 93 [32]. Adi 80 [10], Dik 77 [5],
Heg 77 [8], Lag 86 [2], Zai 87 [4], Ohk 83 [7], THIS diese Arbeit.
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Abbildung 12: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion '*'I(p,6n)'**Xe und
Vergleich mit semiempirischem Ansatz TS 93 [32]. Adi 80 [10], Dik 77 [5],
Heg 77 [8], Lag 86 [2], Ohk 83 [7], THIS diese Arbeit.
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3.1.3 Produktnuklide **°T, I und "I aus **'I

Nach der Bestrahlung wurden die iiber (p,pn) Reaktionen gebildeten Produktnuklide “°I
(13.02 d), ™1 (4.18 d) und das im Vergleich dazu kurzlebige I mit einer Halbwertzeit von
13.2 h nachgewiesen. Die zugehorigen Anregungsfunktionen sind in den Abb. 13 - 15 darge-
stellt. Die Anregungsfunktion '*'I(p,pn)**°I in Abb. 13 zeigt im Energieberich unter 100 MeV
grofie Diskrepanzen zwischen den Angaben von Diksic [5], Narrang [1] und den in Abb. 13
nicht dargestellten Daten von Sakamoto [18, 12]. Wie schon in der Diskussion der Anregungs-
funktion in Abb. 10 bemerkt wurde, scheinen die Daten von Narang [1] deutlich von denen der
anderen Autoren abzuweichen; dies gilt auch fiir die Daten der Reaktion '*'I(p,p3n)'*I in
Abb. 14. Die neuen Daten fiir Energien grofler als 100 MeV sind konsistent mit denen von
Hegediis [8], Kuznetsova [11], Ladenbauer [3], Ohkubo[7] und Strohal [9]. Die Anregungs-
funktion steigt oberhalb der Schwellenenergie von ca. 5 -10 MeV [12] steil an , um nach einem
Durchgangsmaximum zwischen 25 - 70 MeV einen Plateauwert von ca. 65 mb anzunehmen.
Vergleicht man dazu die Anregungsfunktionen '*’I(p,p3n)'**I und "“"I(p,p4n)'*I in Abb. 14
und 15, so erkennt man, daBl mit zunehmender Massendifferenz des Produktnuklids die
Schwellenenergie zu hoheren Energien verschoben wird. Nach Erreichen des Maximums fallen
dann die Wirkungsquerschnitte mit zunehmender Energie langsam ab. Auch die in dieser Arbeit
gemessenen Wirkungsquerschnitte decken sich gut mit denen anderer Autoren. Eine grofere
Diskrepanz liegt nur in dem MeBwert der Reaktion ’I(p,p3n)'*I bei 800 MeV vor, der
deutlich zu niedrig ist, weil zu hoheren Energien unser Mef3wert bei 2600 MeV sich wieder mit

dem von Ladenbauer [3] deckt.
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Abbildung 13: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion '*I(p,pn)'*’I und Vergleich
mit semiempirischem Ansatz TS 93 [32]. Dik 77 [5], Heg 77 [8], Kuz 58
[11], Lad 60 [3], Nar 68 [1], Ohk 83 [7], Str 61 [9], THIS diese Arbeit.
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Abbildung 14: Experimentelle Anregungsfunktion der Reaktion *'I(p,p3n)'**I und
Vergleich mit semiempirischem Ansatz TS 93 [32]. Adi 80 [10], Dik 77 [5],
Heg 77 [8], Lag 86 [2], Ohk 83 [7], Zai 87 [4], THIS diese Arbeit.
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Abbildung 15: Experimentelle Anregungsfimktion der Reaktion *'I(p,p4n)'*’I und
Vergleich mit semiempirischem Ansatz TS 93 [32]. Adi 80 [10], Dik 77 [5],
Heg 77 [8], Lag 86 [2], THIS diese Arbeit.
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3.1.4 Anregungsfunktionen ausgewihlter Mittelenergieprodukte

Im vorherigen Kapitel wurden einige Anregungsfunktionen von typischen Niederenergiepro-
dukten mit Massendifferenzen kleiner als fiinf Nukleonen diskutiert. Dagegen weisen die Anre-
gungsfunktionen von Produkten, die mehr als zehn Masseneinheiten vom Targetnuklid "'
entfernt sind, aber noch nicht zu den Hochenergieprodukten zihlen, ein Maximum in diesem
Energiebereich auf. Zur Veranschaulichung sind die Produkte ''In, ''™Sn, **"Sb, ™Te und
12nTe | deren Anregungsfunktionen in Abb. 16 dargestellt sind, exemplarisch ausgewihlt wor-
den. Zum Vergleich konnten nur die Datenpunkte fiir die Reaktionen *'I(p,5pxn)'"'In und
71(p,3pxn)**"Sb bei 600 MeV aus der Arbeit von Hegediis [8] herangezogen werden. Fiir
" war mit 39.1 + 4.0 mb eine Abweichung von 5.5 % gegeniiber unserem Mefwert von
36.96 + 4.3 mb zu verzeichnen, und fiir das Produktnuklid **"Sb war der Wirkungsquerschnitt
von 6.20 £ 0.6 mb mit unserem (6.38 + 0.7 mb) nahezu identisch. Aus Abbbildung 16 erkennt
man, dafl die Anregungsfunktionen nach einem flachen Anstieg oberhalb der Schwellenenergie,
die vermutlich unter 100 MeV liegt, ein Maximum bei 500 MeV durchlaufen und anschliefend
wieder langsam abfallen. Aufgrund von Sekundirteilcheneffekten sollten die Mefiwerte bei
2600 MeV im Vergleich zu denen der Niederenergieprodukte nur wenig iiberh6ht sein. Die
Tendenz der Anregungsfunktionen, die aus Tabelle 5, Anhang B entnommen werden kann, fiir
Produktnuklide im Massenbereich 110 < A < 100 zeigt, da das Maximum und die Schwellen-
energie sich mit zunehmender Massenabnahme zu hoheren Energien verschiebt.
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Abbildung 16: Anreg;mgsﬁmktionen fiir die Produktion von *'In, "™Sn, '#*"Sp, *'™Te
und " Te.
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3.1.5 Aunregungsfunktionen ausgewihlter Hochenergieprodukte

Die Anregungsfunktionen einiger Hochenergieprodukte mit Massenzahlen unter 100 sind in
Abb. 17 dargestellt. Am Beispiel der Anregungsfiunktion von *'I(p,15pxn)**Y erkennt man,
daB nach Uberschreiten der Schwellenenergie von etwa 300 MeV die Wirkungsquerschnitte bis
800 MeV um mehr als zwei GroBenordnungen stark ansteigen. Anschlieend verflacht die An-
regungsfunktion bis 2600 MeV und geht in einem Plateau tiber. Bei den Produktnukliden *°Nb
und *’Ru, deren Schwellenenergien unter 300 bzw. unter 200 MeV liegen, ist der Anstieg der
Anregungsfunktionen nicht so steil. Bei diesen Reaktionen iiberlagern sich noch Priequili-
briums- und Spallationsreaktionen. Fiir Produktnuklide mit Massenzahlen unter 90 nehmen die
Wirkungsquerschnitte (vgl. Tabelle 5, Anhang B) im Energiebereich zwischen 800 und 2600
MeV zu. Die Entstehung dieser Produktnuklide ist nur iiber Spallations- und Fragmentierungs-
reaktionen zu erkliren. Die Schwellenenergien sind bereits so hoch, dal die durch Sekundir-
teilchen erzeugten Produktnuklide zu vemachlissigen sind. Daher ist anzunehmen, daBl die
Wirkungsquerschnitte aufgrund von Sekundirteilcheneinfliissen in den Flu-Monitorreaktionen

an Al, vermutlich zu niedrig bestimmt worden sind.
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Abbildung 17: Anregungsfunktionen fiir die Produktion von *Y, **Nb und *'Ru.
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3.1.6

In den Massenausbeute-Kurven in Abb. 18 sind die Wirkungsquerschnitte als Funktion der
Produktmassenzahl fiir die Energien 800 und 2600 MeV dargestellt. Zum direkten Vergleich
sind auch die aus der Arbeit von Bodemann [28] entnommenen Wirkungsquerschuitte fiir das
Targetouklid Barium aufgefiihrt. Der Vergleich bot sich an, weil natiirliches Barium (**"**Base)
eine zum Iod (‘*'Is; ) um drei Einheiten hohere Kernladungszahl und eine um 10 héhere Mas-

Massenausbeute-Kurven und Vergleich mit dem Targetelement Barium

senzahl besitzt und daher nahezu das gleiche Produktnuklidrepertoire erwartet wurde.
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Abbildung 18: Wirkungsquerschnitte fiir protonen-induzierte Kerreaktionen an Iod und
Barium bei 800 und 2600 MeV als Funktion der Produktmassenzahl.
Wirkungsquerschnitte fiir Ba wurden der Arbeit von Bodemann [28]

entnommen.
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Die Isobarenverteilung der Produktnuklide bei einer vorgegebenen Energie erlaubt Riick-
schhiisse auf die beteiligten Reaktionsmechanismen. Diese Grofie ist definiert als Summe aller
unabhingigen Wirkungsquerschnitte fiir Produkte mit gleicher Massenzahl.

Da in dieser Arbeit nicht alle Wirkungsquerschnitte, sondern nur die der y-aktiven Pro-
duktnuklide bestimmt worden sind, handelt es sich lediglich um Anteile an der Isobarenaus-
beute. Weil die Ladungsdispersion auf einer Isobaren durch eine gauBihnliche Verteilung mit
einer Breite von 1 -2 Ordoungszahlen beschrieben wird, tragen in der Regel auch nur 1-2 un-
abhingige Wirkungsquerschnitte nennenswert zur Isobarenausbeute bei [31]. Deshalb darf
nach Bodemann [28] die obere Einhiillende der Wirkungsquerschnitte in guter Niherung als
Isobarenausbeute betrachtet werden.

Betrachtet man zunichst die Massenausbeutekurven fiir Iod und Barium bei der Energie von
800 MeV, so erkennt man, daB im targetnahen Bereich die maximalen Wirkungsquerschnitte
bei ca. 50 mb und die minimalen Wirkungsquerschnitte bei etwa 1 mb liegen. Der Verlauf der
oberen Finhiillenden zu kleineren Massenzahlen ist fiir beide Targetnuklide nahezu identisch
und typisch fiir Spallationsreaktionen. Hierbei nimmt der Wirkungsquerschnitt exponentiell mit
abnehmender Produktmasse ab. So werden beim Tod fiir Produktnuklide mit Massen unter
A < 80 nur noch Wirkungsquerschnitte kleiner 1 gemessen, die ab einer Produktmasse A = 74
sogar unter 0.1 mb sinken. Bei niedrigeren Massenzahlen (A < 60) steigen die Wirkungsquer-
schnitte wieder leicht an. Dies Produkte werden hauptsichlich durch Cluster-Evaporation wih-
rend der Verdampfungsphase einer Spallationsreaktion gebildet [34]. Dagegen zeigt Barium
fiir Massenzahlen unter A = 80 ein etwas differenzierteres Bild. Dort ist der Abfall der Wirk-
ungsquerschnitte nicht so steil.

Die Massenausbeutekurven fiir Iod und Barium bei 2600 MeV sind sehr dhnlich und besitzen
keine signifikanten Unterschiede. Im Vergleich zu 800 MeV fallen die Wirkungsquerschnitte
erst bei einer Massenzahl von 80 kontinuierlich ab. Im Massenzahlbereich 80 < A < 100 liegen
die Wirkungsquerschnitte der oberen Finhiillenden bei etwa 10 mb und im targetnahen Bereich
ist wieder ein Anstieg zu verzeichnen. Der Ubergang von Spallation zu Multifragmentation
macht sich bei Energie von 2600 MeV dadurch bemerkbar, dafl im Vergleich zu 800 MeV die
Wirkungsquerschnitte fiir die targetfernen Produktnuklide wieder ansteigen.
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3.2 Vergleich der experimentell bestimmten Wirkungsquerschnitte mit Vorhersagen
eines semiempirischen Modells

Zur theoretischen Berechnung der Wirkungsquerschnitte stehen verschiedene Modelle mit zum
Teil vollig unterschiedlichen physikalischen Ansitzen zur Verfiigung. Zur Zeit existiert kein
Modell, daf} alle Kernreaktionen im Energiebereich zwischen wenigen MeV bis zu einigen GeV
beschreibt. Eine zusamenfassende Darstellung existierender Modelle kann der Arbeit von

Michel et al. [16] entnommen werden.

Fiir Protonenenergien iiber 200 MeV, also im Energiebereich, in dem die Spallations- und
Fragmentationsreaktionen dominieren, kann man die Wirkungsquerschnitte mit Hilfe von
Monte-Carlo-Methoden berechnen. Da diese Rechnungen dufSerst zeitaufwendig sind, wurde in
dieser Arbeit zur theoretischen Berechnung der Wirkungsquerschnitte ein semiempirisches
Modell von Silberberg und Tsao [32] verwendet, in-Form der Fortran-Subroutine YIELD. Die
Rechnungen wurden am Zentrum fiir Strahlenschutz und Radiodkologie (ZRS) der Universitit
Hannover durchgefiibrt. Eine Beschreibung des Programms und der dazn bendtigten Parame-
tersitze findet man in den Arbeiten von Bodemann [28], Liipke [15] und darin zitierten Verof-

fentlichungen.

Die geometrischen Mittelwerte der Verhiltnisse aus berechneten und experimentellen Wirk-
ungsquerschnitten sind in Tabelle 4 aufgelistet. Da das Programm nicht die Berechnung meta-
stabiler Produktnuklide erlaubt, konnte der Vergleich nicht mit allen experimentellen Daten
erfolgen.

Tabelle 4: Geometrische Mittelwerte der Wirkungsquerschnitts-Verhéltnisse (Geaic/Gexp)

bei verschieden Energien.
Energie Anzahl experimenteller (Gcale/Cexp)
[MeV] Wirkungsquerschnitte geometrisches Mittel
150 11 1.079 */.2.176
400 26 1.304 */: 1.988
600 33 1.509 */: 1.750
800 41 2.395 */: 1.685
2600 47 1.140 */: 3.871

29



Der Vergleich der semiempirisch bestimmten Anregungsfunktionen der Niederenergie-Pro-
duktnuklide *Xe , "®Xe,”Xe, *°L,'*I und "I in den Abbildungen 10 - 15 zeigt iiber den
gesamten Energiebereich eine relativ gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Werten.
Diese ist vermutlich auf die in der Literatur vorhandene experimentelle Datenbasis zuriickzu-
fiihren, auf denen die Parameter der semiempirischen Formel beruhen. Bei den Mittelenergie-
und insbesondere bei den Hochenergieprodukten treten dagegen groBere Diskrepanzen auf]
weil umgekehrt fiir diese Produktnuklide bisher keine experimentellen Daten vorlagen. Man
miifite nun dahingehen und die Parameter der Formeln an die hier vorgestellten experimentellen
Wirkungsquerschnitte anpafien und einen emeuten Vergleich durchfiihren.

In den Abbildungen 19 und 20 sind iibersichtshalber die Verhiltnisse der theoretisch berechne-
ten zu den experimentell bestimmten Wirkungsquerschnitten aus dieser Arbeit fiir die Proto-
nenenergien von 150, 400, 600, 800 und 2600 MeV in Abhingigkeit von der Produktmassen-
zahl dargestellt. Man erkennt, daf} bei allen Energien im targetnahen Bereich fiir Massenzahlen
> 120 die Verhiltnisse zwischen 0.5 und 1.5 liegen.

Eine Ausnahme ist bei der Energie von 2600 MeV zu beobachten. Hier liegen die Wirkungs-
querschnitt-Verhiltnisse iiber den ganzen Massenzahlenbereich zwischen 0.5 und 2. GroBere
Abweichungen treten nur fiir die Produktnuklide *Te (4.5) und *Rh (7.8) auf. Der geometri-
sche Mittelwert (1.14) liegt daher nahe bei 1, wobei die Daten allerdings innerhalb eines Fak-

tors von 3.8 streuen.

Dagegen beobachtet man bei 600 und insbesondere bei 800 MeV eine grofiere Streuung der
Werte. Die geometrischen Mittelwerte liegen hier bei 1.5 und 2.4. Mit wenigen Ausnahmen
werden die Ausbeuten aller Produktnuklide iiberschitzt. Besonders deutlich werden die Aus-
beuten fiir leichte Spalt-und Fragmentationsprodukte bis zu einem Faktor 66 (800 MeV) bzw.
40 (600MeV) iiberschitzt.

Da die anhand der semiempirischen Forme] berechneten Wirkungsquerschnitte gegeniiber den

experimentell ermittelten teilweise starke Abweichungen zeigen, eignen sie sich nur beschrinkt
zur Vorhersage von unbekannten Reaktionen bei verschiedenen Energien.
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Abbildung 19: Verhiltnisse der theoretisch berechneten (Silberberg und Tsao) zu den
’ experimentell bestimmten Wirkungsquerschnitten aus dieser Arbeit fiir die
Protonenenergien von 150, 400 und 600 MeV.
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Abbildung 20: Verhiltnisse der theoretisch berechneten (Silberberg und Tsao) zu den
experimentell bestimmten Wirkungsquerschnitten aus dieser Arbeit fiir die
Protonenenergien von 800 und 2600 MeV.
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4. Zusammenfassung und Ausblick

Die Transmutation der langlebigen Radionuklide in kurzlebige bzw. stabile Nuklide kann durch
eine Kernreaktion mit Hife von Elementarteilchen (Neutronen, Protonen, Photonen etc.) erfol-
gen. "I mit einer Halbwertszeit von 15,7 Millionen Jahren ist eines der Problemnuklide, daf
sich durch Neutroneneinfang in stabiles '*°Xe transmutieren lieSe.

In der vorliegenden Arbeit wurde alternativ zur neutronen-induzierten Transmutation von “*I
die Wechselwirkung mit hochenergetischen Protonen experimentell untersucht. Mit Hilfe der
stacked-foil-Technik wurden im Zeitraum 1994 bis 1995 sechs Bestrahlungsexperimente am
Synchrotron des Laboratoire National Saturne in Saclay, Frankreich, bei Protonenenergien von
145, 330, 400, 600, 800 und 2600 MeV durchgefiihrt. Da bei der Wiederaufarbeitung von
Kembrennstoffen neben "I auch inaktives *’I anfillt, daB sich physikalisch dhnlich verhilt,
wurde letzeres in Form von Nal zur Simulation in den Bestrahlungsexperimenten eingesetzt.
Ende 1996 soll schlieBlich auch aktives 'I im Synchrophasotron des Joint Institute for
Nuclear Research in Dubna, Russland bestrahlt werden.

Durch y-spektrometrische Untersuchung der bestrahlten Proben wurden die Wirkungsquer-
schnitte von 261 Produktnukliden bestimmt. Durch protonen-induzierte Reaktionen des Typus
(p,pxn) bis (p,41p87n) betrug der Massenunterschied zwischen Target und Produkt bis zu 99
Einheiten. Insbesondere bei dem Hochenergieexperiment von 2600 MeV wurden die Wirk-
ungsquerschnitte fiir 70 protonen-induzierte Reaktionen ermittelt. Die neuen experimentellen
Daten zeigen ein gute Ubereinstimmung mit den wenigen Werten anderer vergleichbarer Arbei-
ten. Insbesondere konnten dabei die Liicken in den Datensitzen von existierenden Anregungs-
funktionen einiger Niederenergieprodukte wie zB. “"Xe, *Xe, '2Xe, I, I, '2I gefiillt
werden. Erstmals werden in dieser Arbeit die Anregungsfunktionen von Mittel- und Hoch-
energieprodukten nach Bestrahlung von Iod mit Protonen vorgestellt. Der Vergleich mit dem
semiempirischen Ansatz von Silberberg und Tsao zeigt eine relativ gute Ubereinstimmung mit
den experimentellen Werten. Die Werte streuen dabei um den Faktor 2-3. In Einzelfillen er-
reichten die Abweichungen einem Faktor von bis zu 66.

Die Halbwertszeiten der nachgewiesenen Produkte erstreckten sich von 4.2 Stunden des '“In
bis zu 2.9 Jahre des '’Rh. Da in dieser Arbeit nicht alle Wirkungsquerschnitte, sondern nur die

der y-aktiven Produktnuklide bestimmt worden sind, konnten langlebige [B3-Strahler wie z.B.
das *°Tc nicht erfaBt werden. Hierzu miissen die Proben noch chemisch aufgearbeitet und mit

weiteren radioanalytischen Verfahren untersucht werden.
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Anhang :

A: Spektroskopische Interferenzen

Die beiden interferierenden Nuklide werden durch die Indizes 1 und 2 gekennzeichnet.
Die nachfolgenden Betrachtungen basieren auf der Annahme, dall die Dauer der Messung ty

klein im Vergleich mit den Halbwertzeiten der Nuklide ist, also Atm « 1.
Annahme: Die Aktivitit des Nuklids 2 ist bekannt.

Die Zahl der Ereignisse NP im Nettopeak einer iiberlagerten y-Linie ergibt sich gemifl Glei-
chung (13).

NP=¢.l -A-e™W .t +e:l A, -e™w.t, (13)

Dabei ist € das Ansprechvermégen des Detektors bei der betrachteten y-Energie und ty die
Dauver der Messung. A; stellt die Zerfallskonstante, A; die Aktivitit des Nuklids j zum
Bestrahlungsende und I; das Verzweigungsverhiltnis des betrachteten y-Ubergangs dar
(G=1,2). tw ist die Zeit zwischen dem Ende der Bestrahlung und dem Beginn der

y-spektrometrischen Messung.
Wird die Uberlagerung durch das Nuklid 2 nicht beriicksichtigt, wird eine falsche Aktivitit A,

nach Gleichung (14) berechnet.

NP=8'I71 'A1 _e_M'tw ‘tM (14)

Ist A, bekannt, so erhilt man durch Gleichsetzen von Gl. (13) und Gl (14) und Freistellen von
A; Gleichung (15). Diese Formel erlaubt es, bei Kenntnis von A; aus dem falschen Wert A,’

die richtige Aktivitit A; zu ermitteln.

A=A -x-A, el (15)
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B: In dieser Arbeit bestimmte experimentelle Wirkungsquerschnitte

Tabelle 5: Experimentell bestimmte Wirkungsquerschnitte fiir die protonen-induzierte
Radionuklidproduktion aus '*’I mit Energien zwischen 145 und 2600 MeV.

Energie 145 MeV 330 MeV 400 MeV 600 MeV 800 MeV 2600 MeV
Produkt Wirkungsquerschnitt [mb]
Mg 0.30 + 0.05
#mge 0.35+ 0.06
“%Sc 0.041£0.005 1.00%0.12
By 0.032+0.007 0.66+ 0.06
Mn 0.43 +0.05
*Mn 0.055+0.007 1.90%0.20
Co 0.063+0.009 3.09+0.31
*%Co 0.011+0.005 0.024+0.003 1.84+0.17
$Zn 0.022 £ 0.003 290+ 0.37
Cu 0.021+0.004 0.38+0.06
Ga 3.02+ 031
MAs 0.058 +0.009 1.73+0.17
Se 0.091+0.013 026+0.02 646+ 058
Kr 0.19+0.04  0.70%0.08
"Br 521+0.46
Kr 0.19+0.06 500+ 0.46
&gy 034+0.05 3.76+041
PmRb 0.94+023  4.00+043
BRb 0274003 1.06+0.11  10.02+0.90
Bar 4.56 + 0.52
¥Rb 1.49+0.22
8y 0.44+005 223+020 8.68+1.06
§1my 0.073+£0.014 0.15+0.15 077+0.07 224+024 1244%135
¥y 0.037+£0.008 0.062+0.007 081+0.10 245+025 1241+1.18
By 0.018+0.003 0.064+0.005 1.60+0.18 342+039  4.66+091
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Tabelle S: Experimentell bestimmte Wirkungsquerschnitte fiir die protonen-induzierte
Radionuklidproduktion aus '*’I mit Energien zwischen 145 und 2600 MeV.

(Fortsetzung)
Energie 145 MeV 330 MeV 400 MeV 600 MeV 800 MeV 2600 MeV
Produkt Wirkungsquerschnitt {mb]

¥zr 1.06+£025 251045  9.83+0.90
**Nb 0.085+0.015 026+0.05 139+0.13 3.01+028 10.87+0.99

™Mo 0.26 £ 0.05 0.82+0.14  1.36+0.29
**Te 0.27 £ 0.05 1.90+ 0.33 5.74 £ 0.60
»Te 043+0.08 661+077 241+046 9.07+1.64
Prre 0.039+0.007 026+0.03 035+0.04  0.31%0.04
*Nb 0.019+0.004 0.15+0.02 0.11£001 0.19+0.02 029+ 0.06
*Tc 0.088+0.015 035+0.05 233+046 3.06+031 4.17+0.49
’Ru 0.34+0.09 0.88+0.12 4.60+050 6.00+094 839+0.75
*Rh 0254006 023+002 089+008 106+0.10 153+025
P"Rh 0.66 % 0.11 3.11+0.28 6.79 + 1.01
10Rh 043+£0.05 097+010 476+0.68 491+050 4.94+ 053
10%pq 031+£0.03 1.05+0.11 3914037 4551044 417038
101pg 091+0.16 4.44+0.77 371+035 13.26x121 721086
10lmph 1.18+0.10 357029 1254+1.16 555+0.68 11.74+1.06

12Rh 029+0.03 0.74+006 226+020 249+022
153Ru 0.042+0.004 0.094+0.010 029+0.03 032003 043 +0.07
15Ag 438+040 9.36+081 1931+201 1638+179 11.84+1.06
106mA g 213+£0.19 4242037 7294101 6.05+061 4.44+040
1%In 11.21+0.94 10.85 + 1.12 7.51+1.02
1101 9.70 +1.07 20.09 + 2.08 5.00 £ 0.60
Nomp o 0.36+0.03 057+005 093+008 081+007  0.66+0.08
"In  13.93£1.92 2401+198 3240+356 3696+430 23.07+284 1639+ 1.71
™Sn  17.88+232 27.70+2.62 33.73+286 34431343 23204247 18.43+261
Worn 26241.01 3.80+032  4.83+£043 532053  3.73+038 3331036
WmSn 3424056  6.02+068  7.00+£078 514+068 321+045 272+047
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Tabelle 5: Experimentell bestimmte Wirkungsquerschnitte fiir die protonen-induzierte
Radionuklidproduktion aus '*’I mit Energien zwischen 145 und 2600 MeV.

(Fortsetzung)
Energie 145 MeV 330 MeV 400 MeV 600 MeV 800 MeV 2600 MeV
Produkt Wirkungsquerschnitt [mb]
118mgp 13.96 + 2.37 8.90+1.18 4.62+ 045
HomTe 1976 +2.62 21.82+199 22.81+3.17 18.08+2.08 1047+1.04 7.85%0.70
Te  3299+651 32.83+4.69 31.87+336 18.15+184 1095+191 13.38+241
120mgp 450+060 6.06+049 7.03+£0.56 638+071 4.17+042 3.78+0.36
e 18414238 2021+167 21.75+1.78 19.13+1.75 1243+1.30 9.87+0.89
PTe  4972+684 4559+4.48 40.05+474 27.81+287 1624+171 14.12+1.93
28b 283+040 393+038 6.17+085 484+044 331035  3.72+033
12X 605+0.83 7.83+138 757+077 3514051 0944015 154029
123mTe 16224215 17.34+1.37 1848+146 17.71+178 12.11+1.50 12.10+1.43
2 7i.67i 11.74 61.83+587 48.18+451 3427+475 9.73+1.02 24.58+5.61
P 4085+6.69 4552+587 43.83+4.14 37.09+370 22.86+3.25 21.83+2.94
12480 2094017 1.18+0.14 134+014 1.09+012 1.24+0.12
PXe  14.01+1.83 11.68+109 937+088 743+079 3.66+038  4.87+0.5]
T 60.76+7.90 6692+586 73.53%611 7T461+825 4890+4.78 62.34+6.60
27X 298+0.82 1.97+0.17 191%017 1.58+022 L11+011 216%0.24
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