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Aktivierungsquerschnitte von (p,x)-Prozessen
an biologisch relevanten Elementen im
Energiebereich von 50 bis 350 MeV fiir
medizinisch-therapeutische Anwendungen

Michael FaBbender



Abstract

For developing a cross section data base for estimating the activation of human tissue and
beam collimator material during proton therapy, several (p,x) processes were investigated in the
energy range of 50 to 360 MeV using the stacked-foil activation method, radiochemical
separations and high resolution y-ray spectrometry. Irradiations were done with medium-energy
protons from the cyclotrons TSL Uppsala (Sweden) and LNS Saturne (France). The subsequent
radiochemical work was done at Jiilich.

A cation exchange-HPLC method was developed to obtain the low-yield products ‘Be and ZNa
in a radiochemically pure form. Cross sections of (p,’Be) reactions could be measured for the
first time on the elements P, S, Cl, Ca, Zn and brass alloy. Over the investigated energy range
of 80 to 360 MeV the cross section amounts to 0.1- 2.0 mb. New information was also obtained
on (p,’Be) reactions on C, N, O, F, Na, Al, Si, Fe and Cu in various energy regions. Cross
sections for the formation of the sodium radioisotopes 2?Na and *Na were obtained for the
elements Sij, P, S, Cl, Na, Ca and Cu for proton energies from 100 up to 260 MeV. In most of
the cases very little information was available in the literature, so that gaps could be filled.

The formation of the short-lived B* emitters "'C (T,, =20.0 min) and O (T, =2.0 min) in the
interaction of protons with C,N and O was investigated over the energy range of 50 to 70 MeV
and at 180 MeV. More detailed studies were perfomed on the formation of activation products
in irradiations of Ca, Cu, Zn and brass with 80-360 MeV protons. Cross sections for the
formation of %57%8Cq S8\ Sior, By Hmige  4Ca and ©“2K were determined
experimentally. For an interpretation of the data nuclear model calculations using the code
ALICE-IPPE 96 were perfomed. The experimental data agree with the results of model
calculations, especially for product nuclides in the vicinity of the target nuclide, and for energies
< 120 MeV. Considerable deviations were observed for higher energies and for product nuclides
far from the -stability line.

Activation and dose estimates were perfomed for the formation of ''C, 0 and Be in muscle
and 2Na and “™Sc in bone tissue. Activation estimates were also done for the production of
%27n, ¥Ga and %Mn in the beam collimator material: While ®2Zn decays completely between two
therapy runs, the ¥Ga residual activity oscillates between 4 and 20 MBq (for a 200 MeV p-beam
of 400 nA). Due to its long half-life, >*Mn is accumulated to activity levels of about 55 MBq (~ 2
mCi) yearly. The total radionuclide dose generated in the treated tissue volume amounts to
about 25% of the irradiation dose (assumed as 2 Sv p-radiation dose/ application).
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1.  Einleitung

11 Kernreaktionen
1.1.1  Energetik

Die Energiebilanz einer Kernreaktion wird durch den Q-Wert beschrieben; er ergibt sich direkt
aus der Differenz der kinetischen Energien bzw. nach der speziellen Relativitatstheorie aus der
Differenz der relativen Atommassen der beteiligten Keme [LIE 80]. Ist der Q-Wert kleiner als null,
muBl die zur Kemreaktion notwendige Energie durch die Bewegungsenergie des Geschof-
teilchens aufgebracht werden. Nun wird bei der Emission des Produktteilchens ein impulsanteil
auf den Produktkern Gbertragen, so daR nur eine verminderte Anregungsenergie fir die
Kernreaktion verflgbar ist. Als Schwellwertenergie bezeichnet man die Energie, die fur die
Auslésung einer Kermnreaktion mindestens aufgebracht werden muf}. Dringen geladene Teilchen
in den Kern ein oder treten sie aus ihm aus, so miissen elektrostatische Krafte tiberwunden
werden. Die Hbhe dieses Coulombwalles, d.h. der Betrag des elekirostatischen Potentials, kann
naherungsweise klassisch berechnet werden. Der Betrag der Teilchen-Wellenfunktion des
Gbergehenden Teilchens ist jedoch jenseits des Coulombwalles von null verschieden
(Tunneleffekt), so daR auch fir kieinere Teilchenenergien eine gewisse Reaktionswahrscheinlich-
keit besteht.

1.1.2 Reaktionswirkungsquerschnitt und Anregungsfunktion

Die Bildungsrate eines Nuklids bei Bestrahlung eines Targetmaterials mit der Teilchenzahl N und
der Isotopenhaufigkeit H ist proportional zur FluRdichte ¢ der Geschofteilchen:

oN
SN _-do-HN
m (1.1)

Die Konstante o heiftt Wirkungsquerschnitt, sie hat die Dimension einer Flache. Die Ubliche
Einheit fir den Wirkungsquerschnitt ist das barn (b).

1b=10"2cm?=10"2m?2 (1.2)

Bildet sich ein instabiler Kern B, so mlssen sowohl die Bildung aus dem Kern A, als auch der
Zerfall von B beriicksichtigt werden:



%?m-d)-H-NA—)\-NB (13)

Die Lésung der Differentialgleichung fihrt zur sogenannten Aktivierungsgleichung:

o-®-H-N,,

NB(t)= I\

(1-e™) (1.4)

Fur die Aktivitat des Nuklids B ergibt sich direkt

dN o-O-H-N
A:——EB-=)\'NB=-———-)'\——A—'(1 -e -)\t) (15)

Sind alle Gbrigen Parameter aus (1.5) bekannt, so kann durch Messung der Aktivitat bei
Bestrahlungsende direkt der Wirkungsquerschnitt o fir die Kernreaktion ermittelt werden. Der
Wirkungsquerschnitt einer bestimmten Kemreaktion ist sowohl von der Geschofteilchenenergie
abhangig als auch eine Funkiion des Teilchenemissionswinkels. Als Anregungsfunktion
bezeichnet man die Auftragung des Wirkungsquerschnittes gegen die Energie des GeschoRteil-
chens o(E).

1.1.3 Kernreaktionen bei niedrigen Energien (< 100 MeV)

Zur Beschreibung von Kernphanomenen werden verschiedene Kernmodelle herangezogen, da
sich nicht alle experimentellen Befunde auf ein einheitliches Modell zuriickfiihren lassen. Das
sogenannte Trépfchenmodell vergleicht den Kern mit einem Flissigkeitsvolumen, der durch
Oberflachenspannung zu einem Tropfen geformt wird. Im Fermigasmodell bewegen sich die
Nukleonen frei, vergleichbar mit einem idealen Gas, in einer Potentiaimuide, die durch eine
Wandung von einem hoéherem Potential begrenzt ist, so daR sie im Grundzustand nicht
entweichen kénnen. Die Losung der Schrédinger-Gleichung fiir ein solches ‘Teilchenensemble
im Kasten’ ergibt ein einfaches Niveau-Schema mit nach oben hin zunehmender Niveaudichte

und angrenzendem Kontinuum. Das Schalenmodell deutet das Auftreten der sog. ‘Magischen
Nukleonenzahlen’ [MAY 94].

Die sogenannten direkten Reaktionen sind durch eine sehr kurze Wechselwirkungsdauer von
10%°-10% s gekennzeichnet; wahrend der Reaktion erfoigt ein direkter Ubergang aus dem
Eingangs- in den Ausgangskanal, ohne daR infolge zahlreicher Nukieon-Nukleon-StéRe als



-3-

Zwischenphase ein gebundener Zustand des Gesamtsystems erreicht wird. Oppenheimer und
Phillips (1935) zeigten, daR (d,p)-Reaktionen bei niedrigen Energien durch direkte, d.h. ohne
Bildung und anschlieBenden Zerfalls eines Zwischenproduktes, Ubertragung eines Neutrons auf
den Targetkern stattfinden. Dies fihrt zu einer Protonen-Winkelverteilung, die, relativ zur
Projektilbahn, durch kleine Streuwinkel im vorderen und hinteren Targetbereich ausgezeichnet
ist [HOD 92].

Typische Beispiele fiir direkte Kemprozesse sind die elastische Streuung, die durch das einfache
sog. optische Modell [vgl. MEH 88, Seite 23] beschrieben werden kann, die inelastische
Streuung, bei der im Targetkemn angeregte Zusténde bevdlkert werden, und die charge-transfer-
Reaktionen, bei denen die emittierten Teilchen eine ahnliche Projektiimasse besitzen, so daR im
Gesamtprozef lediglich Ladung Gbertragen wird. Das einfachste Beispiel flr eine charge-tranfer-
Reaktion ist die (p,n)-Reaktion. Andere Beispiele firr Direkt-Prozesse sind die stripping- und die
pick-up-Reaktionen, bei denen ein oder mehrere Nukleonen beteiligt sind. Typische stripping-
Reaktionen sind, neben der oben angefiihrten (d,p)-Reaktion, (t,p)- und (a,p)-Prozesse, wahrend
die inversen Vorgange pick-up-Reaktionen darstellen.

Die sogenannten Compound-Kern- (compound nucleus-, CN-)prozesse verlaufen {iber die
Bildung eines stabilen Komplex-Kem-Zwischenzustandes; Compoundkern-Resonanzen wurden
erstmalig durch die Breit-Wigner-Theorie gedeutet. Ein weiterentwickeltes CN-Konzept wurde
1940 durch die Weisskopf-Ewing-Theorie [WEI 37, WEI 40] geliefert und spater (1952) durch
Hauser-Feshbach (Drehimpuls-Berticksichtigung) verbessert. Die Weisskopf-Ewing-CN-Theorie
basiert auf der Annahme, daR die Projektilenergie zunéchst gleichmaRig innerhalb von ca. 1076
auf den Compound-Kern verteilt wird, worauf es zu einer Verdampfung von Nukleonen mit
maxwell-verteilten Energien der verdampften Teilchen kommt. Ein Compoundkern kann auf
verschiedenen Wegen (Reaktionskanalen) abreagieren.

Als intermediire Prozesse bezeichnet man die Zwischenstufen zwischen dem direkten
Ubergang vom Eingangs- in den Adsgangskanal einerseits und dem komplexeren
Compoundkern-Ubergang andererseits. lhre Lebensdauer T, ist wesentlich kirzer als die der
Compoundkernzustande, jedoch lénger als die bei direkten Prozessen. Die Beschreibung solcher
Prozesse geschieht mit Hilfe des sog. Exciton-Modells [GRI 66], wonach der Kern als Fermi-Gas
mit Einteilchenzustanden betrachiet wird, die im Grundzustand bis zur Fermi-Energie (maximales

Besetzungspotential) besetzt sind.
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Abb. 1.1: Excitonenmodell: Bildung einer zunehmnenden Anzahl von Teilchen-Loch-

Paaren. In jeder Konfiguration besteht eine gewisse Wahrscheinlichkeit fiir
eine Teilchenemission. e ist die Fermi-Energie (aus [MUS 88])

Angeregte Kernzustande lassen sich dann eindeutig durch die Anzahl angeregter Teilchen p plus
Lécher h (=Excitonen) sowie die Anregungsenergie E charakterisieren, wobei alle Zustande mit
gleichem n=p+h als gleichwahrscheinlich angesehen werden (Abb. 1.1). Das Projektilteilchen
tritt mit dem Targetkern in Wechselwirkung, es entsteht zunachst eine kleine Anzahl Excitonen
(Teilchen-Loch-Paare). Schwache Zwei-Teilchen-Restwechselwirkungen fiihren nun zu einer
intranuklearen Kaskade, einer Umverteilung der Excitonen, zu Geburt oder Vernichtung von
Teilchen-Loch-Paaren. Fir die Exitonenanzahl n gilt die Auswahlregel An = 0, +2. Eine
anfanglich quasifreie Bewegung eines eingeschlossenen Nukleons entspricht einem 1p0Oh
Zustand, der nach der ersten Restwechselwirkung (=Absorption) in einen 2p1h-Zustand
(ibergeht. Aus diesem kann ein Teilchen in das Kontinuum entweichen (=Emission), oder es
kénnen weitere Excitonen entstehen. So entsteht eine Kette von L"Jbergéngen; aus jeder
Zwischenstufe dieses Entwicklungsprozesses kann es mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit
zur Teilchenemission kommen, bevor das System sich im Gleichgewicht befindet
(Praequilibrium-Emission, PE) [vgl. BLA 72, BLA 75, BLA 83].
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Energie des emittierten Teilchens

Abb. 1.2: Schematische Darstellung eines (p,p’)-Nukeonen-Emissionsspektrums

Abb. 1.2 zeigt ein typisches Energiespektrum bei einer mit 62 MeV-Protonen ausgelésten (p,p’)-
Reaktion. Wahrend bei niedrigen Energien die Compoundkern-Prozesse Uberwiegen
(Verdampfungspeak), wird der differentielle Wirkungsquerschnitt do/dE bei Teilchenenergien
zwischen 10 MeV und 50 MeV hauptsachlich durch ein Kontinuum, verursacht durch
Vorgleichgewichts-(Pracompound-) prozesse, bestimmt. Bei Energien zwischen 50 MeV und 60
MeV dominieren die direkten Prozesse, was an den scharfen Resonanzen (Ubergénge zu
diskreten angeregten Niveaus) erkennbar ist.

1.1.4 Kernreaktionen bei intermedidren Energien (100-400 MeV)

Bei Projektilenergien >100 MeV verhalten sich die Nukieonen im Kern gegentber dem Projektil
als quasifreie Teilchen. Da die de Broglie-Wellenlénge des Projektilteiichens flr hohe Energien
sehr klein ist gegeniiber dem Nukieonenabstand im Kern, kommt es zu elastischen und
unelastischen StéRen zwischen dem Projektil und einzelnen Nukleonen, die somit, in
Vorwartsrichtung beschleunigt, eine intramolekulare Kaskade auslsen. Der Restkern befindet
sich weiterhin im angeregten Potential und gibt die Anregungsenergie durch Verdampfung
mehrerer Nukleonen und Teilchen bzw. durch Spaltung ab. Ein solcher Prozefy mit Hochenergie-



-6-

GeschoBteilchen wird als Spallation bezeichnet. Das “Cascade-Evaporation-Modell”
beschreibt die Kaskaden mit Hilfe von Monte-Carlo-Simulationen und den Verdampfungsproze®?
mit dem Weisskopf-Ewing-Modell. Bei einer Spallation kdnnen mit gréferer Wahrscheinlichkeit
neben einzelnen Nukleonen auch Nukleonencluster und Fragmente den Kern verlassen
(Fragmentation).

Wihrend Spallationsprozesse hauptsachlich bei Energien > 200 MeV stattfinden, konkurrieren
im intermedidren Energiebereich 50-200 MeV Spallations- und Vorgleichgewichtsprozesse
miteinander. Zu Spallationsprozessen existieren bereits ausflhrliche experimentelle Daten und
Systematiken; die Beschreibung durch das Kaskaden-Verdampfungsmodell ist zuverlassig.
Anders verhélt es sich im intermedidren Bereich: Der Vorrat an experimnetellen Daten ist
mangelhaft; die theoretische Vorhersage durch Vorgleichgewichts-Spallations-Hybrid-Modelle
ist oft nur bis auf einen Faktor 2 mdglich.

1.1.5 Komplexteilchenemission bei Kernreaktionen

Bei der Wechselwirkung von Neutronen und beschleunigten lonen mit Kernen kdnnen aufer
einzelnen Nukleonen auch komlexe Teilchen wie 2H, 3H, *He, “He, °Li, "Be emittiert werden [QAI
95a]; dabei nimmt die Emissionswahrscheinlichkeit fir komplexe Teilchen aufgrund der
steigenden Coulomb-Barriere mit zunehmender Ladung des Targetkerns ab. Andererseits wird
die Emission mehrfach geladener Teilchen umso wahrscheinlicher, je héher die Energie des
Projektils ist. Studien zu Komplexteilchenemissionen sind sowohl fiir das Verstandnis von
Kernstrukturen als auch fir praktische Anwendungen von Bedeutung; so sind Kernreaktionen
mit Tritium- und Heliumemissionen wie (d,a), ( *He, t), (*He, a)-Prozesse fiir die Population von
Hochspin-Zustanden des Produktkerns bekannt.

Durch Untersuchungen von (n,d), {n,f) und (n,x)-Prozessen mit t(d,n)-14 MeV-Neutronen
konnten zahlreiche Daten [QAI 76] zu neutroneninduzierten Komplexteilchenemissionen erhalten
werden; unter anderem stellte sich heraus, daR die Emission komplexer Teilchen (aufer o-
Partikel) hauptséchlich durch direkte (pick-up-, knock-out- usw.) und weniger durch Gleichge-
wichtsprozesse bestimmt wird [QAI 80, QAI 82, QAI 86, WOL 90].

Leichtioneninduzierte Prozesse mit der Emission komplexer Teilchen sind bis zu Energien im

GeV-Bereich mit verschiedenen on-line- und off-line-Methoden (siehe Kap. 1.2) untersucht
worden.
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Abb 1.3: Anregungsfunktionen fiir die protoneninduzierte ‘Be-Emission fiir verschiedene
Elemente [aus SCH 93]

Die besten mechanistischen Informationen fur Kernreaktionen erhdlt man bei der rein
physikalischen (on-line) Untersuchung der Winkel und Energieverteilung der emittierten Teilchen;
dies ist z.B. im Falle der durch geladene Teilchen induzierten Reaktionen bei Projektilenergien
> 20 MeV moglich. Ergebnis qualitativer und quantitativer Untersuchungen einiger der
zahlreichen moglichen Prozesse war, daB die Emission von Komplexteilchen, auRer ‘He, in der
Hauptsache durch direkte Prozesse bestimmt wird [BER 73]. Da die meisten dieser spektralen
Messungen in Strahlvorwértsrichtung, bei Streuwinkeln < 70°, durchgefihrt wurden, fehlen
Informationen tber den flir Compoundkernprozesse charakteristischen hinteren Streubereich,
so daf die Beitrdge durch Compoundkernbildung schlecht abgeschétzt werden kénnen.

B-Zahlungen und y-spektrometrische Messungen von Aktivierungsprodukten liefern primar
integrale Kernreaktionsdaten. Zur Untersuchung von Tritium-Emissionen bei (p,t)-, (d,t)- und
(o, t)-Prozessen an Al, V und Nb sei auf die Arbeiten von Merkel und Minzel [MER 80], [MER 81]
verwiesen. Die radiochemische Untersuchung protoneninduzierter "Be-Emissionen bei
mittelschweren und schwereren Kernen mit Protonenenergien von bis zu 100 MeV war
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Gegenstand einer neueren Arbeit [SCH 93]; Abb 1.3 zeigt einige typische Ergebnisse.

Komplexteilchen wie ®7Li, "*"'Li, "B kénnen radiochemisch nicht identifiziert werden, da sie

stabil sind; die Emission von *°B konnte durch die Beschleuniger-Massenspektrometrie (AMS)
untersucht werden [BOD 93a,b, LAN 95].

Wahrend leichtere Kerne wie die des C,N,O (lber einen weiten Energiebereich relativ gut
untersucht sind, liegen Uber die profoneninduzierte ’Be -Emission schwererer Kerne im héheren
Energiebereich 100 MeV < E < 300 MeV relativ wenige Daten vor. Eine neuere Studie befaftt
sich mit (p,’Be)- sowie (p,x) Z*Na-Prozessen an Kernen der Elemente C, N, O, F, Mg, Al, Si,
Ca, Ti, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Sr, Y, Zr mit Hochenergieprotonen [SCK 95].

1.1.6 Theoretische Berechnung von Kernreaktionswirkungsquerschnitten

Auf der Grundlage der in 1.1.3 angefUhrten Modellvorstellungen lber Kernreaktionen wurden
verschiedene Computerprogramme zur Berechnung von Kernreaktionswirkungsquerschnitten
entwickelt. Dabei stellt die getrennte Behandlung niederenergetischer (direkter und
Compoundkemn-) und hochenergetischer Prozesse (Spallation, Fragmentation) keine groRe
Schwierigkeit dar, da die Modelle hierfir klar definiert sind (Weisskopf-Ewing-, Hauser-
Feshbach-, Kaskaden-Verdampfungs-, Excitonmodell). Dagegen existiert noch kein einheitliches

Modell zur Beschreibung des Ubergangs zwischen Préaequilibrium- und Spallationsreaktionen.

Die Vorhersage von integralen Wirkungsquerschnitten zur Emission komplexer Teilchen durch
Kemmodellrechnungen ist im Gegensatz zur einfachen Nukleonenemission sehr schwierig, da
die Wahrscheinlichkeit fiir die Clusterbildung im Gleichgewichtszustand schlecht abgeschatzt
werden kann; femer ist bei solchen Prozessen die komplexe Kernstruktur, die bei Rechnungen
nur ndherungsweise ber{icksichtigt werden kann, maRgebend. Eine Ausnahme bildet “He, das
sich aufgrund seiner extrem hohen Bindungsenergie wie ein einzelnes Nukleon verhélt. Dennoch
zeigt eine neuere Arbeit [KON 95b], da® eine mit experimentellen Befunden vergleichbare
Berechnung von Wirkungsquerschnitten fir eine "Be-Emission mit dem Code ALICE-87 auf der
Basis des Pracompoundmodells méglich ist.

Far Anregungsenergien bis zu 30 MeV haben sich statistische Modelle begrenzt geeignet
Komplexteilchenemissionen zu berechnen: (n,d)- und (n,a)- Emission konnten zufriedenstellend
durch die Hauser-Feshbach-Methode vorhergesagt werden [GRI 79, HAI 81]; im Falle der (n,t)-
Reaktion wurden neben reinen Hauser-Feshbach-Rechnungen [SUD 79, QAI 80, WOL 90] auch
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Pracompound-Rechnungen [UHL 86, IGN 88, MER 80, MER 81] durchgeflihrt. a-Emissionen
konnten unter Berticksichtigung eines Anteils an direkten Prozessen berechnet werden [QAI 92,
QAI 95b]. In vielen Féllen versagt die Hauser-Feshbach-Vorhersage, da die errechneten Werte
sehr stark von den experimentell ermittelten abweichen. Beispielhaft hierfiir ist die **Ni(n,d)* Co-
Reaktion [QAI 85] fur Neutronenenergien zwischen 6 und 15 MeV.

In dem von M.Blann (1971) [BLA 71] entwickelten und spéater (1995) verbesserten [BLA 95]
Code ALICE werden keine empirischen Parameter bendtigt; es gestattet eine a-priori-
Vorhersage von Reaktionswahrscheinlichkeiten auf der Basis des Hybrid-Modells. Ahnlich wie
das Exciton-Modell nimmt auch das Hybrid-Modeli beim Auftreffen des Projektils auf den Kern
eine Anfangskonfiguration von Excitonenzustanden (Teilchen-Loch-Paare, die sich oberhalb der
Fermi-Energie befinden) an. Durch eine StoRkaskade entstehen zunehmend komplizierte
Excitonenzusténde; in jedem dieser Excitonenzustande gibt es eine gewisse Wahrscheinlichkeit
fir die Emission eines angeregten Nukleons. Die Wahrscheinlichkeit fir die Emission eines
Nukieons ist dann die Summe aller Entweichwahrscheinlichkeiten fiir jeden Excitonzustand. Im
Unterschied zum Exciton-Modell stellt der Zwischenzustand jedoch nicht eine Uberlagerung der
n-Exciton-Zustands-Wellenfunktionen dar; beim Hybridmodell wechselwirkt jedes Exciton
unabhéngig von den anderen, dhnlich wie beim Monte-Carlo-Modell (HET-Code, [CLO 88]). In
Experimenten fand man gute Ubereinstimmungen der durch ALICE 900 berechneten
Anregungsfunktionen mit experimentellen Daten [vgl. BOD 93, MIC 84, MIC 85, MIL 92].

Die Vorhersage von Spallations- und Fragmentationsquerschnitten geschieht vielfach durch
Monte-Carlo-Methoden (z.B. HET-Code) oder aber durch semiempirische Modelle nach Vorgabe

eines funktionalen Ansatzes (a posteriori).

Zur Anwendung von Kernmodellrechnungen fir die Vorhersage von integralen Kernreaktions-

Wirkungsquerschnitten siehe Kap. 4.
1.2 Techniken zur Kernreaktionsstudie

Bei den experimentellen Techniken zur Erforschung von Kernreaktionsmechanismen und
Kemstruktur unterscheidet man grundsétzlich zwischen sogenannten “on-line”- und “off-line”-
Methoden; bei der “on-line’™-Erfassung von Kernreaktionsdaten werden Energie und Winkel der
émittierten Teilchen durch eine geeignete MeRanordnung wahrend des Teilchenbeschusses
untersucht (“Spektralmessungen”), wogegen bei der “off-line’-Untersuchung die Kernreaktions-
parameter -in der Regel die Eigenschaften des Restkerns- im Anschlu® an das Bestrahlungs-
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experiment erfallt werden. Dementsprechend erhalt man bei “off-line’~Untersuchungen lediglich
streuwinkel- und zeitintegrale Daten.

Spektralmessungen sind sowohl bei der Emission von Neutronen als auch von geladenen
Teilchen und Photonen von Interesse; eine Messung der Winkelverteilung von Streuneutronen
im Neutronenspektrometer geschieht z.B. durch Anordung von mehreren NE 213- Neutronen-
szintillatoren in verschiedenen Winkeln zum einfallenden Primarteilchenstrahl. Die Messung
emittierter geladener Teilchen erfolgt mit Hilfe eines Teleskopzahlers, bei dem eine aufgrund
der kleiner Reaktionsquerschnitte und des relativ hohen Untergrundes erschwerte Identifizierung
des zu messenden Teilchens durch Koinzidenz zwischen diinnen dE/dx- (Gaszahler) und dicken
E- (Si(Li)-) Detektoren erzielt wird. Generell sind Emissionsspektren von Neutronen und
geladenen Teilchen im Hinblick auf Kemnreaktionsstudien recht aussagekréftig, wahrend die “on-
line”-y-Spektrometrie Giber Kernstrukturen mehr AufschiuB gibt als Teilchenspektren.

Das Prinzip der haufig angewandten Aktivierungstechnik ist die Erzeugung eines radioaktiven
Produkts durch einen Kernprozef3; hierbei kénnen sowohl der Restkern als auch die emittierten
Teilchen, falls diese radioaktiv sind wie z.B. *H (T,,=12,3 a) und 'Be (T,,=53,3 d), erfaftt werden.
Die Chakterisierung des radioaktiven Produkts ist oft durch zerstérungsfreie Messungen mdglich;
bei hoher Matrixaktivitat ist jedoch eine radiochemische Trennung erforderlich.

Begrenzten Einsatz in der Kerndatenmessung findet die Massenspektrometrie (MS), die sowohl
die Bestimmung von stabilen als auch von radioaktiven Produkten erlaubt. Man unterscheidet
ein statisches (“Batch mode”) und ein dynamisches (“Fractional relative measurement”)
Verfahren; im dynamischen Verfahren ist die Bestimmung der relativen Zahl der Teilchen als
Funktion der Zeit und der Temperatur unter Anwendung eines Quadrupol-Massenspektrometers
méglich. Die Massenspektrometrie eignet sich in der Kerndatenbestimmung insbesondere zur

Erfassung von Edelgasen oder Metallionen. Die massenspektrometrische Heliumgasanalyse
wird sogar zur NeutronenfluBbestimmung verwendet.

Die Beschleuniger-Massenspektrometrie (AMS) beinhaltet die Bestimmung von Isotopen-
verhaltnissen unter Anwendung eines Beschleunigers und wird in der Kerndatenbestimmung zur
Erfassung langlebiger Radioisotope wie *C (T,,=5730 a),'°Be (T,,=1,6*10° a), ®Al (T,,=7,16*10°
a) und [ (T,,=1,6*107 a) eingesetzt.
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1.3 Radiochemische Trennungen

Der Einsatz radiochemischer Trennungen bei Kernreaktionsstudien ist bei Untersuchungen von
Kernprozessen kleiner Ausbeute, bei der Suche nach kurzlebigen Produkten sowie bei der
Herstellung von geeigneten MeRpraparaten erforderlich. Kriterien fir eine gute radiochemische
Trennung sind vor allem eine hohe Dekontamination von radioaktiven Verunreinigungen, eine
hohe chemische Ausbeute sowie -insbesondere bei kurziebigen Produkten- Einfachheit und
Reproduzierbarkeit. Als Trennmethoden kommen sowohi klassische (Fallung, Mitfallung,
Adsorption, Solventextraktion) als auch moderne chromatographische Verfahren zum Einsatz.

1.3.1 lonentrennungen durch Hochleistungs-Flissigkeits-Chromatographie
Allgemeines

Wie allen chromatographischen Verfahren, so liegt auch der Hochleistungs-Flissigkeits-
Chromatographie (engl. High Performance Liquid Chroatography, HPLC) ein System aus einer
stationaren Hilfsphase zugrunde, die von einer mobilen Phase durchstrémt wird. Die stationére
" Phase stellt, in ein Rohr eingeschlossen, die Trennsaule dar, wahrend die mobile Phase aus
einer Lésung fester oder einem Gemisch fliissiger Substanzen besteht. Mit Hilfe der HPLC
lassen sich Gemische trennen (mdglich vom submikroanalytischen bis in den praparativen
Bereich), Komponenten identifizieren als auch quantitativ bestimmen [SCW 82, WEI 81]. Die
Identifikation von Bestandteilen kann grundsatzlich rein empirisch (Vergleich mit Standards) oder
durch Zuordnung von Soluteigenschaften zu Retentionswerten erfolgen. Eine quantitative
Bestimmung ist mit Hilfe von Detektoren méglich. Eine flissigkeitschromatographische
Trennsaulenfiliung besteht in der Regel aus einem hochporésen Tragermaterial, welches auf
seiner Oberflache die eigentliche trennwirksame stationdre Phase tragt. Als mobile Phase
kommen Fliissigkeiten (engl. liquid chroatography, LC) oder Uberkritische Fluide (engl.
supercritical fluid chromatography, SFC) in Frage.

Bei einer chromatographischen Trennung durchstrémt die mobile Phase (Eluens) mit konstanter
FluRrate v (ml/min) die mit Fiillmaterial, welches die stationére Phase tragt oder enthalt,
gepackte Trennsaule. Zu einem Zeitpunkt t=0 wird die Probe unmittelbar am S&ulenanfang in
die mobile Phase gegeben und von diesem durch die Saule transportiert. Durch unterschiedlich
starke Wechselwirkung mit der stationdren Phase ist die Verweildauer in oder an der stationaren
Phase fir unterschiedliche Molekille oder lonen verschieden groR, so dal die einzelnen
Komponenten raumlich und zeitlich getrennt nacheinander die Saule verlassen (eluieren). Durch
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geeignete Detektion 18Rt sich ein Chromatogramm aufzeichnen, in der die eluierenden Kompo-

nenten als Peaks sichtbar werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wird die HPLC zur Trennug von lonen in wassrigen Systemen mit
einem Eluenten konstanter Konzentration (isokratische lonen-HPLC) angewandt. Grundséatzlich
kann es sinnvoll sein (z.B. bei sehr groRen Retetionszeitunterschieden der Komponenten), die
Eluentenkonzentration oder gar -zusammensetzung wahrend der Trennung kontinuierlich zu
andern. Man spricht dann von einer Gradientenelution. Die wichtigsten Parameter fir die
chromatographische Trennung sind die Auflésung o

o = 2 .i. s (1-6)
(b,tbg)
der Tailingfaktor f;
f=Y,
TS X (1.7)

und die Anzahl der theoretischen Boden N [ACD 91, LNY 92].
tms 2

Hierbei sind At der Peakabstand, b die Peakbreite, x die Strecke eines vom Peakmaximum auf
die Basislinie geféllten Lotes zur Peakfront, y die Strecke vom Lot zum Peakende und t,. die

Retentionszeit. Ein idealer, unverzerrter Peak besitzt nach den Strémungs- und Diffusions-
gesetzen die Form einer Gauf3kurve (Abb. 1.4).

Die chromatographischen Trennparameter sind stets von der Arbeitstemperatur abhangig [MST
94]. Fir die in dieser Arbeit verwendete analytische Trennsaule wurden die Trennparameter o
und N bestimmt (Kap. 3.6.2).

Abtrennung von Natrium und Beryilium aus Nebengruppenmetalltargets

Die analytische Abtrennung von Na und Be geschieht zweckméRig mit Hilfe von Kationen-
austauschern, da anionische Austauscherharze Be in Anionenform nur ungeniigend zu binden
vermégen [KKI 89)]. Die Kationen-HPLC bietet die Méglichkeit einer simultanen Abtrennung
kationischer Aktivitaten von getragerten "Be- und Z??Na-Aktivitaten, die nach der Trennung Y-
spektrometrisch bestimmt werden kénnen.
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Abb 1.4: Idealer Verlauf eines unverzerrten Peaks (GauRkurve)

Dies ist sowohl im analytischen (ug-Mengen) als auch im semipraparativen (mg-Mengen)
MafRlstab mdglich. Da bei Probenvorbreitung und Trennung stets Verluste auftreten, ist die
Zugabe einer definierten Be-Tragermenge notwendig, um anschlieRend auf Trennausbeute zu
korrigieren. Tragerfreie Kationen liefern haufig schlecht reproduzierbare chromatographische
Trennparameter, weshalb auch die Ubergangsmetallionen zu tragern sind.

Zur Trennung héher geladener Nebengruppenmetall-Kationen ist die Verwendung komplex-
bildender Eluentien erforderlich, da die lonen aufgrund einer hohen Ladungsdichte praktisch auf
der Saule haften bleiben [ACD 91]; haufig werden mehrbasige Carbonséuren eingesetzt. Durch
die Komplexierung wird die effektive Ladungsdichte der Metallionen vermindert, so daR diese
normal eluieren. Zur Trennung von Erdalkali- und Ubergangsmetallkationen mit Hilfe von
Carbonsdaureeluenten finden sich zahireiche Applikationen und Arbeiten: Zur Trennung mehrerer
hundert mg Lanthanoiden wurde beispielsweise eine HPLC unter Verwendung von Radiotracern
entwickelt [QAI 79]. Eine spezielle Kationen-HPLC-Methode wurde in der Umweltchemie [REI
88], in der Erzanalyse [YAN 88] und in der Analyse von metallischen Verunreinigungen in Kohle,
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Additiven, Flugaschen, Impaktfilterstduben aus Kohlekraftwerken [KOE 88] vorgestellt. Ferner
wurden HPLC-Methoden fiir die Untersuchung von Wein und Trinkwasser, fur die Spurenanalyse
toxischer Substanzen in der Pathologie [SCW 90, DRA 86] und fiir die Biotechnologie [HAC 90]
entwickelt. Andere Studien konzentrierten sich auf den Vergleich verschiedener Eluentien und
chromatographischer Bedingungen fiir ein gegebenes Trennproblem [YAN 89, KON 88], der
Funktion von Eluentien in der konduktometrischen Bestimmung von Erdalkali- oder zweiwertigen
Ubergangsmetallkationen [FRA 87, SCA 88] oder Selektivitéts- und Detektionsoptimierungen
[AHU 89].

1.4 Bildung von Aktivierungsprodukten in der Materie

1.4.1 Wechselwirkung von geladenen Teilchen mit Materie

Die Strahlenergie am Target wird in der Folienstapeltechnik aus der EinschuBenergie errechnet.
Grundlage firr diese sog. Energiedegradationsberechnung sind die Regeln der Elektrodynamik
fir die Coulomb-Wechselwirkung zwischen Projektil und Targetkern. Der Energieverlust des
Protonenstrahles beim Durchdringen von Materie wird durch die Gleichung von Bethe und Bloch
[MAR 73] beschrieben. Dabei wird angenommen, daf die kinetische Energie der Geschol3teil-
chen in erster Linie durch inelastische Streuung an den Hullenelektronen der Targetatome
dissipiert. Die von Williamson et al. [WLS 66] modifizierte Gleichung bertcksichtigt ferner die
Verminderung der mittleren Projektilladung bei niedriger Teilchenenergie durch Rekombination
sowie die Nichtteilnahme der inneren Hdllenelektronen am StoRprozel3.

1.4.2 Berechnung der gebildeten Radionuklidaktivitat

Die Geschofiteilchen verlieren beim Eintritt in das Targetmaterial Energie. Da der Wirkungsquer-
schnitt auch Energieabhéngig ist, mu die Radionuklidaktivitat zunachst differentiell, d.h.
theoretisch fir ein infinitesimales Energieintervall dE, praktisch fir ein hinreichend kleines
Intervall AE (haufig 1 MeV) berechnet werden. Die produzierte Nuklidaktivitét erhalt man fur ein
‘dickes Target’ dann durch Integration innerhalb des Energieintervalls zwischen Eintritts- und
Austrittsenergie bzw. durch Aufsummieren der Werte fiir die Intervalle AE. Die Beziehung fir die
Aktivitétsproduktion erhdlt man aus der Aktivierungsgleichung (1.9) durch Modifikation fiir einen
energieabhangigen Wirkungsquerschnitt:

dA_L 1o (_dE

s s pmmmamns

de M d(px)

)"'o(E)(1-e ™) (1.92)
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M:Atommasse, L:Loschmidt-Zahl, p:Dichte des Targetmaterials.

Der Integrand dE/d(px) heif3t Massenbremsvermégen und kann Tabellenwerken entnommen
werden [WLS 66]. Vergleichbare Produktaktivitten erhalt man fur den Sattigungswert (t —» )
oder fiir eine Standardzeit (z.B. fir 1 Stunde Bestrahldauer).

N - dE -
=ﬁLHI(1 e ) (-d_(_p_x)) 'o(E)dE (1.9b)

1.5 Protonenstrahlentherapie
1.5.1 Allgemines

Unter Strahlentherapie versteht man die Zerstérung von Tumorgewebe durch y- oder
Korpuskularstrahlung wie Neutronen-, Protonen oder Schwerionenstrahlung. Die Strahien-
therapie mit beschleunigten lonen wurde zuerst von WILSON (Berkeley, 1946) vorgeschlagen
[WIS 46]; die erste therapeutische Anwendung von lonenstrahlen am Menschen war die
pitiutariale Hormonsuppression bei der Behandlung von Patienten mit metastasierendem
Brustkarzinom [LAW 57]. Heute gibt es weltweit etwa 20 Zentren flir die Therapie mit geladenen
Teilchen (Tab.1.1), weitere Anlagen sind in Planung [vgl. GDM 90, MNT 91, BAH 93, SIS 94,
SCR 95, JNG 95, LIN 95]. Aufgrund der steigenden Verfiigbarkeit von Gamma-Schneidern und
fiir stereotaktische Anwendungen modifizierten Linearbeschleunigern, ist die Protonentherapie
von Mammakarzinomen nur noch von geringem Interesse, wahrend maligne Melanome der
Aderhaut, des Ciliariskérpers, Chondrosarkome des Schédels und des Halswirbels sowie
Himtumore heute noch routineméaRig protonenstrahlentherapeutisch behandelt werden [GOI 83,

LST 90, SUI 90, COS 92].

Kurz- und langerfristigen Folgen einer strahlentherapeutischen Behandlung sowie Neben-
wirkungen z.B. auf das zentrale Nervensystem wurden untersucht und diskutiert [AST 90, LST
90, URI 92]; dennoch ist die Protonentherapie oft die Methode der Wahl zur Behandlung von

Tumoren in der Umgebung kritischer anatomischer Strukturen.
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Tab. 1.5: Ubersicht Uiber Therapiezentren mit geladenen Teilchen weltweit (Stand: Jan. 1994)

Zentrum Ort Inbetriebnahme, Behandelte Patien- Stand
Teilchenart ten
Berkeley 184 CA., US.A. 1954-57, p 30 Jun. 91
Berkeley CA., USA. 1957-92, He 2054
Uppsala Schweden 1957-76, p 73
Harvard MA., US.A. 1961, p 6010 Dez. 93
Dubna Russland 1967-74, p 84
Moskau Russland 1969, p 2550 Okt. 92
Los Alamos NM., US.A. 1974-82, i~ 230
St. Petersburg Russland 1975, p 719 Jun. 91
Berkeley CA., US.A. 1975-92, Si 433 Jun. 91
Chiba Japan 1979, p 86 Jun. 93
TRIUMPF Canada 1979, 1~ 314 Jun. 93
PsSi (SiN) Schweiz 1980-93, " 503 Jun. 93
PMRC, Tsukuba Japan 1983, p 354 Sept. 93
PSI (SIN) Schweiz 1984, p 1363 Mai 93
Dubna Russiand 1987, p 24 Aug. 92
Uppsala Schweden 1989, p 34 May 93
Clatterbridge England 1989, p 463 Jan 94
Loma Linda CA., US.A. 1990, p 682 Dez. 93
Louvain-la-Neuve Belgien 1991, p 21 Nov. 93
Nice Frankreich 1991, p 216 Apr. 93
Orsay Frankreich 1991, p 235 Mai 93
N.A.C Rep. Sitdafrika 1993, p 98 Sept. 95
Indiana Cyclotron IN., U.S.A. 1993, p 1 Dez. 93

1.5.2 Therapeutische Besonderheit des Protonenstrahls

Seit der Einfuhrung der klinischen Radiotherapie ist man bemiiht, das Bestrahlungsvolumen
méglichst auf das erkrankte Gewebe zu begrenzen und gesundes Gewebe minimal zu belasten.
Mit einem Strahl aus geladenen Teilchen wie Protonen, a-Teilchen, - und m-Mesonen und
schweren lonen [LON 84] kommt man diesem Ziel heute sehr nahe, da die Eindringtiefe eines
lonenstrahls sehr genau durch die Primarenergie des Strahls definiert werden kann. Durch den
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sogenannten Bragg-Peak-Effekt kommt es ferner zu einer fast vollsténdigen Energieabsorption
am Ort der Teilchenreichweite, so daR die Energiedosis groRtenteils auf das Tumorgewebe
limitiert wird und das umliegende gesunde Gewebe nur eine vergleichsweise geringfiigige
Strahlenbelastung erfahrt. Man verwendet in der lonenstrahlentherapie heute vornehmiich
Protonen der kinetischen Energie 50 bis 250 MeV und schwere lonen [ARC 73, LON 75, BOO
77, WAG 82, CAO 87, KRA 90] in der sogenannten ‘spot-scanning’ -Technik [LEN 88, BLT 90a,
BLT 90b].

Waéhrend die energielibertragenden Wechselwirkungen von Photonen (Comptonstreuung,
Photoeffekt, Paarbildung) mit Materie nur stochastischer Natur sind und lonisationen statistisch
erfolgen, wirken geladene Teilchen direkt ionisierend und besitzen eine definierte Reichweite.
Elektronen kénnen aufgrund ihrer kleinen Masse schnell auf sehr hohe Geschwindigkeiten (>
1MeV) beschleunigt werden; ihre Eindringtiefe ist jedoch vergleichsweise gering, da sie einer
starken lateralen Streuung unterliegen. Protonen und schwerere lonen hingegen erfahren
aufgrund ihrer hohen Masse kaum eine seitliche Streuung; die Tiefe-Dosis-Kurve von Protonen
und allen schwereren lonen zeigt zu Beginn eine langsame Zunahme, dann einen steilen Anstieg
und Abfall im Bereich der Reichweite-Tiefe (Abb 1.5). Die biologische Wirkung der einzelnen
Strahlungsarten wird durch den Energieverlust je Langeneinheit (Linear Energy Transfer, LET),
aquivalent mit der ‘Stopping power’, charakterisiert. Der LET ist eine Funktion der Protonen-
energie; bei hohen Energien ist er relativ klein und nimmt mit dem Energieverlust des Strahls
rasch zu, so daR unterhalb einer gewissen Schwelle die Energiedemission sprunghaft ansteigt.
Der maximale LET von Elektronen betragt etwa 30 keV/um, fir Protonen um die 100 keV/um

und fur schwerere lonen ber 1000 keV/um.

1.5.3 Die Bedeutung nuklearer Daten

Die Zertdrung des Tumors beruht hauptsachlich auf der chemischen Wirkung der Teilchen-
strahlung im Gewebe; der weitaus groBte Teil der Strahlenergie wird in chemischen Prozessen
umgesetzt, weshalb Kernreaktionen in der Therapie nur eine untergeordnete Rolle spielen und
zur Therapieoptimierung in erster Linie atomare und molekulare Daten erforderlich sind. Zur
Berechnung von Gewebe- und Kollimatorenaktivierung sowie der dem Patienten zugefiihrten
Organdosis jedoch ist die Kenntnis von Kernreaktionsdaten von gewisser Bedeutung; so ware
es denkbar, die im Gewebe erzeugte Aktivitit an Positronenstrahlen wie °O und "'C mit Hilfe
dér Emissionstomographie (PET) nach der Strahlenbehandlung zu erfassen und so die
Gewebestrahlendosis, verursacht durch den Zerfall einerseits und die Bestrahlung andererseits,

zu bestimmen.
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Abb 1.5: Abhangigkeit der absorbierten Energiedosis von der Strahleintrittstiefe in Wasser

White et al. [WHI 94] entwickelten kiirzlich einen All-particle-Computer-Code (PEREGRINE), mit
dessen Hife die Dosisverteilung fiir Protonenstrahlen im bestrahlten Gewebe berechnet werden
kann. Dazu werden evaluierte Wirkungsquerschnitte fir die Reaktion von Protonen mit
biologisch relevanten Elementen fiir Energien bis 250 MeV bendtigt; tatsachlich existieren jedoch
bis heute nur relativ wenige experimentelle Daten zu (p,x)-Prozessen an biologisch relevanten
Elementen wie H, O, C, N, Ca und P im therapierelevanten Energiebereich 50-300 MeV, so daR
sich solche Dosisberechnungen im wesentlichen auf die Ergebnisse von a-priori-Kernmodell-
rechnungen stiitzen [WAM 92, WHI 94, CHD 94], die aber gerade im intermediéren Energie-
bereich nur ungenaue Abschétzungen liefern. Ferner ist die Kenntnis von winkelabhéngigen
Reaktionswirkungsquerschnitten der bei héheren Energien auftretenden multiplen Teilchen-
endission (Spallation) von Bedeutung, da sowohl die emittierten Teilchen als auch die
RickstoRwirkung des Restkerns die Verteilung der Energiedosis im Gewebe beeinflufit.
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AuRer der Gewebeaktivierung ist die Aktivierung von Apparaturteilen wie z.B. der Strahlkollima-
toren, die Ublicherweise aus Messing bestehen, interessant [QAI 91], um die dem Bedienungs-
personal zugefihrte Dosis durch die im bestrahiten Material gebildeten Aktivierungsprodukte
abzuschétzen. Mangels nuklearer Daten ist es schwierig, eine optimale Abschirmung fir einen
neuen Beschleuniger-Therapieplatz zu konzipieren; dabei spielen auch die im Strahirohr
sekundér erzeugten Hoch- und Mittelenergieneutronen eine Rolle. Die Kosten der Abschirmungs-
einrichtung haben einen betrachtlichen Anteil an den Gesamtkosten des Therapieplatzes;
mangels guter Kerndaten muf? das Strahlendosisniveau ndherungsweise errechnet werden,
wobei man aus Sicherheitsgriinden zur Uberschatzung tendiert, was sich in erhdhten Kosten

niederschlagt.
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2. Problemstellung

Bei der Tumorbehandiung mit hochenergetischen Protonenstrahlen treten, neben chemischen
und Streuwechselwirkungsprozessen, protoneninduzierte Kernreaktionen mit den im
menschlichen Gewebe enthaltenen chemischen Elementen auf. Ferner entstehen beim
Auftreffen des Therapiestrahls auf Kollimatormaterialien kurz- und langerlebige Aktivierungs-
produkte von mittlerer Kernmasse. Um auf der Basis von Modellrechnungen zu einer prazisen
Gewebeaktivierungs- und Dosisabschétzung zu gelangen, bedarf es einer genauen Kenntnis der
bei der Strahlentherapie stattfindenden Kernprozesse und der entsprechenden Kernreaktions-
daten. Obwohl sich bereits zahlreiche Arbeiten mit (p,x)-Prozessen an leichten bis mittel-
schweren Kernen befallten, sind vorhandene Datenséatze - speziell fur biologisch-apparativ
relevante Elemente im Protonenenergiebereich von 50 bis 300 MeV- noch lickenhaft. Bei den
hier in Frage kommenden Kernreaktionsprodukten handelt es sich namentlich um kurzlebige
Positronenstrahler ('C 0, *®F etc.), léngerlebige Aktivierungsprodukte wie "Be, ZNa, 2Na sowie
anderen Restkernen von mittlerer Halbwetszeit (3 a >T,,> 1 d).

Die protonen- und neutroneninduzierte Emission von 'Be im nieder- und intermedidren
Energiebereich ist seit einigen Jahren Gegenstand radiochemischer Grundlagenforschung.
Protoneninduzierte Emission des Komplexteilchens "Be ist im Bereich hoher Protonenenergien
von etwa 300 MeV bis zu einigen GeV gut untersucht. Auch die ‘Be-Emission bei Energien
unterhalb 100 MeV wurde untersucht. Relativ wenig ist dagegen im Energiebereich von 100 bis
300 MeV bekannt. Insbesondere sind noch keine Wirkungsquerschnitte fir Reaktionen an P-,
S-, Cl-, Ca- und Zn-Kernen bestimmt worden; ferner sind Fe und Cu hinsichtlich der "Be-
Emission kaum untersucht, und die Bildung von 2Na und #Na ist im therapierelevanten
Energiebereich wenig erforscht; ahnliches gilt fur langerlebige Nebengruppenmetall-Akti-
vierungsprodukte, die vor allem bei der Kollimatoraktivierung eine Rolle spielen.

Ziel dieser Arbeit ist daher die Bestimmung von (p,’Be)-, (p,x) #?Na-, (p,x) 2Na- Wirkungsquer-
schnitten an den biologisch-strahlentherapeutisch relevanten Elementen C, N, O, F, Na, Al, Si,
P, 8, Cl, Ca, Fe, Cu, Zn sowie von Wirkungsquerschnitten weiterer (p,x)-Aktivierungsprodukte
an Ca, Fe, Cu und Zn mittels Aktivierung geeigneter Targetmaterialien in der Folien-Stapel-
Technik. Aufgrund der fiir Elemente im mittleren und héheren Massebereich zu erwartenden
kleinen Wirkungsquerschnitten fiir die Emission von Be bzw. die Bildung der Natriumisotope
“Na und #Na ist fir solche Elemente eine radiochemische Abtrennung der gebildeten Be-, 2Na-
und #Na-Aktivitidten aus den durch andere Reaktionskansle stark aktivierten Targets notwendig.
AnschlieBend sollen die experimentellen Kernreaktionswirkungsquerschnitte mit den
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Ergebnissen von ALICE-Pracompound-Kernmodellrechnungen verglichen werden, um einige

Aussagen Uber die Reaktionsmechanismen zu erlauben.

Mit Hilfe der ermittelten Kerndaten sollen dann sowohl die im Kollimatorenmaterial erzeugten
Radionuklidaktivitdten als auch die im Gewebe-Zielvolumen gebildeten Aktivitdten und durch
Radionuklide zugefiihrten Energiedosen abgeschatzt werden.
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3. Experimentelles
31 Bestrahlungen

3.1.1 Targetmaterialien

Um Reaktionen an einem gew(inschten Kern studieren zu kénnen, mul dieser entweder in der
Form des reinen Elements oder einer Verbindung bestrahlbar sein; der verwendete Targetkérper
darf sich im Teilchenstrahl nicht verdndern. Veradnderungen am Target kdnnen entweder durch
strahlenchemische (Zersetzung) oder durch thermische (Zersetzung, Schmelzen, Verdampfen)
Prozesse entstehen. Bei der Wahl von chemischen Verbindungen oder Legierungen muf} vorher
abgeschatzt werden, welchen EinfluR der Bindungspartner auf die zu untersuchenden
Kernreaktionen hat. Tab 3.1 zeigt die Q-Werte fiir die in dieser Arbeit betrachteten (p,’Be)-
Reaktionen.

Die Elemente C, Si, Al, Fe, Cu, Zn konnten direkt in elementarer Form bestrahlt werden, wahrend
andere Keme in Form ihrer Verbindungen eingesetzt wurden. In der vorliegenden Arbeit wurden
neben den in friheren Studien [z.B. SCK 95] erfolgreich eingesetzten hochschmelzenden
Keramiken und Kristallen Si;N,, SiO,, NaF, CaF, erstmalig die Kupferverbindungen Cu,P, Cu,S,
und CuCl verwendet, deren strahlenchemische und thermische Bestandigkeit in Vorversuchen
am Niederenergiezyklotron CV28 der KFA Jllich bei Protonenenergien von E, = 20 MeV
Uberprift wurde. Wahrend Cu,S und Cu,P Resistenz gegenuber Protonenstrdomen von bis zu
500 nA zeigten, begann sich CuCl bereits bei 100 nA Strahistrom zu zersetzen, was weniger auf
thermische als auf strahlenchemische Effekte zurtickzufithren war, so daf} die Strahlstréme in
den einzelnen Bestrahlungsexperimenten 70 nA (2 ~1 Wem?) nicht iberschreiten soliten. Fir
die Wahl der Kupferverbindungen sprachen vor allem der relativ kleine Cu-Reaktionswirkungs-
querschnitt fur die Emission von 'Be und die Méglichkeit der einfachen chemischen Cu/Be-
Trennung. Viele Targetmaterialien zeigten leichte Veranderungen nach den Bestrahlungen, die
jedoch unwesentlich waren, da sich bei Riickwagungen keine nennenswerten Masseverluste
zeigten. So zeigten Natrium- und Calciumfluorid Verférbungen an der Stelle des Strahldurchtritts,
die auf die von den beschleunigten Protonen im Kristall erzeugten Gitterfehistellen zuriick-
zuftihren waren, wahrend Natriumchlorid und die Kupfersalz-Targets an der Oberflache der
Radiolyse unterlagen und sich dadurch schwarz farbten. In Tabelle 3.2 sind die in dieser Arbeit
verwendeten Targetmaterialien mit ihren genauen Spezifikationen aufgefihrt. Die mit einem
Stemn (*) markierten Substanzen wurden in der Zentralabteilung der Chemischen Analyse (ZCH)
des Forschungszentrums Jlilich analysiert, um den Gehalt an den leichten Elemeten C, N, O,
Li, Be, B zu bestimmen. Geschliffene Einkristalle wurden direkt als UV-Fenster vom Hersteller
bezogen; Prelllinge wurden unter Anwendung von 100 kN/em? PreRdruck hergestellt.
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Tab. 3.1: Energiebilanzen einiger der in dieser Arbeit betrachteten (p,’Be)-Reaktionen

Nuklid Haufigkeit Q-Wert Coulomb- Reaktions- Produkt-
[%] [MeV] barriere Schwelle kern
MeV] MeV]

2c 98,90 -22,56 2,03 26,48 oL
BC 1,10 -20,26 1,99 ; 23,82 Li
“N 99,60 -10,46 2,29 13,51 ‘He
5N 0,37 -18,72 2,25 23,30 Be
%0 89,76 -25,29 2,53 29,42 B
70 0,04 -17,85 2,50 21,52 =
0 0,20 -22,63 2,46 26,35 2B
9F 100,00 -13,089 2,73 16,52 BC
ZNa 100,00 ~17,20 3,19 21,14 70
ZIAl 100,00 -8,37 3,62 12,32 2INe
2si 92,23 -24,78 3,87 29,54 ZNa
28 4,67 -20,84 383 2539 “Na
0si 3,10 -24,49 3,80 29,11 #Na
sp 100,00 -19,73 4,04 24,41 Mg
2s 85,02 2222 4,27 27,20 2|
] 0,75 -17,87 4,24 22,66 Zipl
s 4,21 -21,56 4,21 26,41 2\
%Cl 75,77 -1 5,60 4,44 2048 2gj
sicl 24,23 -17,29 437 22,14 ngi
“Ca 96,94 -18,89 5,05 24,42 cl
“Fe 5,80 20,26 6,07 26,71 4oy
%Fe 91,70 19,87 6,01 26,23 st/
e 2,20 16,46 5,98 22,73 sty
SEg 0,30 19,19 5,95 25,48 Y
8oy 69,17 -13,88 6,50 20,60 STFe

®Cu 30,83 -15,08 6,44 21,76 $Fe
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Tab. 3.2: Targetmaterialien fiir Bestrahlungen mit Hochenergie-Protonen

Material Element Zusammensetzung Form Hersteller
[%]
Graphit EK 98 C 99,999 Pellet GOODFELLOW
SizN, Si 60,1 Pellet GOODFELLOW
N 39,9
Sio, Si 46,7 Einkristall HERAEUS
(o] 53,3
Aluminium Al 99,999 Folie GOODFELLOW
Silicium Si 99,999 Pellet GOODFELLOW
NaC!” Na 39,3 Pulver MERCK
Cl 61,13
NaF Na, F ©9,95 Einkristall MERCK
CaF, Ca, F 99,96 Einkristall MERCK
CuP” Cu 82,9 Pulver CERAC
P 14,5
(o] 0,026
N 0,0049
(o] 1,338
Cu,S’ Cu 794 Pulver CERAC
8 19,7
Cc <0,005
N 0,0023
(o] 1,088
Li <0,0005
Al <0,0030
B <0,0010
Be <0,0001
CucCl” Cu 63,7 Pulver CERAC
Ci 20,80
N 0,0029
(o) 0,7156
Eisen Fe 99,5 Folie GOODFELLOW
Kupfer Cu 99,9 Folie GOODFELLOW
Zink Zn 99,999 Folie GOODFELLOW
Messing Cu 63 Folie GOODFELLOW
Zn 37

* Analyse laut ZCH, KFA Jiilich.
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3.1.2 Bestrahlungsexperimente

Um den Wirkungsquerschnitt einer Kernreaktionen als Funktion der Teilchenenergie zu
studieren, wurde die sogenannte Folienstapeltechnik angewandt. Dabei trifft der Protonenstrahl
mit fester EinschuBenergie auf eine Anordnung hintereinanderiiegender Folien oder Pellets. Beim
Durchtritt durch einen solchen Folienstapel verliert der Strahl sukzessive an Energie und trifft
mit definierter Energie auf ein im Stapel befindliches Target. Um den Strahistromverlauf
innerhalb des Folienstapels zu bestimmen, enthielten die Stapel Monitorfolien aus Aluminium und
Kupfer.

Die fur diese Arbeit erforderlichen Bestrahlungsexperminente wurden am Hochenergie-
Protonenzyklotron des THE SVEDBERG LABORATORIET (TSL), Uppsala, sowie am
Hochenergiebeschleuniger des LABORATOIRE NATIONALE SATURNE (LNS), Saclay
durchgefiihrt. Das Zyklotron des TSL lieferte Protonen mit nominellen Energien von 180 und 130
MeV und der Beschleuniger des LNS EinschuBenergien > 200 MeV. In den Uppsala-
Experimenten mit EinschuBenergien < 200 MeV konnten Folienstapel von mehreren cm Lange
verwendet werden, so daR ein Experiment mehrere (etwa 4-5) Energiepunkte fur ein Element
lieferte, wahrend bei den Saclay-Experimenten aufgrund der zu erwartenden hohen Flisse an
sekundaren Teilchen nur relativ dinne (1,5 cm) Target-Stapel eingesetzt wurden, die nur
héchstens zwei Energiepunkte pro Element ergaben. Abb. 3.1 zeigt den schematischen Aufbau
der verwendeten Target-Hulsen fir die Uppsala-Bestrahlungen.

Protonenstrahl

Blende

Abb 3.1: Schematischer Aufbau eines Folienstapel-Targets fir die Bestrahlung am TSL,
Uppsala
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Im Rahmen dieser Arbeit wurden 14 Bestrahlungsexperimente durchgefiihrt (Tab. 3.3); 8 am TSL
mit den nominellen Protonenenergien 180 MeV (5 x), 130 MeV (2 x) und 100 MeV, 4 am LNS
mit den Energien 250 MeV (2 x) und 350 MeV (2x) sowie 2 am COSY, Jilich (175 MeV). Die
Strahlstrome betrugen bei den TSL-Bestrahlungen etwa 50-80 nA, bei den LNS-Bestrahlungen
0,5-1 nA, bei den COSY-med-Experimenten etwa 9 pA. Strahistromschwankungen konnten

vernachlassigt werden, da die Dauer solcher Schwankungen sehr viel kleiner war als die
Halbwertszeiten der relevanten Nuklide (%2Zn, #Na, Be). Die Strahleintrittsenergien fiir das TSL

Uppsala wurden mit Hilfe von Flugzeitmethoden bestimmt, wahrend die Energien fiir die LNS-

Bestrahlungen (iber Monitorreaktionen ermittelt wurden. Die integralen Protonenflisse wurden

Uber Monitorreaktionen bestimmit.

Tab. 3.3: Parameter der Protonenbestrahlungsexperimente

Experiment Einschuf- Protonenfiuf® Bestrahlungs- Bestrahiungs-
energie [s™] ende dauer
[MeV] [min]
UPPS07 162,56+ 1,0 (4,50 £ 0,32)-10"  17.03.93,08:50 312
UPPS09 175,6 £ 1,0 (2,80 £ 0,08)-10"  17.11.93,06:00 204
UPPS10 174,7 £ 1,0 (4,26 £ 0,55)-10"  20.01.94,06:13 382
SACLO1 252+2 (5,72 +1,50)10°  06.10.94,08:04 1992
SACL02 356+ 3 (3,69 = 1,20)-10° 07.10.94,08:21 1296
UPPS11 178,2+ 1,0 (3,13 £ 0,39)-10"  29.11.94,23:59 234
UPPS12 136,1+0,5 (4,44 £0,58)-10"  22.02.95,01:30 154
SACL03 251,9+2,5 (6,76 £ 0,80)-10°  11.07.95,08:00 1120
UPPS13 136,5+ 0,5 (3,00 £ 0,41)10"  22.11.95,06:45 525
UPPS14 177,3+ 0,8 (2,71 £0,29)-10"  20.03.96,02:50 255
SACL04 2576 +0,5 (1,42£0,12)-10"  22.05.96,13:29 1225
UPPS15 97,2%+0,3 (2,76 £0,33)10"  16.10.96, 01:19 240
COSY-med1 175,0%0,8 (4,45 £ 0,04)-10"  19.04.96,17:15 10
COSY-med2 175,0+0,8 (5,24 £ 0,13)-10"  19.04.96,18:20 10




-27-

Tab. 3.4: Targetanordnung Experiment ‘Upps 13' (Ausschnitt aus der Ausgabedatei des PC-
Programms “StoppingPower”)

Targetanordnung

Upps-13
Projektil-Daten
Anfangs-
Name z M energie Gengk | FoZ
H-1 1 1.00728 136.5 10 83
Target-Daten
. Durchmes Flachen- | mittlere | Eintritts-{ Austritts- | Energie-

Nr.: | Target z M m ser Bez gewicht { Energie | energie | energie | absorption

[a/moi] [a] [mm} [ofem?] | [MeV] | [MeV] [MeV] [MeV]
1 Cu 29 63.5460 0.1612 15.2 8.88E-02| 136.32 | 136.50 | 136.14 0.36
2 Cu 29 63.5460 0.1612 16.2 C3 8.88E-02| 13596 136.14 | 135,78 0.36
3 Cu 28 63.5460 0.1612 15.2 8.88E-02| 135.60 | 135.78 | 135.42 0.36
4 Al 13 26.9820 0.0085 15.2 5.24E-03 | 135.41 | 135.42 | 185.39 0.02
5 Al 13 26.9820 0.9088 15.2 A1l 5.01E-01] 134.19 | 135.39 | 13299 2.40
6 Al 13 26.9820 0.0095 15.2 5.24E-03 | 13298 | 132.99 | 132.97 0.03
7 Fe 26 55.8470 0.0346 15.2 1.91E-02| 13293 | 132.97 { 13289 0.08
8 Fe 26 55,8470 0.0346 15.2 F1 1.91E-02| 13285 | 132.8% | 132.81 0.08
9 Fe 26 55.8470 0.0346 15.2 1.91E-02] 132.76 | 132.81 | 13272 0.08
10 Cu 29 63.5460 0.0861 156.2 4.74E-02| 132,63 | 13272 | 13253 0.20
1] Cu3P | 29 ©3.5460 0,2581 13.0 P1 1.94E-01) 18213 | 13253 | 131.73 0.80
12| P-Cu3 | 15 30.9740 0.0419 13.0 P1 3.16E-02| 131.65{ 131.73 | 131.57 0.15
13 Cu 29 63.5460 0.0861 15.2 4.74E-021 131.48 | 131.57 | 131.38 0.20
14 | Me-Zn | 30 65.3800 0.0572 15.2 M-1 3.15E-02| 131.31 | 131.38 | 131.25 0.13
15 | Me-Cu [ 29 63.5460 0.0973 16.2 M-1 5.36E-02] 131141 13125 | 131.02 0.2
16 Cu 29 63.5460 0.0861 16.2 4.74E02| 130,93 | 131.02 | 130.83 0.20
17 | Ca-F2 { 20 40.0800 0.3095 16.2 F1 1.71E-01{ 130.42 | 130.83 | 130.01 0.82
18 | F2-Ca 9 18.9984 0.2935 15.2 F1 1.62E-01| 129.60 | 130.01 { 129.19 0.82
19 Cu 29 63.5460 0.0861 15.2 4.74E-021 129,09 | 120.18 | 12889 0.20
20 { Na-F 11 22.9898 0.2801 15.2 N1 1.54E-01] 128.61 ] 128.99 | 128.22 0.77
211 F-Na 9 18.9984 0.2315 16.2 N1 1.28E-01| 127.90 | 128.22 | 127.57 0.65
22 Cu 29 63.5460 0.0861 15.2 4.74E-02| 12747 | 127.57 | 127.37 0.20
23] Cu2Ss | 29 63.5460 0.2372 13 S1 1.79E-01| 126,99 | 127.37 | 126.61 0.76
24| 8-Cu2 | 16 32.0600 0.0598 13 S1 4,51E-02| 126.50| 126.61 | 126.39 0.23
25 Cu 29 63.5460 0.0861 15.2 4.74E-021 12629 | 126.38 | 126.19 0.20
26| Ca-F2 | 20 40,0800 0.3095 16.2 F2 1.71E-01] 126,77 | 126.19 ] 12535 0.84
27 | F2-Ca 9 18.9984 0.2935 15.2 F2 1.62E-01{ 12493 | 125.35 | 124.51 0.84
28 Cu 29 63.5460 0.0861 15.2 4745021 124.41 | 12451 | 124.31 0.20
29 | Na-F 11 22.9898 0.2801 15.2 N2 1.54E-01 123.91 ] 124.31 | 12352 0.79
30{ F-Na 9 18.9984 0.2315 15.2 N2 1.286-01| 12318 123.52 | 12285 0.67
31 Cu 29 63.5460 0.0861 15.2 4.74E-021 12275 | 122.85 | 12264 0.21

Tab. 3.4 zeigt einen typischen Stapelaufbau fir die Bestrahlung am TSL Uppsala. Aufgefihrt
sind jeweils die Art des Targets, Kernladungszahl und molare Masse des Targetelements,
Durchmesser und Bezeichnung des Targets und die errechneten physikalischen Daten
Flachenmasse, mittlere Eintritts- und Austrittsenergie sowie die Energieabsorption im Target. Da
die zugrunde liegende Gleichung (Kap. 1.4.1) nur die Berechnung von einzelnen chemischen
Elementen gestattet, muBten Verbindungen oder Gemische als hintereinander geschaltete
Reinelement-Targetsegmente aufgefalt und entsprechend der elementaren Zusammensetzung

berechnet werden.
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3.1.4 Energiedegradation

Der in Kap 1.4.1 erwahnte Bethe-Formalismus zum Energieverlust geladener Teilchen wurde von
B.Scholten und T.Beth (KFA Jdlich/ INC) in ein lterationsprogramm (“StoppingPower”)
implementiert, mit dessen Hilfe der Energieverlust eines Projektilstrahles fir ein gegebenes
Targetelement der Ordnungszahl Z,;, Atommasse M, und Flachendichte x berechnet werden
konnte (Tab. 3.1.2). Verbindungen und Mischungen ABC wurden wie aus einzelnen Reinelement-
Schichten A, B, C aufgebaute Materialien behandelt; die Flachendichten der einzelnen Schichten
ergab sich aus der Gesamtflachendichte und den Molmassen:

p(A)=p<ABC)-W‘2"£2C—) 3.1

Prinzipiell hatte man Mischungen und Verbindungen auch als Reinelemente mit einer mittieren
Ordnungszahl

n-Z(A)+m-Z(B)
n+m

Z(A B,)= (.2)

berechnen kénnen; es wurde gezeigt, da eine solche Rechnung in etwa das gleiche Ergebnis
fiir die absorbierte Energie liefert.

Energiedispersion und Winkelverbreiterung des Strahls, wie in den Arbeiten [SCK 95] und [BOD
93a] beschrieben, wurden hier nicht beriicksichtigt, da sie fir die eingesetzten Targetkerne
vemachléssigbar gering waren. Als Protonenenergie am Target wurde der Mittelwert zwischen
Folien-Eintritts- und Austrittsenergie definiert; die Unsicherheit flir diesen Energiewert ist dann
die halbe Differenz zwischen Eintritts- und Austrittsenergie. Eine Fortpflanzung des Fehlers fir
die Strahleintrittsenergie wurde aufgrund der hohen Protonenenergien vernachlassigt.

3.2 y-Spektrometrie
3.2.1 Spektrometriesystem

Zur y-Spektrometrie dienten zwei HPGe-Halbleiterdetektoren der Firma EG&G ORTEC, die tiber
einen Analog-Digital-Konverter (ADC) an einen CANBERRA-4 K- bzw. 16K- Vielkanalimpuls-
héhenanalysator (MCB = Multi Channel Board) angeschlossen waren, der neben der
tatsachlichen MeRdauer (Live Time) und der real verstrichenen Zeit (Real Time) die einzelnen
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Impulse pro Kanal registrierte. Das MCB wurde Uber eine Einsteckkarte durch einen IBM-
kompatiblen PC unter dem Programm ‘GAMMAVISION' gesteuert. Der Probenabstand vom
Detektorkopf wurde so gewahlt, daB die Totzeit stets kleiner als 7% war. Auf diese Weise
wurden Zahlverluste durch zufallige Koinzidenzen vermieden.

Die Spektrenauswertung wurde mit dem Programm GAMMAVISION 1.00 for WINDOWS (EG&G
ORTEC) vorgenommen, das eine Auswertung sowohl von Einzel- als auch Doppelpeaks
ermdéglichte. Es standen zwei Auswerte-Algorithmen zur Verfligung; eine Methode bestand in
der Aufsummierung der einzelnen Kanalinhalte unter dem Peak (nur fiir Singuletts) mit
Subtraktion des Untergrundes, wéhrend die rechnerisch aufwendigere Methode (zur Auswertung
von Multipletts) zunéchst Gber der Untergrundlinie eine GAUSS-Kurve an die Peaks anpafite und
diese dann integrierte. Peak-Asymmetrien konnten durch Verschieben der Energieskala in
Grenzen korrigiert werden. Mit Hilfe einer Nuklid-Bibliothek wurden die Peaks vom Programm
selbstandig erkannt und den jeweiligen Nukliden zugeordnet.

3.2.2 Energiekalibration und Ansprechwahrscheinlichkeit

Vor den Messungen muBten mit Hilfe von Eichstrahlern die Energieskala kalibriert und die
Detektoransprechwahrscheinlichkeit bestimmt werden. Da die Proben nie néher als 10 cm vom
Detektorkopf entfernt waren und die Zahlrate durch Erhéhung des Probenabstandes niedrig
gehalten wurden, konnten Pile-Up-Effekte und Koinzidenzveriuste bei der Spektrometrie
vernachlassigt werden. GAMMAVISION 1.00 erlaubte im Gegensatz zu alteren Auswerte-
programmen eine Mehrpunkt-Kalibrierung der Energie mit Errechnung einer Regressions-
geraden. Die Detektoransprechwahrscheinlichkeit € wurde fur mehrere Abstande eines
Punktstrahlers vom Detektorkopf aus der Peakflache F, der effektiven MeRzeit ¢, (Livetime) und

der absoluten Aktivitat A,, des Eichstrahlers mit der y-Emisionshéufigkeit / bestimmt:

F
tiiAps

e=

(3.3)

Tab 3.5 zeigt die in dieser Arbeit verwendeten y-Eichstrahler zusammen mit ihren physikalischen
Daten. Die Eichpraparate wurden von der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt und der Fa.

AMERSHAM bezogen.



Tab 3.5: Verwendete y-Eichstrahler
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Nuklid T1/2 Aktivitat Bezugs- y-Linie Intensitat
[kBq] datum [keV] [%]
2Na 26a 326 01.01.95 511,00 181,0
1274,00 89,95
Co 271,8d 344 01.09.90 122,06 85,59
136,47 10,58
%Co 53a 12,0 01.01.89 1173,24 99,90
1332,50 100,0
¥Ba 10,7a 3.2 01.01.83 81,00 34,0
276,40 7,5’
302,85 19,6
356,01 67,0
383,85 9,4
®ics 30,0 a 4,2 01.01.83 661,66 85,0
%2ey 13,56 a 13,8 01.01.94 121,78 28,37
244,69 7,51
344,27 26,58
778,89 12,96
964,12 14,62
1085,78 10,16
1112,02 13,56
1407,95 20,85
Ra 1600 a 9,8 01.05.94 241,98 7,12
295,21 18,15
351,92 35,10
609,31 44,60
1120,29 14,70
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Im Energiebereich von 200 keV bis 2 MeV findet man eine anndhernd lineare Beziehung
zwischen In € und In E [DEB 88], so dal aus den MeRwerten oberhalb 200 keV eine
Regressionsgerade errechnet werden konnte:

Ine=a,-a,-In(E/E,) (3.4)

Da die Strahlungsintensitdt eines annahernd punktférmigen Strahlers mit dem Quadrat der
Entfernung abnimmt, verlaufen die Ansprechwahrscheinlichkeitsgraphen in der einfach-
logarithmischen Darstellung nahezu parallel; die Differenzen der Achsenabschnitte fur zwei
Entfernungen verhalten sich wie die Quotienten der entsprechenden Probenabstande, so daR
die Ansprechwahrscheinlichkeit fiir einen beliebigen dritten Probenabstand aus zwei

experimentellen Kurven errechnet werden kann:

Saa _ 6a2
ayln(—)=a,In(—2) (3.5)
631 631

Mit Ausnahme des durch Elektroneneinfang (EC) zerfallenden Kerns 5Fe und der kurzlebigen
Positronenemitter zerfallen alle im Rahmen dieser Arbeit interessanten Nuklide unter
Aussendung von y-Quanten, so daf} zu ihrer Bestimmung die y-Messung ausreichte; die
jeweiligen Zerfallsparameter wurden der Literatur [BRW 86] entnommen.

Die Positronenemitter 'C,™N,"®0 und '®F (Tab. 3.6) wurden durch die Annihilationsstrahlung (£,
= 511,0 keV) bestimmt. Um die volistdndige Vemnichtung der hochenergetischen Positronen zu
gewahrleisten, wurden die bestrahlten Proben wahrend der Messung oben und unten mit

Aluminiumblechen (3 cm dick) abgedeckt.

Tab 3.6: Kurzlebige Positronenstrahler, die bei der Wechselwirkung von menschlichem
Gewebe mit beschleunigten Protonen entstehen [aus LED 78]

Nuklid c BN %0 8F
t,» [min] 20,03 0,96 2,03 109,7
max.p*-Energie 0,96 1,19 1,72 0,64
[MeV]
I e [%] 99 100 09 96,9
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3.3 Rontgenspekirometrie
3.3.1 Einleitung und Spektrometriesystem

Radionuklide, die tiber Elektroneneinfang (EC) zerfallen, lassen sich Uber die Emission
charakteristischer Réntgenstrahlung des Tochteratoms bestimmen [MUS 88]. Die durch den
Einfang eines kernnahen Elekirons enstehenden Vakanzen in der Elektronenhiilie des
Tochteratoms werden durch weiter entfemte Elektronen aufgeflllt; die dem Elektronenlbergang
entsprechende Differenz der potentiellen Energie kann dabei als Réntgenquant emittiert werden

Am haufigsten werden K-Elektronen eingefangen; man spricht daher auch vom K-Einfang (KE).
Quantenmechanisch kommt dem Atomhtillenelektron eine endliche Aufenthaltswahrscheinlich-
keit w(r)=| W (r) | ? auch in Kernnahe zu; diese ist flr die K-Schale am grofiten (Emission von
K-Strahlung). Je nach Quantenzustand des auffiillenden Elektrons spricht man von K4, Kg2
-Strahlung usw. Ein Elektroneneinfang kann immer dann stattfinden, wenn die Zerfallsenergie
des Mutterkerns groRer ist als die Bindungsenergie des einzufangenden Elektrons. Neben der
Emission von Réntgenquanten ist beim Auffillen von Vakanzen die Aussendung von Auger-

Elektronen mdglich. Die Wahrscheinlichkeit w,, mit der ein Réntgenquant emittiert wird, heildt
Fluoreszenzausbeute:

NXy)
W= NOK (3.6)

N(Xy) ist die Anzahl emittierter Rontgenquanten, N, die Anzahl Vakanzen in der K-Schale. Im
Gegensatz zur y-Spekirometrie verwendet man bei der hochauflésenden Réntgenspektrometrie
fast ausschlielich Si(Li)-Halbleiterdetektoren; daneben finden Proportionalzahler Verwendung.
Obwohl die Ansprechwahrscheinlichkeit viel geringer ist als die von Ge(Li)- oder HPGe-

Detektoren, sind sie aufgrund ihrer besseren Auflésung fir die Réntgendetektion besser
geeignet als diese [HER 86].

Bei der Reaktion von hochenergetischen Protonen mit Fe- oder Cu-Kernen entstehen einige
léngeriebige Radionuklide, die durch Elektroneneinfang zerfallen (Tab 3.7) Fur die Réntgenspek-
trometrie im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Si(Li)-Halbleiterdetektor mit einem aktiven
Durchmesser von 4 mm, einer Tiefe von 4,59 mm und einer 0,0127 mm dicken Absorptions-
schicht aus Be verwendet, der -wie auch das Y-Spektrometriesystem- unter GAMMAVISION (EG
& G ORTEC) bedient wurde. Die Kanalbreite dieses Systems betrug 0,045 keV, was nicht zur
Unterscheidung zweier nahe benachbarter K -linien (insbesondere bei %Fe) ausreichte.
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Tab.3.7: Langerlebige Nuklide aus Fe(p,x)- und Cu(p,x)-Prozessen, die durch Elektronen-
einfang (e, EC) zerfallen [BRW 86]

Nuklid T Réntgenlinie Energie [keV] Intensitat [%]

oy 330 d TiK,, 4,511 11,4
TiK,, 4,505 5,7

Ti Kg, 4,932 1,91
Ser 27,70 d VK, 4,952 12,9
VK,, 4,945 6,5

VK, 5,427 2,21
*Mn 312,20 d crK,, 5,415 14,6
CrK,, 5,405 7.4

cr Kg, 5,947 2,47
Fe 2,70 a MnK,_, 5,388 8,2
MnK,, 5,899 16,2

Mn Kg, 6,490 2,86
Co 271,77 d Fe K., 6,404 15,3
%Co 70,90 d FeK,, 6,391 7.7

Fe Kg, 7,058 2,75

%Zn 244,10d CuK,, 8,048 22,6
CuK,, 8,028 11,6

CuK,, 8,905 4,08
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Die der y-Spektrometrie (Kap 3.2) entsprechenden Bestimmung der Detektor-Ansprechwahr-
scheinlichkeit (Abb. 3.2) und die Eichung der Energieskala geschah mit Hiife eines Multielement-
Réntgenfluoreszenz- sowie eines ®Fe-Standards fiir einen festen Abstand. In Abb 3.3 ist das
Réntgenspektrum eines *Fe-Standardpréparates dargestellt; aufgrund der relativ schlechten
Auflésung des flr die y-Spektrometrie entwickelten Vielkanalanalysators sind die beiden K-
Linien 5,888 keV und 5,899 keV nicht mehr zu trennen.
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Abb 3.2: Ansprechwahrscheinlichkeit in Abhangi

Detektor gkeit von der Réntgenenergie fir einen Si(Li)-
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Abb 3.3: Réntgenspektrum eines *Fe-Standardpraparates
3.3.2 Réntgenabsorption in dicken Targetfolien

Anders als bei der y-Spektrometrie 133t sich die Strahlungsabsorption in einem realen Kérper mit
geringer raumlicher Ausdehnung nicht vernachléssigen; die Zahlrate mufl dementsprechend
korrigiert werden. Haufig bestimmt man die Absortion mit Hilfe von Eichstréhlern, die in einer mit
der Probe identischen Geometrie gemessen werden. In anderen Féallen stellt man auf
chemischem Wege mit der Probenaktivitit extrem dinne Praparate her, die eine

Vernachldssigung der Strahlenabsorption erlauben.

In dieser Arbeit wurde die Réntgenstrahlungsabsorption fiir die ®Fe-Bestimmung aus bestrahlten
Kupferfolien auf einer einfachen Betrachtung basierend berechnet, die eine Korrektur der
Zahirate auf die Folienabsorption hin ermdégiichte. Nimmt man far die Verringerung der Zahirate
Z beim Eintritt der Tiefe x der Strahlung in Materie einen exponentiellen Verlauf an,

(.7)
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bestimmt durch die materialabhéngige Halbwertsdicke D,,, so ergibt sich fur den Z&hlbeitrag dZ
einer am Ort x befindlichen Teilaktivitat eines Kérpers der Lange |, der langs der x-Achse durch
einen naherungsweise profillosen (in y- und z-Richtung ausdehnungslosen) Teilchenstrahl auf

die Gesamtaktivitat A aktiviert wurde, folgende einfache Differentialgleichung:

A -D—x--ln2
dZ=dx-—|—-e 1”2 (3.8)

Durch Integration Gber die Gesamtlénge | des Kdrpers

I X 2
z-A. fe P o
|

[o]

erhalt man fiir den Quotienten aus Zahlrate Z am Detektor und der tatsachlichen Aktivitat A:

_Hn2

E=__D‘”2 (1-e —D;) (3.9)
A Fin2 ‘

Der Korrekturfaktor ist demnach von der Halbwertsdicke eines bestimmten Materials fiir eine
bestimmte Photonenenergie abhangig. Fir die 55Fe—Bestimmung wurden daher die
Halbwertsdicken fir die beiden Rontgenlinien 5,90 keV und 6,49 keV durch Messung der
jeweiligen Zahlraten eines auf einem Cu-Folienstapel verschiedener Dicke liegenden *Fe-
Standardstrahlers bestimmt und aufgetragen (Abb 3.4).

Eine Uberpriifung der hier vorgestellten Methode der zerstorungsfreien réntgenspektrome-
trischen Untersuchung von EC-Nukliden war (ber ®Zn, das im unzerstérten Target sowohl
rontgen- als auch y-spektrometrisch (1115 keV-Linie) bestimmt werden konnte, moéglich; nach
beiden Methoden wurden vergleichbare absolute Aktivitaten erhalten.

Auch die Bestimmung von chemisch (durch Sulfidfallung und anschiieRende Feinreinigung Uber

Kationenaustauscher DOWEX 60x8, H'-Form) abgetrenntem, getragerten SMn licferte
Ubereinstimmende Ergebnisse.
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Abb 3.4: Abhangigkeit der Zahlrate von der Dicke der absorbierenden Cu-Folie

Aus dem Achsenabschnitt Z, und einem beliebigen Punkt (x,, Z,) der Regressionsgeraden

errechnete sich die jeweilige Halbwertsdicke (Tab. 3.8):

Zo,-
D, p=In2x;-(In==)"" (3.10)
Z, ,
Tab 3.8: Experimentelle Halbwertsdicken
Réntgenlinie Mn-Ka12 Mn-Kg
E/keV 5,90 6,49

Dy 5,93 + 0,33 7,84 £ 1,43
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Ist die Foliendicke sehr viel groRer als die Halbwertsdicke, dann gilt fur die tatsachliche
Zahlrate in erster Naherung:

A=In2:Z-—— (3.11)
112

Interferenzen durch. die CrKg-Linie nach *Mn-Zerfall konnten durch y-spektrometrische
Ermittlung der >Mn-Aktivitét korrigiert werden.

3.4 Bestimmung des Protonenflusses

Der Protonenflu innerhalb eines Folienstapels wurde bei TSL- und LNS- Bestrahlungen mit Hilfe
der Monitorkemreaktionen ™Al(p,x) Z?Na und ™Cu(p,x) ®#°Zn, bei Experimenten am COSY zur
Bestimmung kurzlebiger Produkte durch die Reaktion ™'C(p,pxn)"'C bestimmt. Aus der
absoluten Aktivitat A der Monitornuklide (Tab. 3.9), den Kernreaktionswirkungsquerschnitten o,
der Teilchenzahlflachendichte N fir die jeweiligen Bildungsreaktionen erhielt man durch
Umformung von Gl. 1.5 den Protonenflul® ¢:

o= A

nzEEos (3.12)
oN-(1-e by

Hierbei ist t,,die Halbwertszeit des Monitornuklids, (t-t-oz) die vom Bestrahlungsende bis zum
MeRzeitpunkt verstrichene Zeit.

Tab. 3.9: Kernphysikalische Daten der Monitornuklide [aus LED 78]

Nuklid “ZNa 2Na 2Zn $Zn 'c
Hauptzerfallsart B* B* € e B*
t 2,60 a 14,96 h 9,26 h 2441d 20,4 min
y-Energie [keV] 1274,5 1368,6 596,7 5484 1115,5 511
y-Intensitat [%] 99,937 100 25,7 15,2 50,75 200
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In den Abb. 3.5 und 3.6 sind die Anregungsfunktionen der Reaktionen #Al(p,x) ?Na und *Na
dargestellt. Fir den Protonenenergiebereich 80-200 MeV wurden ausschlieflich neuere Daten
( ZNaSTE 90], *!Na :[MIC 85], ®2°zZn [MIL 92] ) herangezogen, die ensprechend linear
interpoliert wurden. Da der Bereich 200-400 MeV weniger gut untersucht war, wurden fur die
FluRbestimmung bei Bestrahlungen am LNS die evaluierten Wirkungsquerschnitte nach
Tobailem [TOB 81] verwendet.
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Abb. 3.5: Anregungsfunktion fir die Monitorreaktion 2’Al(p,x)*’Na
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Abb. 3.6: Anregungsfunktion fiir die Monitorreaktion ZAl(p,x)**Na

Abb 3.7 zeigt exemplarisch die Abhéngigkeit des Protonenflusses von der Strahlenenergie bei
dem Bestrahlungsexperiment Upps-11. Der TeilchenfluB verlief nahezu konstant. Ferner waren
die FluBwerte beider Al-Monitorreaktionen konsistent, so daR der EinfluR von Sekundar-
Neutronenfeldern offenbar vernachlassigbar gering war. Sekundar gebildete Verdampfungs-
neutronen induzieren die Reaktion ?Al(n,a)*Na und liefern durch zusétzlich gebildete *Na-

Aktivitat erhdhte FluBwerte, wahrend die 2Na-Aktivitdt von Sekundarteilchenstrémen unabhangig
ist.
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Abb 3.7: Verlauf des Protonenflusses innerhalb des Stacks ‘Upps11’

Auch bei den LNS-Bestrahlungen traten zwischen den am Anfang und am Ende platzierten
Monitorfolien keine FluRdiskrepanzen auf; der Aufbau von Sekundérteilchenfeldern wurde durch
eine geringe Massenbelegung von 1,8 bis 2,0 g cm® eingeschrénkt. Nach Liipke [LUP 93] nimmt
die berechnete FluRdichte eines primédren Protonenstrahls von 800 MeV Energie beim
Durchlaufen der Massenbelegung 9,35 g cm?von (normiert) 1,0 em s auf 0,86 cm? s™ ab. Bei
einer Massenbelegung von 2 g cm?nimmt die FluRdichte nur auf etwa 0,97 cm? s™ (800 MeV)
ab, so daR bei 400 MeV Energie bereits eine vemachlassigbare Schwéchung des primaren
Flusses zu erwarten ist. Die FluRdichte sekundérer Protonen betragt gemaR den Monte-Carlo-
Rechnungen von Liipke bei einer Energie von 800 MeV etwa 13 % der primdren FluRdichte fur
die Massenbelegung 9,35 g cm? und ca. 5 % fir 2 g cm?; bei 400 MeV ware ein sehr viel

kleinerer Wert zu erwarten.
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3.5 Bestimmung von Kernreaktionsdaten
3.5.1 Absolute Aktivitat

Die Auswertung der y- und Réntgenspektren lieferte eine Peakflache F; Division durch die
tatsachliche MeRzeit T ergab die relative Detektorzéhirate Z. Ist die MeRdauer klein gegentber
der Halbwertszeit des gemessenen Nuklids, so erhdlt man die absolute Aktivitdt A, in
Umkehrung der Gleichung 3.3 unter Beriicksichtigung der Detektoransprechwahrscheinlichkeit
e und der Haufigkeit i der untersuchten Strahlungslinie:

Agps™— (3.13)

el

Ist der Aktivitatsabfall wahrend der MeRzeit At nicht mehr zu vernachlassigen, dann muf} die
Peakflache entsprechend korrigiert werden; die Aktivitat ist dann gegeben durch:

e A
Aon=F o (3.14)

Die Aktivitét bei Bestrahlungsende Agqg , hach Ablauf der Zeit t.qg, ist dann

AE oB= Ako.rr -8 Meop
el

(3.15)

Die Bestimmung der absoluten Aktivitdt kurziebiger Positronenstrahler erfolgte durch
Extrapolation der Regressionsgeraden aus den jeweiligen Zerfallskurven. Die Zerfaliskurve
wurde unmittelbar nach der Bestrahlung durch eine Vielzahl kurzer y-Zahlungen des
Annihilationspeaks bestimmt; sie nahert sich bei doppelt logarithmischer Auftragung
asymptotisch der Zerfallsgeraden des léangstlebigen Isotops. Die Extrapolation der Regressions-
geraden des Kurvenausléufers fir t- « auf t=tzo; lieferte sofort die Anfangsaktivitit des Nuklids;
die Subtraktion der Zerfallsgeraden liefert eine reduzierte Zerfallskurve, aus der wiederum die
Aktivitat des langstiebigen Nuklids extrapoliert werden konnte, so daR man durch sukzessive
Extrapolation und anschlieRende Subtraktion die Einzelaktivitdten der Nuklide erhielt. Abb 3.8
zeigt den Verlauf der 511-keV-y-Aktivitat eines mit 175 MeV-Protonen bestrahiten SiO,-Targets.



-43-

102

rel. Aktivitat
[ ||/|1H

T

100

T'TTTT

I } ]

1
20000 24000

5 L | :
0 4000 8000 12000

Leit [s]

I
16000

Abb. 3.8: Verlauf der 511-keV-y-Aktivitat einer mit hochenergetischen Protonen bestrahlten
SiO,-Probe. Die Zerfallskurve besteht aus den Gberlagerten Aktivitaten der
Nuklide "'C,"N,"®0 und "®F

3.5.2  Wirkungsquerschnitt

Aus der absoluten Aktivitat des Nuklids bei Bestrahlungsende Aggg (3.5.1), dem Teilchenflul ¢
und der Teilchenzahlfldchendichte N erhielt man (ohne Beriicksichtigung der Isotopenhaufigkeit)
durch Auflésen der Aktivierungsgleichnug (1.4) den Wirkungsquerschnitt o flr die betrachtete

Kernreaktion;

A
o= EOB

(3.16)

t.
-In2--

&-N-(1-e tvz)

Der Fehier fir den Wirkungsquerschnitt war die Wurzel der Quadratsumme aus allen
vorkommenden relativen Fehlern Au, : Wagefehler, FluRfehler, Toleranz der Haufigkeit der y-
Linie, Integrationsfehler bei der Peakauswertung, Genauigkeit der y-Zahirate (Tab. 3.10).
Zusétzlich wurde noch die Standardabweichung Af bei Wiederholungsmessungen der absoluten
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Aktivitat berlcksichtigt.

Au.
L0-¢ (PSR (3.17)

Tab. 3.10: Fehlerquellen bei der Bestimmung von Wirkungsquerschnitten

Fehlerquelle Fehler [%]

zufillig

Bestrahlungsdauer 0,1

Folienmasse 0.1

Peakflachenanalyse 5

Zahistatistik 2-60
korreliert

Monitor-Anregungsfunktion 12-15

Detektoreffizienz 7

Zerfallsdaten 0,5
Quadratsumme 9-60

War die Bildung eines Aktivierungsproduktes durch mehrere Komponenten einer Verbindung
AB,C, oder eines Gemenges mdglich, dann erhielt man zunachst einen Summenwirkungsquer-
schnitt gy, aus dem sich der unbekannte Wert durch Subtraktion der bereits bekannten
Komponenten fiir die gegebene Energie errechnen lieR:

_Git~M-0(B)-n-0(C)

o(A) I (3.18)

Entsprechend muRte die Fehlerfortpflanzung beriicksichtigt werden, so daR sich hier Fehler bis
ca.70% ergaben.
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3.6 Chemische Trennungen

3.6.1  Trennproblem, Gerateaufbau und Eluentenwahl
Trennproblem

Das dieser Arbeit zugrundeliegende Trennproblem bestand in einer mdglichst effektiven, wenig
aufwendigen Abtrennung von Beryllium und Natrium von zahlreichen Ubergangsmetallkationen
aus bestrahiten Metallfolien oder -verbindungen; die zu bestimmenden "Be, 2?Na-Aktivitaten
waren durch l&ngerlebige Aktivierungsprodukte tberlagert und> entzogen sich daher einer
einfachen zerstorungsfreien y-spektrometrischen Messung. Bei Verwendung einer analytischen
Trennséule wurden Tragermengen im pg-Bereich zugegeben und die eluierenden lonen mit Hilfe
der Leitfahigkeitsanderung detektiert. Das Beryllium wurde nach anschlieBender Zugabe einer
gut wagbaren Menge Berylliumtrager isoliert und als geglihtes Berylliumoxid (BeO) ausgewo-
gen; zur Abtrennung der Natriumisotope wurde mit NaCl getragert und dieses nach der Tren-
nung als getrocknetes NaCl riickgewogen. Die Ermittiung der Trennausbeute geschah mit Hilfe
einer Detektor-Eichkurve (Peakflache - Berylliumgehait) nach Integration der Beryllium-Detek-
tionspeaks. Beim semipraparativen Trennansatz konnte unmittelbar eine wagbare Menge Trager
eingesetzt und nach der Trennung ausgewogen werden, so daB eine quantitative Be-Detektion

nicht erforderlich war.
Geréteaufbau

Die fir diese Arbeit erforderlichen HPLC-Methoden wurden mit Hilfe der in Abb. 3.9 skizzierten
Apparatur entwickelt. Das komplette Solvent-Zuflihrungssystem (PEEK-Ausflihrung) und die
lonenaustauscher-Trennsaulen (analytisch: 4,6 mm Durchmesser, 150 mm Lange; semiprapara-
tiv: 7,5 mm Durchmesser, 250 mm Lénge) wurden von der SYKAM GmbH bezogen. Die Saulen
waren bereits fertig mit dem speziellen Kationenaustauscherharz 'SYKAM KO2' (Polystyrol-
modifiziertes Silikagel, -SO;H-Gruppe, 5 py Kérnung, Arbeitsmilieu: pH 2-7) gefiillt. Um die
PEEK-Saulen vor Verunreinigungen zu schitzen und um bessere Trennergebnisse zu erhalten,
wurde der eigentlichen Trennsaule eine kleinere Saule (50 mm Lange), die den identischen
Austauscher enthielt, vorgeschaltet ('Vorsaulenkartusche' nach SYKAM-Applikation). Die
Trennsaulen waren bei Lieferung mit n-Hexan konditioniert und mufiten vor den Experimenten
10 min bei 2,0 ml/min FluR mit Tetrahydrofuran zwischenkonditioniert werden; nach anschlie-
Rendem 10-minditigem Sptlen mit Wasser (MERCK; p.a. Qualitat) waren sie betriebsbereit. Die
spezielle Polymerbeschichtung erhéhte die Lagerféhigkeit des Austauscherharzes in Reinst-
wasser betrachtlich, so daR eine Umkonditionierung (Eluent - Wasser - THF - n-Hexan) nicht
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unmittelbar nach jedem Experiment erforderlich war. Bei kurzfristiger Betriebspause (etwa Uber
Nacht) wurde die Saule unter der Eluentenlésung stehengelassen; zur Vorbeugung von evtl.
Auskristallisation oder Schimmelpilzwachstum wurde ein sténdiger Eluentenfluf von 0,10 mi/min
beibehalten.

Haufig wird eine UV/VIS-Detektion der eluierenden lonen angewandt. Da die Metallkationen
hierfur keine sehr groRe Empfindlichkeit zeigen, ist es notwendig, eine spezifische Nachsaulen-
reaktion durchzuflhren. Eine solche Nachsaulenderivatisierung war fur die in dieser Arbeit
gelegte Zielsetzung untauglich, da die eluierenden Be-lonen wiedergewonnen und anschlieRend
Y-spektrometrisch bestimmt werden soliten, was durch die Anwesenheit von stérendem
Derivatisierungsreagenz zuséatzlich erschwert worden wére. Es kam daher nur eine Detektion
durch die elektrische Leitfahigkeit in Frage.

Eine konstante Basislinie erhielt man aufgrund der starken FluR- und Temperaturempfindlichkeit
der gemessenen Leitfahigkeit erst nach 30-minitigem Vorlaufbetrieb mit dem entsprechenden
Eluenten; nach Angaben des Herstellers solite die Grundleitfahigkeit 400 HS nicht Uberschreiten
(MeRbereich am SYKAM $20-Gerat:1000 uS Vollauschlag). Verlief die Leitfahigkeit zeitlich
konstant, konnte die Auto-Zero-Funktion aufgerufen werden, die die Basislinie automatisch auf
den Nullpunkt legte. In den meisten Fllen schwankte die Leitfahigkeit nach der Nulllinienkorrek-
tur erneut einige Minuten; bei Konstanz konnte in den DetektionsmeRbereich (30 pS Vollau-
schlag, Empfindlichkeit: 0,05 uS) umgeschaltet werden. Da die Eluentleitfahigkeit bei der
Kationen-Elution abnimmt, wurde die Chromatographie-Aufzeichnung im REVERSE-Modus
durchgefihrt, so daR eine positive Anderung (Peakhdhe) registriert wurde. Die Zellkonstante der
LeitfahigkeitsmeRzelle wurde mit (k = 0.40 + 0.02) cm™ angegeben. Daraus erhielt man die

spezifische Leitfahigkeit A einer Lésung sofort durch Multiplikation mit dem Wert (in uS) der
angezeigten Leitfahigkeit L.

A=kL (3.19)
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Abb 3.9: Schema der verwendeten SYKAM-PEEK Apparatur zur Kationen-HPLC

Die Eluent-Lésung wurde in einer UV-geschiitzten 2I-Flasche mit 3-Wege-Ventil bereitgestellt.
Um geldste Gase weitestgehend zu entfernen, wurde der Eluent 15 min lang mit Reinst-Helium
gesplilt; das Eindringen grober Partikel in die Sdule wurde durch TEFLON-Porenfilter an den
Enden der Zufilhrungsschlduche verhindert. Eine elekironisch gesteuerte Hochdruck-Pumpe
lieferte einen konstanten Eluent-FIuR; ein 6-Port-3-Kanal-Injektorventil erlaubte eine fast
totvolumenfreie Probeninjektion. Die PEEK-Probenschleife hatte ein Fassungsvolumen von
150pl. Zur konduktometrischen Detektion diente der SYKAM S20- Leitfahigkeitsdetektor, der
iiber eine Steckkarte mit einem IBM-kompatiblem PC verbunden war und Gber ein mitgeliefertes
Analyse-Programm gesteuert wurde. Mit Hilfe dieses Detektorsystems war eine Kompensation
der Eluent-Eigenleitfahigkeit und eine Stabilisation der Basislinie durch einen thermostatischen
Saulenofen mit Temperaturvorgabe méglich (Auto-Zero-Funktion); die eluierende Losung wurde
mit einem REDIFRAC-Fraktionssammler aufgefangen und anschlieBend Ge(Li)-y-spektrome-

trisch (Kap. 3.2) untersucht.
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Eluentenwahl

Verwendete Chemikalien:
Salpetersaure (MERCK p.a.-Qualitat)
Metallionen-Standardiésungen
(Sc, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Be),
Citronenséaure-1-hydrat (MERCK p.a.-Qualitat)
Wasser (MERCK Wasser zur Chromatographie oder p.a.-Qualitét)
Pyridin-2,6-dicarbonséure (Dipiccolinséure), Ethylendiamin
(beide MERCK/Schuchard, zur Synthese)

Zum Trennproblem Be / Ubergangsmetalle wurde zunéchst ein reiner 10 mM-Weinséure- sowie
ein (10 mM/ 5 mM) Citronensaure/Weinsaure-Eluent erprobt (Eluentenflu: 2,0 ml/min; Saulen-
temperatur 40 °C); die Trennung war jedoch unbefriedigend, da Mn* und Be* praktisch
gleichzeitig eluierten. Es wurde gezeigt [KON 88), daB ein gewisser Gehalt an Pyridin-2,6-
dicarbonsaure (Dipiccolinséure) eine starke Verkiirzung der Elutionszeiten von Ubergangs-
metallkationen aufgrund der Bildung stabilerer Komplexe bewirkt, wahrend Erdalkalimetall-
kationen kaum in ihrem Elutionsverhalten beeinflult werden.

Unter Verwendung dieser Ergebnisse konnte Be schliefllich hinreichend sauber von den
Aktivierungsprodukten abgetrennt werden. Zur Herstellung von 2 | Eluentenlésung fir die HPLC-
Trennung im analytischen Ma3stab (5 mM Citronensaure/ 1 mM Pyridindicarbonséure/ 3,5 mM
Ethylendiamin) wurden 2100 mg Citronenséure (10 mmol), 334 mg Pyridin-2,6-dicarbonséure
(2 mmol) in 100-200 ml heiRem Reinstwasser geldst und anschlieRend mit Wasser auf 2,0 |
aufgeflit. Zur Erhéhung des pH wurden 230 ul (3,5 mmol) Ethylendiamin zugefligt [nach REI
88]; eine Erhdhung des pH bewirkt beim Kationenaustausch eine Verkiirzung der Retentionszeit
[val. MEY 92]. Vor der Verwendung wurde die Eluenteniésung 10 min lang mit Reinstheliumgas
entgast. Die Grundleitfahigkeit dieser Lésung betrug bei 40°C und 2,0 ml/min FluR etwa 160 uS

cm™. Nach etwa einstindiger Konditionierung mit Eluentenlésung konnte die zu trennende
Lésung auf die Saule gegeben werden.

Fir die Trennung im semipraparativen MafRstab wurde eine Eluenteniésung von oben be-
schriebener Zusammensetzung und 10-facher Konzentration (50 mM Citronensaure/ 10 mM

Pyridindicarbonséaure/ 35 mM Ethylendiamin) bei einem konstanten FiuR von 10 mi/min und 40°C
Saulentemperatur verwendet.
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Die Abtrennung von Natrium gelang mit 10 mM-HNO, bei einem konstanten Eluentenfluf von
6,0 mli/min und einer Saulentemperatur von 40°C im semipraparativen MaRstab.

3.6.2 Ermittlung der Saulenparameter

Zur Beurteilung der Trennqualitit wurden mit Hilfe von Tracer-Radioisotopen (siehe Tab. 3.11)
die Parameter a (Mn/Be) und N fiir die in dieser Arbeit verwendete analytische Trennsaule
bestimmt. Hierzu wurde eine mit hochenergetischen Protonen bestrahlte Kupferfolie wie in 3.6.5
beschrieben aufgearbeitet, mit Beryllium- und Ubergangsmetallionentrager sowie zusitzlich mit
am Niederenergie-Beschleuniger erzeugten “V, %Mn, 5'Ni, "Be-Aktivititen (jeweils ~ 1-3 pCi)
versetzt, der HPLC-Trennung unterworfen und die eluierende Losung in 0,5-ml bzw (nach 20
ml Elutionsvolumen) 2 ml-Fraktionen aufgefangen und Ge(Li)-y-spektrometrisch untersucht.

Tab. 3.11: Fur die Ermittlung der Saulen-Trennparameter eingesetzte radioaktive
Tracerisotope. Die mit einem Stern (*) gekennzeichneten Nuklide entstanden bei
der Bestrahlung von Kupfer mit Hochenergieprotonen; die tGbrigen wurden am
Kompaktzyklotron CV28 der KFA Jiilich erzeugt

Tracernuklid Produktions- Zerfallsart Zerfallsparameter

methode (%) Tin E, [keV] 1, (%)
“Sc "atFe(p,X) ” B (100) 83,3d 889 (99,9)
v "aTi(*He,X) EC(50), B*(50) 16,0d 1312 (97,5)

*'Cr "2Cu(p,x) * EC(100) 27,7d 320 (9,8)
*Mn "Cr(p,X) EC(100) 312,2d 834 (99,9)
*Fe "Cu(p,x)” B (100) 445d 1099 (56,5)
%Co "Cu(p,x) - EC(81), B*(19) 77,7d 846 (99,9)
N ¥®Co(°*He,x) EC(60), B*(40) 1,6d 1377 (77,9
%2Zn "Cu(p,x) * EC(93), B'(7) 9,1h 597 (24,3)

Be "Li(p,n) EC(100) 53,3d 478 (10,4)
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Wie aus dem Elutionsdiagramm (Abb. 3.10) erkennbar ist, besitzt Mn -da das Cu-Target in konz.
HCI gelést wurde, lag Mn** vor - die gréRte Elutionszeit aller betrachteten Aktivierungsprodukte,
so daB die Qualitat der Be~-Trennung offenbar durch die Auflésung o der benachbarten Peaks
von Mn und Be bestimmt wurde. Die Mn,Be-Kurvenpeaks wurden als néherungsweise un-
verzerrt (vgl. Abb. 1.4) angenommen und ausgemessen. Die Auflésung o und die Trenn-
stufenzahl N wurde aus den erhaltenen chromatographischen Gréen durch Einsetzen in die
Gleichungen (1.6) und (1.8) bestimmt und als Funktion der Be-Saulenbeladungsstoffmenge
aufgetragen (Abb. 3.11 und 3.12).

Offenbar verschlechtert sich die Trennqualitét mit zunehmender Be-Tragermenge; wahrend die
Auflésung beim Ubergang zur 5-fachen (1umol- 5 umol) Be-Trdgermenge von etwa 1,6 auf
etwa 1,2 (um 25%) sinkt, nimmt die Anzahl der theoretischen Trennb&den hierbei von ca. 200
auf ca. 80 (um 60 %) ab, so dal die zugegebene Tragermenge mdglichst niedrig gehalten
werden muRte, um gute Trennungen zu erreichen.

Tab 3.12: Elutionszeiten der in dieser Arbeit untersuchten Metalle (analytische Saule:
4,6 mm Durchmesser, 150 mm Lénge, Injektionsvolumen: 100 ul; Tempera
tur: 40° C;Druck: 20,0 MPa; FluRk: 2,0 mi/min; Eluent: 5 mM Citronensaure/
1mM Pyridindicarbonséure/ 3,5 mM Ethylendiamin; Tragermenge:

100 pg Be, 0,5 pg fiir die anderen Elemente)

Element Elutionszeit [min]
Diese Arbeit Literatur [vgl. KON 88]

Sc 55
Vv 2,0
cr 15
Mn 55 4,5
Fe 1,8-2,0
Co 2,5 <3
Ni 1,75
Zn 4,0 3
Be 10-12 15

Tab 3.12 zeigt die in dieser Arbeit gefundenen Elutionszeiten fiir die Peak-Maxima zusammen
mit Literaturdaten fir das gleiche Eluens und einen ahnlichen Kationenaustauscher (Eluent: 5
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mM Citronenséure; 1 mM Pyridindicarbonséaure; FluR: 1ml/min; Austauscherharz: Nucleosil-5-
100-PBDMA (Schomburg, Mahlheim)).

Die in den Diagrammen 3.11 und 3.12 wiedergegebenen systematischen Fehler sind (ent-
sprechend der GauR-Fortpflanzung) die Wurzeln der Quadratsummen der geschéatzten relativen
Fehler (Ablesegenauigkeit, Genauigkeit der Leitfahigkeitsmessung) der graphisch ermittelten
chromatographischen EinzelgréRen ( At, t,, b ); sie lagen sowohl fiir a als auch fir die Trenn-

stufenzahl N (Zahl der theoretischen Bdden) in der GroRenordnung 10-12 %.

Zeit Imin]
0 2 4 4} 8 10 12 14 16 18 20
100 1 ] ] | T T I I T
Zn
Co
/8¢
80 g X
N S
— 60 S
i(g 1 N
> I\
. 40 g \ Mn Be
) 1 N
[ o _
| %
0 : l | | % / e

8 12 16 20 24 28 32 36 40
Elutionsvolumen [ml]

Abb 3.10: y-spektrometrisch ermitteltes Elutionsdiagramm einer HPLC-Be-Abtrennung
von einem p-bestrahlten Cu-Target (analytische Saule: 4,6 mm Durchmesser,
150 mm Lange); Injektionsvolumen 100 l; Temperatur: 40° C; quck: 20 MPag;
EluentenfluR: 2,0 ml/min; Eluent: 5 mM Citronensaure/ 1mM Pyridin-2,6-
dicarbonséure / 3,5 mM Ethylendiamin
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Abb: 3.11: Abhangigkeit der Bédenzahl N von der Be-Saulenbeladung
(analytische Saule: 4,6 mm Durchmesser, 150 mm Lange; Temperatur:
40°C; Druck: 20 MPa; EluentenfiuR: 2,0 mi/min; Eluent: 5 mM Citronenséaure/
1mM Pyridin-2,6-dicarbonsaure / 3,5 mM Ethylendiamin; Mn?" -
Tragermenge:1ug)
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Abb: 3.12: Abhangigkeit der Auflésung o flr die Peaks Mn/Be von der Be-Saulenbe-
ladung. (analytische Séule: 4,6 mm Durchmesser, 150 mm Lénge; Temperatur:
40°C; Druck: 20 MPa; Eluentenflu: 2,0 mi/min; Eluent; 5 mM Citronensaure/1mM
Pyridin-2,6-dicarbonsdure / 3,5 mM Ethylendiamin; Mn?" -Tragermenge: 1ug)
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3.6.3 Ermittlung der chromatographischen Trennausbeute

Um die Trennausbeute zu bestimmen, mufdte die Menge an tatséchlich abgetrenntem Berylli-
urh/Natrium ermittelt werden. Da bei der analytischen HPLC nicht wagbare Tragermengen
(~100 pg) eingesetzt wurden, muBten diese mit Hilfe einer Kalibrierkurve Uber die detektierte
Leitfahigkeit ruckbestimmt werden. Hierzu wurde die Trennsaule bei konstanten Trennbedin-
gungen (Eluentenzusammensetzung, FluR, Temperatur, Druck) mit Be-Standardiéungen (50
und 1000) ppm von variierenden Volumina (5-100 pl) beschickt und die Flache zwischen Be-
Peak und Basislinie mit Hilfe des Auswerteprogramms ausgerechnet. Aus der durch kubische
Anpassung der MeRpunkte erhaltenen Eichkurve (Abb. 3.13) konnte nun aus der Peakflache
die Menge eluierten Berylliums fir eine gegebene Trennung ermittelt werden.

In die Fehlerbetrachtung fir die Kalibrationspunkte, die mit einer relativen Unsicherheit von
etwa 7-15% behaftet waren, gingen die Fehler fir Injektionsvolumen, Gehalt der StandardI6-
sung, Leitfahigkeitsdetektion und Peakflachenintegration (verschieden wahlbare integrations-
grenzen) ein. Eine weitere Unsicherheit ergab sich dadurch, da die detektierte Be-Menge nicht
gleich der riickgewonnenen war, da eine quantitative Isolation des hinter dem Detektor aufge-

fangenen Berylliums nur ndherungsweise moglich war.
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Abb. 3.13: Kalibrierkurve fiir die analytische Trennsaule; MeRpunkte mit kubischer An-
passung (cube spline fit). Temperatur 40°C; Druck: 20 MPa; Eluentenfluf:
2,0 ml/min; Eluent: 5 mM Citronenséure/ 1mM Pyridin-2,6-dicarbonséure /
3,5 mM Ethylendiamin



-54-

810°
C 7405
@
e sl
= 6:10° L
N -
X 510° |-
z 410% 1
(D]
2 B
o 5
W 3107 F
< _
S 210°}
an
105iILIlIILLI_IIJLIIIIIILIlI
0 1 2 3 4 5

Menge injiziertes NaCl [mg]

Abb. 3.14: NaCl-Kalibrierkurve fiir die semipréparativeTrennsaule; Eluent 10 mM-HNOS;

Temperatur 40 °C; FluR: 6,0 mi/min. Mef3punkte mit interpolativer
Anpassung

Abb. 3.14 zeigt eine Kalibrierkurve zur Bestimmung von abgtrenntem Trager-NaCl fur die
semipraparative Trennsaule.

3.6.4 "Be-Abtrennung aus Eisen

Bestrahite Fe-Targets enthielten die langerlebigen Radioisotope

®Co (T2=788d),%Co(271,3d),%Co(70,8d)
SMn (312,2d)

¥Cr (27,7d)

®y(17,0d)

“Sc (83,8 d) , “Sc (3,4 d),
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die eine zerstérungsfreie 'Be-Detektion verhinderten. Vor der HPLC-Trennung muBte das
makroskopische Targetmaterial abgetrennt werden. Hierzu wurden die Folien (~200 mg) in ca.
20 ml Kdénigswasser aufgeldst, die Losung anschlieRend vollstandig abgeraucht und hernach
wieder in 10 m! konz. Salzsaure aufgenommen. Nach Zugabe von 100 ul 1000 ppm- Be*-
Standardléung (100 pg) und jeweils 20 pl 50 ppm-Standardiésungen der lonen Sc ¥, VO ¥, Cr*,
Mn?" und Co®, wurde Fe* als FeCl, durch mehrminitiges Schiitteln mit 5 x 20 m! Diisopropylet-
her, der vorher mit rauchender Salzsdure HCl-geséttigt wurde, extrahiert und die organischen
Phasen verworfen.

Die wassrige Phase wurde zunéchst eingeengt und dann, auf einer mdglichst kleinen Flache
konzentriert, bis fast (1) zur Trockene eingedampft. Der feuchte Ruckstand konnte nun nach
sorgfaltiger Aufnahme mit 150 pl 0,01-N-HCI in die Probenschleife eingefihrt (Eluenskonzen-
tration fiir die analytische Saule), iber die analytische Séule getrennt und die eluierende Losung
in Fraktionen aufgefangen werden. Die der in Kap. 3.6.2 ermitteltelten Be* -Elqtionszeit
entsprechenden Fraktionen (~ 10-15 ml) wurden vereinigt, auf etwa 5 ml eingeengt und 3-5 x
mit roter, rauchender Salpeterséure bis zur Trockene abgeraucht, um die Eluent-Carbonséauren
zu zerstdren. Der Riickstand wurde in 5 ml rauchender Salzséure aufgenommen, mit 10 mi
Wasser verdinnt und mit einer definierten Menge (~10 mg) Be-Pulver versetzt. AnschlieRend
wurde Be(OH), im NH,/NH,"-Puffer ausgefallt [vgl. GME 30]. Das Be(OH), wurde Uber ein 3u-
Membranfilter abfiltriert, 3 h bei 800°C gegliht und ausgewogen. Aus der chromatographischen
und Fallungsausbeute ergab sich die Gesamt-Trennausbeute fur "Be. Durch y-spektrometrische
Untersuchung des geglithten ['Be]BeO erhielt man die 'Be-Aktivitat zur Wirkungsquerschnitt-
bestimmung. Der schematische Verlauf der Trennungsarbeitsgange ist in Abb. 3.15 wiederge-

geben.
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Fe-Target ~200 mg

I6sen in ~10 ml HNO3 / HCI

Sc*, V*, Cr*, Mn*, Fe , Co*, Be?

+ 100 ug Be-Trager

Sc*, V*, Cr*, Mn*, Fe, Co*, Be

abrauchen
+ 5-10 ml conc. HCI
+je 0,5 pg Sc, V, Cr, Mn, Co

Sc, V, Cr, Mn, Fe, Co, Be

FI-fl-Extraktion mit

5 x 20 ml Diisopropylether
walkr. Phase

org. Phase

Sc, V, Cr, Mn, (Fe), Co, Be

abrauchen
+ 150 ul 0,01-M HCI
HPLC
Sc, V, Cr, Co, (Fe) Mn [Be (COOR"),]
einengen
5 x abrauchen mit
HNO3 100%
+ 10 mg Be-Metall Be
+NH3
Filtration
Be (OH),
gliihen bei 800°C
BeO

Abb. 3.15: Flieschema zur chemischen Abtrennung von getragertem 'Be aus bestrahiten
Fe-Targets '
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Durch Aufzeichnung der Leitfahigkeit erhielt man das in Abb 3.16 wiedergegebene Chromato-
grogramm, aus dem auch das eluierte Be (Peak nach 11,25 min) quantitativ bestimmt wurde.
Die Nebengruppenmetallkationen sind im Chromatogramm nicht sichtbar, da einerseits die
eingesetzte Tragermenge (0,5 ug) fir die gewahlte Detektionsempfindlichkeit zu gering war und
andererseits die Detektion der eluierenden lonen durch die hohe Solvent-Saurekonzentration
(1.-6. min) verhindert wurde. Eluierende Kationen verursachen einen Riickgang der Eluens-
Leitfahigkeit, da sie durch Protonen mit héherer spezifischer Leitfahigkeit ausgetauscht werden.
Dementsprechend wurde die Leitfahigkeit revers detektiert.

Flutionsvolumen [ml]

0 5 10 15 20 25 30 35 40
I I I I B

Reverse Leitfahigkeit

Elutionszeit Imin]

Abb 3.16: Leitfahigkeits-Elutionsdiagramm der Be-Abtrennung von einer bestrahlten Fe-Folie.
(analytische Saule: 4,6 mm Durchmesser, 150 mm Lange; Temperatur.
40°C; Druck: 20 MPa; Eluentenfluf: 2,0 mi/min; Eluent: 5 mM Citronensaure/1mM
Pyridin-2,6-dicarbonsaure / 3,5 mM Ethylendiamin; Nicht-Be-Katiqnen -
Tragermenge: 0,5 ug, 30 S Vollausschlag, Eluentenfluf® 2 ml/min)



-58-

Abb 3.17 zeigt die y-Spekiren des unzerstérten Fe-Targets und des nach dem Gluhen vorliegen-
den ['Be]BeO. Der in der urspriinglichen Probe nicht erkennbare 477 keV-Peak des Be war
nach der Trennung gut sichtbar. Viele y-Linien von Verunreinigungen waren in der abgetrennten
Probe nicht mehr zu sehen. Die Zahlraten dlrfen nicht direkt verglichen werden, da hier die
chemische Trennausbeute noch nicht beriicksichtigt ist. Der scharfe Peak bei 320 keV rihrt von
einer restlichen *'Cr-Kontamination her.
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Abb 3.17.: y-Spektren.d.er bestrahiten Fe-Folie und des als ['Be]BeO vorliegenden "Be. Die
477-keV-Linie des "Be war erst nach der Trennung zu sehen
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3.6.5 "Be-Abtrennung aus Kupfer und den Kupferverbindungen CuCl, Cu,P, Cu,S

Mit Hochenergieprotonen bestrahlte Kupferkerne lieferten liber die in Kap. 3.6.2 aufgezéhiten
Aktivierungsprodukte hinaus zusétzlich das Zinkisotop *Zn (T, = 244 d). Die Aufarbeitung der
in dieser Arbeit verwendeten Kupfer- und Kupfersalz-Targets verlief einander ahnlich; Kupfer
und Kupfer-l-chlorid wurden in ca. 20 ml konz., Kupfer-I-phosphid und Kupfer -I-sulfid dagegen
in 20 ml verd. Salpeterséure aufgeldst, mit 100 ul 1000 ppm- Be*-Standardidsung (100 ug) und
jeweils 20 pl 50 ppm-Standardiésungen der lonen Sc ¥, VO *, Cr**, Mn®* und Co? versetzt.
Anschlietend wurde Be(OH), mit NH; ausgefallt und tber einen 3u-Membranfilter abgenutscht.
Die Fallung wurde mit wenigen Tropfen konz. Salzsdure vom Filter gelést, die Lésung zur
Trockene eingedampft und der Riickstand mit 150 pl 0,01-N-HCI zur HPLC-Trennung aufgenom-
men.

Einige Trennungen wurden nach der semipraparativen Methode durchgefiihrt. Hierzu wurden
den aufgeltsten Targets direkt 10,0 mg Be-Pulver als Trager zugefiigt, zur Trockene einge-
dampft und der Riickstand mit 1 mi 0,1-N-HCI aufgenommen. Die Lésung wurde in zehn 100 pi-
Einschusse aufgeteilt und nacheinander tber die HPLC getrennt. Die Be-Fraktionen aus den
einzelnen Trennungsgangen wurden vereinigt, das Eluens nach Zugabe von rauchender HNO,
abgedampft und Be aus der Rickstand wie oben beschrieben rickgewonnen.

Den schematischen Arbeitsgang zur Trennung von Be aus Kupfer und -verbindungen zeigt Abb.
3.18; Abb. 3.19 zeigt das Leitfahigkeitschromatogramm flr eine semipraparative Trennung von
Be aus kupferhaltigen Targetverbindungen. Erwartungsgemag verklrzte sich die Elutionszeit fur
Be entsprechend einem erhéhten Eluentenfiul. In Abb. 3.20 sind die y-Spektren eines bestrahl-
ten Cu,P-Targets und des entsprechenden Trennungsproduktes ['Be]BeO dargestellt.
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Cu-Target ~100 - 200 mg

Sc*, V*, Cr*, Mn*, Fe*, Co¥,
Cu, Zn*, Be*

Sc*, V¥, Cr*, Mn*, Fe*, Co*,
Cuy, Zn, Be

16sen in ~10 ml konz. HNO3

+ 100 ug Be-Trager

+je 0,5 g Sc, V, Cr, Mn, Fe, Co - Trager

Sc, V, Cr, Mn, Fe, Co,
Cu, Zn, Be

Filtrat

+ NH3
Filtration Gber 3 py-Membran

Filterriickstand

Sc, (V), Cr, (Mn), Fe, (Co),
(Zn), Be

+ konz. HCI ,
abrauchen,
+ 150 pi 0,01-N-HCI,
HPLC
Sc, V, Cr, Co,
Fo.zn Mn [Be (COOR "), 1
einengen
5 x abrauchen mit
HNO3 100%
+ 10 mg Be-Metall Be
+NH3
Filtration
Be (OH),
gliihen bei 8000C
BeO

Abb. 3.18: FlieRschema zur chemischen Abtrennung von getragertem "Be aus bestrahlten
Cu-Targets (&hnlich fir CuCl, Cu,S, Cu,P)
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Abb. 3.19: Leitfahigkeitschromatogramm einer semipréaparativen HPLC-Be-Abtrennung
von Cu-Verbindungen (semipraparative Saule: 7,5 mm Durchmesser, 250 mm
Lénge; Temperatur: 40°C; Druck: 20 MPa; Eluentenfluf: 2,0 ml/min; Eluent: 50
mM Citronensaure/10mM Pyridin-2,6-dicarbonsaure / 35 mM Ethylendiamin;
Nicht-Be-Kationen -Tragermenge: 0,5 ug, 30 uS Vollausschlag, Eluentenflu
5 ml/min)
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Abb 3.20: y-Spektren eines bestrahiten CugP-Targets und des als [’Be]BeO vorliegenden "Be.
Die 477-keV-Linie des "Be war erst nach der Trennung zu sehen
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3.6.6 Abtrennung von Na-Aktivitdten aus Nebengruppenmetallen und -verbindungen

Mit Hilfe der in 3.6.1 vorgesteliten Trennmethode wurde getragertes ZNa aus bestrahlten Cu-
Folien abgetrennt. Hierzu wurde die Cu-Folie (~180 mg Cu) zusammen mit einer definierten
Menge (50-100 mg) NaCl in konz HCl/ H,0, aufgeldst, mit einer wassrigen Ldsung aus je 1-2
mg Riickhaltetragersalz versetzt und anschliefend bis zur Trockene abgeraucht. Zum quantitati-
ven Entfernen (berschissigen Peroxids wurde 3-5 mal mit konz. HCl aufgenommen und bis zur
Trockene abgeraucht. Der Riickstand wurde wieder mit wenigen ml 25%-iger HC| aufgenom-
men, leicht erwdrmt und unter Riihren mit einer heiRen waRrigen Lésung von 220 mg Thioaceta-
mid versetzt. Nach Schwarzfarbung (CuS!) der Lésung wurde Gber Blauband-Filterpapier
abfiltriert. Das Filtrat wurde mit konz. NH3 versetzt und die ausfallenden Sulfide der basischen
H,S-Gruppe (von Co, Ni, Mn, Zn) wiederum abfiltriert. Kolloidal geldste Sulfide konnten durch
mehrminltiges Kochen der Lésung nach Zugabe kleiner Filterpapierschnippsel volisténdig
ausgefallt und abfiltriert werden.

Elutionsvolumen [mi]

0 25 50 75 100 125 150
17T 1T T T T 1T T T T T T T T T T T TTTT T T T T T T 10
D Na*
X
o
C
i(‘Ej
‘©
._l
[(b)
s}
[
S 2
3 Cu
14
lllllllllllll|||l||lf[l|
0 5 10 15 20 25

Elutionszeit [min]

Abb. 3.21: [*Na]NaCl- HPL-Chromatogramm; Eluent: 10 mM HNO;; FluR: 6,0 ml/min;
Saulentemperatur: 40 °C
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Abb 3.22: Chromatogramm eines Li/Na/NH,-Salzgemisches; Eluent: 10 mM HNO,; FluR: 6,0
ml/min; Saulentemperatur: 40 °C
Elutionsvolumen [mi]
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Abb 3.23: Chromatogramm eines Na/NH, /Cu-Salzgemisches; Eluent: 10 mM HNO,; FluR: 6,0
mi/min; Saulentemperatur: 40 °C



-64-

Zur HPLC-Feinreinigung wurde das kiare Filtrat bis zur Trockene eingedampft und eine Stunde
lang auf 500 °C erhitzt, um stérende Ammoniumverbindungen zu vertreiben. Der Rickstand
wurde mit etwa 100 pl Eluentldsung aufgenommen; es wurde abermals Uber ein kleines Filter
filtriert und das Filtrat auf ein Uhrglas getropft. Der Tropfen wurde mit einer Mikroliter-Spritze
vorsichtig aufgenommen und auf die semipraparative Kationenaustauscherséule injiziert. Abb.
3.21 zeigt das HPL-Chromatogramm der [*Na]NaCl—Probe. Die eluierte NaCl-Fraktion wurde
bis zu Trockene eingedampft, hernach einige Stunden bei 150°C getrocknet, ausgewogen und
y-spektrometrisch untersucht.

In den Abb. 3.22 und 3.23 sind die Chromatogramme von Gemischen aus Metallsalz-Stan-
dardlésungen dargestellt. Die Alkalimetalle Li, Na und das Ammoniumion sind mit Hilfe dieser
semipraparativen Trennmethode nicht zu trennen; Li eluiert nahezu gleichzeitig mit Na*; NH,"
und Na'* erscheinen als Doppelpeak (Abb, 3.22). Aufgrund der hohen Austauscher-Affinitat der
zweiwertigen lonen eluieren Cu? und andere Nebengruppenmetallionen sehr viel spéter als
Alkaliionen; ferner zeigt der Cu®-Peak ein sehr starkes Tailing (Abb. 3.23). Integration des in
Abb 3.21 auftretenden Na’-Singulett-Peaks bei 4,2 min lieferte die NaCl-Trennausbeute. Die
Na’-Fraktion wurde aufgefangen und mit 125 mg NaCl als Fallungstriager versetzt. Nach
Eindampfen der Losung und Trocknen des riickgewonnenen NaCl-Riickstandes wurde ausge-

wogen und Z Na y-spektrometrisch bestimmt. Die Zahlrate wurde auf Trenn- und Fallungsaus-
beute korrigiert.

3.6.7 Fehlerdiskussion

Der Hauptvorteil der Kationen-HPLC gegentiber einem kiassischen Trennungsgang lag in einer
schnellen, simultanen Abtrennung mehrerer Kationen. Im Falle des Cu;P hatte ferner eine
vorherige Abtrennung der durch Oxidation mit HNO, gebildeten PO, *-Anionen erfolgen
missen, um eine stérende Mitfallung als Be-Phosphat zu verhindern. Nachteilig war die
Erfordernis von zwei Ausbeutekorrekturen unter Verwendung der Be/Na-Peakflachen, da sich
hierdurch der Fehler fiir die Wirkungsquerschnitte erhéhte. Bei der semipréparativen Be-
Trennung fiel die quantitative Bestimmung der eluierten Be-Menge durch Detektion weg, da
hierbei eine wégbare Be-Tragermenge eingesetzt werden konnte; es war jedoch bei der
gewahiten experimentellen Anordnung einen mehrmalige Probeninjektion erforderlich. Bei der
analytischen Trennung wurde die Menge des Trennungstragers bei der Ausbeutekorrektur nicht
berlicksichtigt, da sie vernachléssigbar klein war gegeniiber der Fallungstragermasse. Im Falle

der semipraparativen Na-Abtrennung wurde die chromatographisch abgetrennte NaCl-Menge
bei der Fallungsausbeute beriicksichtigt.
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Bei der Wahl der Eluentenzusammensetzung war die Zielsetzung der méglichst guten Be-
Abtrennung von allen anderen Metallionen maRgeblich; auf eine weitere Auftrennung anwesen-
der Metallionen wurde weniger Wert gelegt, da dies auf Kosten der Be-Reinheit hatte geschen
mussen. Im Falle des Trennsystems Nebengruppenmetalle/Na ware u.U. eine Gradientenelution
von Vorteil gewesen, um die recht langen Elutionszeiten der Nebengruppen gegentiber Na zu
verkiirzen. Ein weiterer Punkt von Bedeutung bei der Na-Abtrennung war die Anwesenheit von
Ammoniumsalziiberresten, die Uber die HPLC bei den gewahiten Bedingungen nur schlecht vom
Natrium abgetrennt werden konnten. Zwar ist eine Reinheitskontrolle (ber die Na-Peakform
mdglich, doch mufte ein gewisser Fehler bei der Peakflachenermittlung einkalkuliert werden.
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4. Kernmodelirechnungen
4.1 Precompound-Hybrid-Modell

Das Hybrid-Modell fir den Precompound-Proze nach Blann [vgl. BLA 83] wird durch den
Ausdruck

P (e)de-3> (@) o AE)

———D, (4.1)
— N n(E) A(e)+A,(€)

wiedergegeben, wobei der Emissionswirkungsquerschnitt do, (e)/de des Teilchens v durch die
Gleichung

beschrieben wird. Hierbei ist P (e)de die Anzahl v-Teilchen mit einer Energie zwischen € und
e+de, die in das Kontinuum emittiert werden, n, die Excitonenanzahl im Eingangszustand
(z.B.ng=3), ny die Excitonenanzahl im Gleichgewicht, X,, die v-Teilchenanzahl im n-Exciton—
zustand, N,(E) die Anzahl der méglichen n-Exciton-Kombinationen auf die sich die Anregungs-
energie E aufteilt, N,(e,U) die Anzahl der Realisierungsméglichkeiten des n-Excitonzustandes,
so daf ein Teilchen, wenn es emittiert wiirde, die Energie € und die Gbrigen (n-1) Exciton-
zustande zusammen die verminderte Anregungsenergie U = E - B, - ¢ hatten, wobei B , die
Bindungsenergie des v-Teilchens ist; g=A/14,0 die einfache Teilchenniveaudichte, A (€) die
Wabhrscheinlichkeit flir die Emission eines Teilchen mit der Energie € in das Kontinuum, A.(€)
die Wahrscheinlichkeit filr Erzeugung komplexerer Excitonzustinde fir ein Teilchen, das die
Energie ¢ hafte, wenn es in das Kontinuum entweichen wiirde. D,, entspricht dem durchschnitt-

lichen Bruchteil der Eingangspopulation, der bis zur Bildung der Anzahi ng Excitonen Uberlebt
(Depletion factor). oy ist der Reaktionswirkungsquerschnitt.

Der Term in der ersten Zeile représentiert die bei einer gegebenen Energie € vorfindbare Anzahl
(pro MeV) Teilchen fir alle Streuprozesse, die zu einem “n’-Excitonzustand fuhren. Es wurde
gezeigt, dald die Nukleon-Nukleon Streuenergie-Verteilungsfunktion N, (E) zur Exciton-Zu-
standsdichte p,(E) identisch ist, so daB sie aus N-N-Streuquerschnittsmessungen errechnet
werden kann. Die zweite Zeile gibt den Bruchteil der v-Teilchen-Population wieder, der in das
Niveau-Kontinuum entweicht, ehe ein intranukiearer Ubergang stattfindet,
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Vergleiche zwischen experimentellen Ergebnissen, dem Precompound-Excitonen-Modell und
Intranuclear-Cascade (INC)-Rechnungen zeigten zundchst [HAR 71], daR das Excitonen-Modell
zu wenig Precompound-Teilchen vorhersagte, die ferner in ihrer spektralen Verteilung zu
energiearm waren, um die erwartete Eingangs-Excitonenkonfiguration zu erzeugen. Dieses
Defizit des Excitonen-Modells resultierte aus einer fehlerhaften Reproduktion der erhéhten
Emissionsrate an der Kernoberflache. Solche Eigenschaften einer diffusen Kernoberflache
finden ihre Berlcksichtigung im sogenannten geometrieabhéngigen Hybridmodell (geometry-
dependent hybrid modell, GDH). Das differentielle Emissionsspektrum ist danach durch
do (e) o

=n)\2go: @21+1)T, P,(L,e) (4.2)

gegeben, wobei X die reduzierte Wellenlange des Protons, T, der Transmissionskoeffizient far
die I-te partielle Wellenfunktion und | die Drehimpulsquantenzahl in Einheiten von h bedeuten.
Die geometrieabhangigen Einflisse auRern sich auf zwei Weisen im GDH-Modell: Zundchst
wird eine groRere mittlere freie Weglénge fur Nukleonen im diffusen Kernoberfldchenbereich
vorhergesagt. Es zeigt sich, dal dieser Oberfiacheneffekt die vorhergesagten Emissionswahr-
* scheinlichkeiten in der gleichen Weise beeinflult wie eine Erhéhung der freien Weglange im
Hybridmodell um etwa den Faktor 2. Zum anderen nimmt das GDH-Modell an, daR die Bildung
von (Excitonen-)Léchem am Boden des Fermi-Gas-Potentialtopfes extrem unwahrscheinlich ist,
da gemaR der “Goldenen Regel der Quantenmechanik” die Ubergangswahrscheinlichkeit w(1-2)

proportional zur Dichte der méglichen Realisierungs-Endzusténde dN/de ist:

. dN
w(1ﬂ2)=£|:1 | flp1Hl]J2dT|2 = (4.3)
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4.2 Der Code ALICE-IPPE
421 Algorithmus

Im Rahmen dieser Arbeit wurden in Zusammenarbeit mit Dr. Yu.N.Shubin aus Obninsk,
Russland, Reaktionswirkungsquerschnitte nach dem geometrieabhangigen Excitonmodell [BLA
72, BLA 83] mit Hilfe einer PC-Version [SHU96] des modifizierten [SHU 95, KON 95a, KON 96]
ALICE-FORTRAN-Codes ALICE-IPPE 1996 berechnet. Dieses Programm berlicksichtigt die
Precompound-Emission freier Nukleonen als auch die Emission von a-Teilchen und Deutero-
nen. Bei der Berechnung der a-Spektren wurden pick-up- und knock-out-Prozesse einbezogen;
Tritonen- und *He-Spektren wurden unter Verwendung der Cluster-Bildungswahrscheinlichkeiten
nach Sato et al. [SAT 83, vgl. hierzu auch RIB 73, IWA 82] berechnet. Die Abschatzung von
Kemnniveaudichten geschah auf der Basis des generalisierten Superfluid-Modells [vgl. IGN 93],
bei dem, im Gegensatz zum Fermi-Gas-Modell und dem Modell der konstanten Temperatur,
auch Nukleonen-Paarungs- und Schaleneffekte berlicksichtigt werden.

Der wesentliche Unterschied von ALICE-IPPE 1996 gegentiber ALICE-92 ist die Berlicksichti-
gung der konkurrierenden Nukleonen- und y-Emission beim Zerfall des Compoundkerns bei

der Korrektur der Wirkungsquerschnitte. Die Berechnungen von "Be-Emissionen war mit Hilfe
von ALICE-IPPE 1996 noch nicht mdglich.

Zur Berechnung differentieller Wirkungsquerschnitte fiir die Praequilibrium-Nukleonenemission
do,./de diente die aus (4.1) und (4.2) abgeleitete Formel :

n)@z @+1)T, E X Ni(&:0), _ AL©)

-g-D,, 4.4
n=ng n(E) )\c(e) +)\+(€) " ( )
Die Dichte von Excitonzustéanden wurde mit Hilfe der Strutinski-Ericson-Formel
N (e,U)=9@E-A""
pthl(n-1)! (4.5)

ermittelt. Hierbei stellt A den Korrekturfaktor fiir das Pauli-Prinzip gemag A= (p*+h*+p-3h)/4 dar.
D:e Nukleonen-Emissionsrate ergab sich zu:
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(2s,+1)U,€,0,,(€,)

MNE=—— 3 v

(4.6)

Hierbei sind s, Spin und u, die reduzierte Masse, 0, der inverse Reaktionswirkungsquer-
schnitt, g, die einfache Niveaudichte fur das betrachtete Teilchen v. Fur Protonen ist g,=2/14,0,
fir Neutronen entsprechend g,=N/14,0. Die intranukleare Ubergangswahrscheinlichkeit wurde
nach

A (e)=Vaoy(e)p, (4.8)

ermittelt, wobei V die Geschwindigkeit des Nukleons innerhalb des Kerns, o, der gemaR dem
Pauli-Prinzip korrigierte Wirkungsquerschnitt der Nukleon-Nukleon-Wechselwirkung [vgl. KIK
68], p, die Kerndichte ist. Die Kerndichte wurde nach der Fermi-Dichteverteilung

RI-C

., e
P 0,55fm

#1); C=1,07 A fm ; R,=)\(I+—;:) 4.9)

ermittelt. p ist die sogenannte Sattigungsdichte der Kernmaterie.

Auf ahnliche Weise wurden -unter Einbeziehung der Teilchen-Bildungswahrscheinlichkeiten- a-
und Deuteronenemission berechnet, wobei noch implementiert wurde, dafl einerseits das o-
Spektrum aus der Summe dreier Komponenten, entsprechend Pickup- Knockout- und Evapora-
tionsprozessen, besteht und andererseits bei Energien > 100 MeV eine Emission von nicht-
Gleichgewichts-a-Teilchen nach einer nicht-Gleichgewichtsemission eines Neutrons oder

Protons erfolgt.
4.2.2 Parameterwahl

Die Berechnung von Kernreaktionswirkungsquerschnitten mit ALICE-IPPE 1996 erfolgte mit
Hilfe einer ASCII-Eingabedatei, in der die Eingabeparameter vom Benutzer vorgegeben wurden.
Ein Minimalsatz an Parametemn muRte die Massen- und Ladungszahlen von Projektil- (ap), (zp)
und Targetkern (at), (zt), einen Titel sowie die Laboratoriums-Energie des Projektils enthalten.
Unter den zahlreichen optionalen Parametern waren Q-Wert (qval), Bruchteil der einfachen
Teilchen-Niveaudichte (¢ld), Anzahl der Nuklide (na), die fir jede Kernladungszahl nach der

Emission von Protonen berechnet werden sollten, Anzahl emittierter Ladungen (nz) fur jede
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Kernladungszahl, Option fir die Massenberechnung (me), Nukieonenpaarungsoption (mp),
Niveaudichte-Option (ldopt), Spaltbarriere-Option (ipch), Anzahl und Art (m3) der emittierten
Teilchen (Neutronen, Protonen, Deuteronen, a-Teilchen (‘He), Tritonen, T- Teilchen (*He),
Berechnungsmodus (jeal), Anzahl der Eingangsexcitonen (td), Eingangsanzahl der angeregten
Neutronen (ex1) und Protonen (ex2), Modell-Option (tmx) (Hybrid-geometrieabh. bzw. Hybrid),
Art der Ubergangswahrscheinlichkeiten (av), (cost): nach dem optischen Modell (E<55 MeV)
oder unter Einbeziehung von mittleren freien Nukleon-Nukleon-Wegldngen sowie Isospin-
Precompound-Option (ij).

Nach Aufruf der ALICE-Execute-Datei wurden zunachst die Niveaudichten nach ignatyuk [IGN
93] und dann die Spektren do/de fir die emittierten Teilchen, die inversen Wirkungsquerschnitte

o™V sowie die Anregungsfunktionen berechnet und in einer ASCIl-Ausgabedatei zusammen-
gestelit.

4.2.3 Qualitdt der Rechenergebnisse und Programmoptimierung

ALICE-IPPE lieferte flir verschiedene Kernreaktionen Rechenergebnisse mit unterschiedlicher
Qualtitat, so daR die Ergebnisse nicht flr jeden betrachteten Kernreaktionskanal zufrieden-
stellend waren; tatsachlich muR der FORTRAN-Code im Einzelfall den zu untersuchenden
Prozessen angepaft werden. Auf diese Weise erhilt man quasi iterativ eine zutreffende
mathematische Beschreibung des betrachteten Reaktionskanals. Die mit verschiedenen ALICE-
IPPE-Versionen berechneten Wirkungsquerschnitte kénnen mitunter um den Faktor 5-6
voneinander abweichen; Abb. 4.1 zeigt verschiedene ALICE-IPPE- Rechenergebnisse fiir die
Prozesse ™Cu(p,x)******Co, wobei jeweils (physikalisch sinnvolle) Anderungen im FORTRAN-

Code vorgenommen wurden, die die numerische Abschéatzung der Neutronenemission beim
angeregten Nuklid %Co’ beeinflussen:

1. Wahl der Position des ersten kollektiven 2*-Niveaus (OM 24)
2. Wahl der Parameter beim General Superfluid Mode! (GSM, Ign)

3. Variation der mittleren freien Weglange (AM(N-N)*2)

4. Niveaudichte-Parameter fiir hohe Energien (asymptotischer Wert, Aasympt Scal)

Die dieser Arbeit zugrundeliegende Version wurde von Shubin in erster Linie fir die Berechnung

von Cu- und Zn-(p,x)-Aktivierungsprodukten angepafit, so daf die Ergebnisse fir die leichteren
Targetnuklide erheblich von den experimentellen Werten abwichen.
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Abb. 4.1: ALICE-IPPE-Anregungsfunktionen fiir die Prozesse ™Cu(p,x) ****Co; Berechnung
mit verschiedenen ALICE-IPPE-Versionen
Femer findet man Abweichungen bei Produktnukliden mit grofser Massendifferenz zum Target-
kern sowie fiir Produktnuklide, die sich weiter entfemt von der Linie der B-Stabilitat befinden. Zur
Berechnung von (p,x)2%Na-Wirkungsquerschnitten fir die in dieser Arbeit betrachteten
Elemente Na, Si, P, 8, Cl und die Legierung Messing wurden fiir die Reinisotope ?Na und *'P
sowie fiir die haufigeren isotopischen Bestandteile der natiirlichen Elemente 2.2930g;, 32.3834g,
37|, 904Cq jeweils ALICE-Eingabedateien erstellt; die Teilchenenergie wurde in 10 MeV-
Schritten von der Schwellenenergie bis zur Berechnungs-Obergrenze 280 MeV gewahit.

Weitere Aktivierungsprodukte wurden fir die Targetisotope #“448Ca (Produkte ‘2%K, “m#gc),
54.‘55,57,:e (44m'47'48SC, 48V, 48'51CI', 52Fe’ 5500)’ 63,65Cu (47SC, 48V, 51Cr’ 52'54Mn, 55'56'58C0, Szzn) und

648887887y (75, 48V, S1Cr, 54Mn, B°%Co, %Zn, “'Ga) der Targetelemente Ca, Fe, Cuund Zn
berechnet. Aus den Ergebnissen der Ausgabedatei wurden dann gemai der isotopenzusam-
mensetzung die Wirkungsquerschnitte fir die nattrlichen Isotopenzusammensetzung gebildet:

o(X)=3_ n("X)-o(*X) (4.10)
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Abb. 4.2: ALICE-Anregungsfunktionen fiir die Kernreaktionen *Cu, Cu(p,x) %*Co sowie die
durch Mittelwertbildung errechnete Funktion fiir den ProzeR ™Cu(p,x) **Co

Fur Messing wurde auf dhnliche Weise zuséatzlich der integrale Wirkungsquerschnitt aus dem
Atomzahlverhalitnis Cu/Zn berechnet. Abb. 4.2 zeigt exemplarisch die fiir die Nuklide *Cu und
*Cu separat berechneten sowie die fiir das natiirliche Isotopengemisch durch Mittelwertbildung
fir die Zusammensetzung 69,2 m-% *Cu/ 30,8 m-% %°Cu [nach LED 78] (entsprechend einem
Atomzahlverhltnis von n(**Cu)/in(**Cu) =0,698/ 0,302) errechnete Anregungsfunktionen zur
Bildung von %Co.
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5.  Experimentelle Ergebnisse und Vergleich mit der Theorie

51  Wirkungsquerschnitte fiir (p,'Be)-Prozesse
5.1.1 Kohienstoff

In Tab 5.1 sind die Ergebnisse dieser Arbeit wiedergegeben; Abb 5.1 zeigt die Ergebnisse
zusammen mit einer Auswahl an Literaturwerten; die durchgezogene Kurve zeigt den Cube-
spline-fit nach Akima [AKI 70] fir die dargesteliten Werte. Es zeigt sich eine gute Uberein-
stimmung mit friiheren Messungen;

Tab 5.1: Wirkungsquerschnitte fir den ProzeR™C(p, "Be)

E/MeV o( "Be)/mb
354,131 0,28 7,90+ 0,79
256,10 + 0,31 8,31+ 0,84
248,93 + 0,33 9,10+ 0,92
216,60 £ 0,40 8,60 £ 0,87
172,80 £ 0,69 12,66 £ 1,14
172,20 £ 0,69 12,20+ 1,10
162,38 £ 0,74 12,10 £ 1,09
161,87 £ 0,74 12,34 + 1,11
154,85+ 0,75 12,50 % 1,13
146,32 £ 0,78 12,85+ 1,16
145,52 + 0,78 12,00+ 1,08

Die "™C(p, "Be)- Anregungsfunktion ist von der Schwelle bis zu einigen GeV Protonenenergie
von verschiedenen Autoren [BAK 58, HON 60, BRU 62a, GAU 62, VAL 63, RAY 64, JUN 68,
ALE 90, BOD 93b, SCK 95] sehr gut beschrieben worden (vgl. Abb. 5.1). Das Maximum (~
20mb) liegt bei etwa 40 MeV: fiir Protonenenergien >100 MeV verlauft die Anregungsfunktion
nahezu konstant und nimmt Werte um die 10 mb an. Im Rahmen dieser Arbeit wurden einige
"atC(p, 7Be)- Wirkungsquerschnitte fiir den therapierelevanten Protonenenergiebereich ermitteit.
Die Werte sind mit friheren Messungen konsistent und schlieBen einige Liicken im Energie-
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Abb. 5.1: Anregungsfunktion fir den ProzeR ™'C(p,"Be) (Akima-Fit eingezeichnet)

bereich 130-250 MeV. Theoretische Berechnungen zu "Be-Emissionen waren mit ALICE-IPPE
1996 noch nicht mdéglich.

5.1.2 Stickstoff

Wahrend der untere Energiebereich (Ep < 100 MeV) relativ griindlich untersucht wurde [BIM 71,
EPH 71, GOL 78, ALE 90, BOD 93b], sind oberhalb von 100 MeV kaum Ergebnisse publiziert
worden [HON 60, REE 65, GEO 62]. Als Targetmaterial eignen sich stabile Nitride, wie z.B.
Silicium- [SCK 95] oder Vanadiumnitrid [EPH 71]. In dieser Arbeit wurden Aluminium- und
Siliciumnitrid verwendet. Die Ergebnisse sind in Tab. 5.2 zusammengestellt.

Die ™N(p,’Be)-Wirkungsquerschnitte lassen sich systematisch gut mit frilheren Ergebnissen
vergleichen (Abb. 5.2). Die ™N(p, "Be)-Anregungsfunktion (Schwelle bei ~7 MeV) besitzt ihren
maximalen Wert bei ca. 20 MeV und flacht schnell ab, um ab 40 MeV fast konstant (um 9 mb)
zu verlaufen.
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Tab 5.2: Wirkungsquerschnitte fiir den ProzeR ™N(p, Be)

E/MeV o( 'Be)/mb

352,41+0,36 8,20 £ 0,90
255924042  6,48+0,72
247,59+ 0,43 6,70 0,74
216,30+ 0,50 7,97 +0,73
171,24 £0,62  9,91+0,90
167,23+ 0,63 10,25 + 0,93
163,50 £ 0,63 10,08 + 0,94
159,02+ 0,64 8,48+ 0,77
155,84+ 0,64 10,38 + 0,93
150,73+ 0,64 9,48+ 1,08
140,01+ 0,65 8,40+ 0,76

NatUrlicher Stickstoff besteht aus den beiden Isotopen “N (99,63 %) und *N (0,37%). Die
Kernreaktionen “N,"*N(p,’Be) unterscheiden sich aufgrund der auRerordentlich hohen
Nukleonenbindungsenergie des "“N(p,’Be)-2 a-Restkemns deutlich in ihren Q-Werten (3.1.1) und
damit im Betrag der Reaktionsschwellwertenergie (“N(p,’Be): 13, 51 MeV, ™N(p,’Be): 23,30
MeV), so daR der ProzeR am *N "unterhalb von 23 MeV nahezu volisténdig unterdrickt und die
Wirkungsquerschnitte fir Energien < 23 MeV nur durch N(p,’Be) bestimmt sein sollten. Bei
einer Protonenenergie von 23 MeV miBte die Anregungsfunktion ihren Verlauf sprunghaft
andern. Aufgrund des geringen Anteiles an *°N [48t sich dies aber experimentell nicht belegen.
Die Ergebnisse dieser Arbeit ergdnzen den bereits vorhandenen Datensatz gut fur Protonen-
energien > 150 MeV; offenbar verlauft die "™N(p,’Be)-Anregungsfunktion oberhalb 100 MeV
ndherungsweise konstant (Abb. 5.2). Auch zur ™N(p, ‘Be)-reaktion waren theoretische

Rechnungen nicht méglich.
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Abb. 5.2: Anregungsfunktion fiir den Proze ™N(p,’Be) (Akima-Fit eingezeichnet)

5.1.3 Sauerstoff

Tab 5.3: Wirkungsquerschnitte fiir den ProzeR ™O(p, 'Be)

E/MeV o( 'Be)/mb

354,68 + 0,28 6,80+ 0,76
250,23 £ 0,38 6,70 £ 0,74
168,50 £ 0,51 6,02+ 0,55
159,90 £ 0,50 6,05+ 0,55
151,60 £ 0,52 5,47 £ 0,49
142,90 £ 0,77 6,00 + 0,54
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Durch die Anwesenheit "Be-emittierender Bindungspartner in festen Targets (z.B. Oxalsdure
[Ben 60], CuO [LAF 66], SiO, [SCK 99]) sind die Wirkungsquerschnitte allgemein mit gréReren
Fehlemn behaftet als bei Kohlenstoff. In dieser Arbeit wurden wie bei [SCK 95] durch Bestrahlung
von SiO, zunachst Summenquerschnitte ermittelt, aus welchen sich durch Subtraktion der Si(p,
"Be)-Querschnitte die Werte fur Sauerstoff (Tab. 5.3) errechnen lieBen. Die hierbei ermittelten
sowie die in der Literatur [BEN 60, HON 60, ALB 62, VAL 63, RAY 64, BER 65, REE 65, LAF
66, RAY 68, YIO 69, BIM 71, STA 71, ALE 90, DIT 90, BOD 93b] beschriebenen Daten sind in
Abb. 5.3 zusammengefalt; die Schwelle der "™O(p, "Be)-Anregungsfunktion liegt bei etwa 35
MeV. Auch hier sind die Ergebnisse im Einklang mit friheren Daten; der durch Rayudu et al.
[RAY 64] aufgezeigte Trend wird bestatigt (Abb. 5.3).
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Abb. 5.3: Anregungsfunktion fiir den Proze® "'O(p,"Be) (Akima-Fit eingezeichnet)
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51.4 Fluor

Der "F(p,’Be)-Prozef ist bisher haupsachlich fiir Protonenergien E,<100 MeV untersucht worden
[BEN 60, VAL 63, BIM 71, ALE 90]; eine neuere Studie [SCK 95] befaRte sich auch mit héheren
Protonenenergien. Fluor-Querschnitte (Tab. 5.4) wurde in dieser Arbeit aus den durch ein
Polynom 5. Grades interpolierten Summenwirkungsquerschnitten far NaF und NaCl, CuCl sowie
den gefundenen Einzelquerschnitten fir den ™Cu(p,’Be)-Proze (5.1.12) bestimmt:

o(F)=0(NaF)+a(CuCl)-o(NaCl)-o(Cu) (5.1)

In der Literatur ist die Verwendung von Teflonfolie [BEN 60] als Targetmaterial beschrieben;
[SCK 95] ermitteite ®F(p, 'Be)-Wirkungsquerschnitte fur den Energiebereich von 15 bis 70 MeV
sowie von 225 bis 375 MeV durch Aktivierung von CaF, und SrF, und Subtraktion der nach
Busemann [BUS 94] abgeschatzten Werte fir den Ca bzw. Sr(p,’Be)-ProzeR. Abb 5.4 zeigt die
Ergebnisse dieser Arbeit zusammen mit den Daten aus [SCK 95]. Aufgrund der Zusammenset-
zung aus mehreren experimentellen Wirkungsquerschnitten ist der Fehler relativ groR (ca. 50%);

die gefundenen Werte lassen sich gut in die Liicke der friher bestimmten Anregungsfunktion
einordnen.

Tab 5.4: Wirkungsquerschnitte fiir den ProzeR ** F(p, "Be) .

E/MeV o( 'Be)/mb
168,68 + 0,59 3,97 + 1,47
148,71 + 0,65 3,13+ 1,15
136,41 + 0,68 3,33+ 1,23
128,02 + 0,82 3,42 + 1,27
123,25 + 0,80 3,59 + 1,33
119,67 + 0,74 3,73 + 1,38
110,83 + 0,79 3,60 1,33

106,78 + 0,81 3,65+1,35
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Abb. 5.4: Anregungsfunktion fiir den ProzeR *F(p,’Be) mit einem Polynomfit 5. Grades
5.1.5 Natrium

Natrium als Targetelement ist bislang wenig untersucht worden [BEN 60, ALES0]. In der
vorliegenden Arbeit wurden die Wirkungsquerschnitte fir diesen Prozef3 durch Bestrahlungen
von NaCl, CuCl und Cu ermittelt (Tab. 5.5):

o(Na)=o(NaCl/)+o(Cu)-o(CuCl) (5.2)

Die totale (p,’Be)- Anregungsfunktion o,,(NaCl) verlauft im Energiebereich von 80 bis 180 MeV
annahemd linear. In der Annahme eines ahnlichen Verlaufs der Cl(p,’Be)-Wirkungsquerschnitte
in diesem Energiebereich wurde die fir die NaCl-Werte ermittelte Regressionsgerade
parallelverschoben in die Cl-Daten gelegt und die Na(p,’Be) durch Subtraktion der Cl(p,'Be)-
Geraden von den einzelnen Summenquerschnitten o,(NaCl) ermittelt. Die auf diese Weise

gewonnenen Daten setzen den Trend friherer Messungen fort (Abb. 5.5).
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Abb. 5.5: Anregungsfunktion fiir den ProzeR #Na(p,’Be) mit einem Polynomfit 5. Grades

Tab 5.5: Wirkungsquerschnitte fiir den ProzeR % Na(p, "Be)

E/MeV o 'Be)/mb
167,46 + 0,31 2,37 £ 0,57
165,10 £ 0,33 2,24 + 0,56
137,81+ 0,36 2,12+ 0,54
131,77 £ 0,37 1,71+ 0,43
122,40 £ 0,37 1,97 + 0,49
112,20 £ 0,39 1,26 + 0,32

94,90+ 0,43 2,05+ 0,51

85,90 + 0,45 1,53 £ 0,38




5.1.6 Aluminium

Die ‘Be-Emission bei Al-Kernen ist iber einen groRen Energiebereich sehr gut bestimmt [MAR
51, HUD 54, BAK 58, BEN 60, NEU 63, LAF 66, BIM 71, CLI 71, POS 71, MIY 73, RAI 74, HEY
76, GRU 82, GRU 82a, ALE 88, DIT 90, SCH 94, SCK 95]. Die Schwelle liegt hier bei etwa 30
MeV, die Funktion verlduft monoton steigend. Die vorliegende Arbeit tragt einige Datenpunkte
far den Protonenenergiebereich von 140 bis 180 MeV bei (Tab. 5.6); der Trend friiherer

Untersuchungen wird fortgesetzt (Abb. 5.6).

Tab 5.6: Wirkungsquerschnitte fiir den ProzeR % Al(p, 'Be)

E/MeV o( "Be)/mb
256,60 + 0,08 1,57 £0,15
217,19 + 0,09 1,58 £ 0,16
175,00 £ 0,13 1,18 £ 0,08
165,20 £ 0,13 0,93 % 0,07
157,00 £ 0,14 0,94 + 0,07
148,60 + 0,15 1,10 £ 0,08
140,90 £ 0,15 0,99 £ 0,07

5.1.7 Silicium

Auch fiir den gut untersuchten [RAY 64, RAY 68, BIM 71, RAI 74, LUN 79, BAR 87, ALE 88, DIT
90, SCK 95] ™!Si(p,x)-Prozel (Schwellwert exp.: ~35 MeV, monoton steigend) wurden im
Rahmen dieser Arbeit einige Wirkungsquerschnitte durch die Aktivierung von elementarem

Silicium ermittelt (Tab. 5.7; Abb. 5.7).
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Abb. 5.6: Anregungsfunktion fiir den ProzeR ZAl(p,’Be) (Akima-Fit eingezeichnet)

Tab 5.7: Wirkungsquerschnitte fiir den ProzeR " Si(p, 'Be)

E/MeV o( "Be)/mb

355,00 £ 0,12 2,40+ 0,20
255,00+ 0,14 1,67 £ 0,14
250,76 £ 0,15 2,41 +0,20
215,40 + 0,19 1,66 £ 0,15
171,00 £ 0,24 1,65+ 0,12
161,00 £ 0,25 1,42+ 0,12
162,80 + 0,26 1,63 £ 0,11
144,20 + 0,27 1,43 £ 0,11
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Abb. 5.7: Anregungsfunktion fiir die ProzeR "™'Si(p,’Be) (Akima-Fit eingezeichnet)

5.1.8 Phosphor

Die Bestimmung der "Be-Emission aus Phosphorkernen, die bislang nicht untersucht wurde,
stelit eine groRe experimentelle Schwierigkeit dar. Einerseits ist die Bestrahlung von
elementarem Phosphor (z.B. in der Modifikation des roten oder metallischen schwarzen
Phosphors) aufgrund seiner leichten Fliichtigkeit, der hohen Sauerstoffaffinitdt und der
Umwandlungstendenz P, - P, bei hohen Temperaturen problematisch. Andererseits gibt es
relativ wenige thermisch und strahlenchemisch stabile Verbindungen des Phosphors mit
Bidungspartnern, die selbst nur vergleichsweise kieine "Be-Emissionswahrscheinlichkeiten
besitzen und daher nur wenig zur ‘Be-Summenaktivitit, aus der die "ap(p,’Be) -Daten durch

Subtraktion erhalten werden, beitragen.

In der vorliegenden Arbeit wurde, in Anlehnung an die guten Ergebnisse bei der Verwendung des
ahalogen Kupfer-l-arsenids (CuzAs) [BLE 82], das metallische Kupfer-l-phosphid (Cu,P) als
Targetmaterial verwendet, das sich durch relativ hohe thermische und Luftbestandigkeit [GME
30] auszeichnet. Ferner kann Cu,P gut zu Pellets gepreRt werden. Dennoch zeigte die
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Elementaranalyse Verunreinigungen durch Sauerstoff und Stickstoff, die sich aufgrund ihrer
hohen (p,’Be)-Querschnitte extrem stérend auswirken. Aus diesem Grunde sind die experimen-
tellen ™P(p,’Be)-Werte, die sich aus dem “Be-Summenwirkungsquerschnitt nach Abzug der
durch Bindungspartner und Verunreinigungen beigetragenen Einzelquerschnitte fir N (5.1.2),
O (5.1.3) und Cu (5.1.12) zu 1,42 bis 1,76 mb ergaben, sehr unsicher (Tab. 5.8). Bessere
Ergebnisse waren bei Herstellung, Transport und Aufarbeitung der Targets unter Inertgas zu
erwarten. Die Bestimmung der "Be-Aktivitat erfolgte nach chemischer Abtrennung; die Fehler fir
die ™P(p,’Be)-Wirkungsquerschnitte betrugen etwa 50%. Emissionsquerschnitte fiir Protonen-
energien < 100 MeV konnten aufgrund des spaten Strahltermins des Experiments Upps. 15 im
Rahmen dieser Arbeit nicht mehr bestimmt werden (Abb. 5.8).

0.5
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0.1 : ,
130 140

} ! ] {
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Abb. 5.8: Anregungsfunktion fir den ProzeR *'P(p,’Be) (Akima-Fit eingezeichnet)
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5.1.9 Schwefel

Auch fir den ™S(p,’Be)-ProzeR gibt es keine Literaturdaten. Um die 7Be—Emission aus Schwefel
zu untersuchen, wurden zunachst PreRlinge aus Kupfer-ll-sulfid (CuS) bestrahlt, die jedoch
schon bei Protonenstrémen um 50 nA zu sublimieren begannen. Besser geeignet war Kupfer-I-
sulfid (Cu,S), das jedoch schon bei der Anlieferung einen relativ hohen Sauerstoffgehalt aufwies
(Tab. 3.1.2). Auch fir die Bestimmung von "Be in aktiviertem Cu,S mufite Be von der durch
Cu(p,x)-Prozesse erzeugten Matrixaktivitit chemisch abgetrennt werden (Kap. 3.6.5).
Numerische Daten sind in Tabelle 5.8 wiedergegeben.

5.1.10 Chlor

Die Untersuchung von Chlor gelang unter Verwendung von Kupfer-l-chlorid-Targets und
Protonen-Strahlstrémen [, < 80 nA. Die (p, "Be)-Beitrage durch Chiorkerne (Tab. 5.8) ergaben
sich nach Abzug der additiven Wirkungsquerschnitte fiir N (Kap. 5.1.2), O (Kap. 5.1.3), und Cu
(Kap. 5.1.12) zu 1,02 bis 1,47 mb. Die Ergebnisse fiir den "'Cl(p,x)-Proze® dienten wiederum
zur Berechnung der Chlorbeitrage bei NaCl-Aktivierungen (Kap. 5.1.5).
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Abb. 5.9: Anregungsfunktion fir den ProzeR natg(p,’Be) (mit Hilfslinie)
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Abb. 5.10: Anregungsfunktion fir den ProzeR "™Cl(p,’Be) (mit Hilfslinie)

5.1.11 Calcium

Auch ™Ca(p,’Be)-Wirkungsquerschnitte sind in der Literatur nicht beschrieben. Diese wurden

in der vorliegenden Arbeit aus den Werten fiir Chlor (Kap. 5.1.10) und den Summenquer-
schnitten fur NaCl, NaF, CaF, ermittelt (Tab. 5.8):

o(Ca)=0(CafF,)+2-[c(NaCl)-o(NaF)-o(C/)] (5.3)

Die Werte sind mit einem Fehler von etwa 60% behaftet (Abb. 5.11).
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Tab 5.8: Wirkungsquerschnitte fir (p, 7Be.)- Prozesse an*'P, ™g, ™C und ™'Ca

E/MeV

o( "Be)/mb

31P

natS

natCI

natCa

214,14 + 0,37
173,83 + 0,20
172,13+ 0,20
170,27 + 0,68
167,04 + 0,21
165,29 + 0,21
159,12 + 0,22
157,32 + 0,21
151,95 + 0,22
145,33 + 0,23
143,43 + 0,23
137,85 + 0,23
129,30 + 0,80
124,60 + 0,80
126,10 + 0,49
113,66 + 0,53
112,02 + 0,90
108,18 + 0,90
104,59 + 0,56

1,50 £ 0,65

1,45 + 0,62

1,59 + 0,68

1,76 £ 0,76
1,42 + 0,61

1,04 £ 0,47

0,72+ 0,33
0,34+ 0,15

0,26 £ 0,11

1,47 £ 0,66

1,36 £ 0,62

1,09 £ 0,48

1,21 £ 0,565
1,02+ 0,48

1,13 £ 0,69

0,94 + 0,57
1,01+ 0,62

1,27 £ 0,77
1,96 £ 1,20

5.1.12 Eisen

Fir den ™Fe(p,"Be)-ProzeR sind in der Literatur lediglich finf MeBpunkte im Energiebereich von
80 MeV bis 300 MeV angegeben [LAF 66, RAY 68]. Weitere Wirkungsquerschnitte sind fir
Protonenenergien > 400 MeV beschrieben [RAY 68, ORT 76, DIT 90]. In dieser Arbeit wurden
Werte fur den Energiebereich von 80 bis 360 MeV bestimmt (Tab. 5.9); obwohl sie etwas gréRer
sind als die von [LAF 66] und [RAY 64] angegebenen Querschnitte fiir vergleichbare Energien,
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wird der Trend der verfligbaren Literaturdaten bestétigt (Abb. 5.12). Zur Bestimmung der "Be-
Aktivitét durch y-Spektrometrie war eine chemische Be-Abtrennung (Kap. 3.6.4) erforderlich.

Tab 5.9: Wirkungsquerschnitte fiir den ProzeR "™'Fe(p, Be)

E/MeV o( 'Be)/mb
352,76 + 0,02 0,810,138
247,90 £ 0,03 0,64 0,10
173,17 £ 0,05 0,29 + 0,05
169,80 £ 0,37 0,27 £ 0,05
165,40 + 0,38 0,30 £ 0,06
154,00 £ 0,40 0,26 + 0,05
149,70 £ 0,40 0,29 £ 0,05
143,70 £ 0,42 0,30 £ 0,05
187,70 £ 0,04 0,29 £ 0,05
112,96 £ 0,05 0,24 + 0,04
108,81+ 0,056 0,25+ 0,04

96,08 £ 0,05 0,22 £ 0,04
86,65 £ 0,05 0,23 £ 0,04

5.1.13 Kupfer

Auch der (p,’Be)-ProzeR an natiichem Kupfer ist, wohl aufgrund der Erfordernis chromatogra-
phischer Abtrennungstechniken, wenig untersucht. Unterhalb 100 MeV sind zwei [LAF 66],
oberhalb 300 MeV bis 4 GeV 12 [GRE 51, FRI 54, BAK 58, HUD 63, CUM 74, ORT 76, DIT 90]
Messungen beschrieben. Auch bei der Untersuchung von betrahitem Cu muR "Be von den
zahlreichen gebildeten Nebengruppenmetallaktivitdten abgetrennt werden. In der Literatur [BAK
58] wird die Fallung als ['Be]Be(OH),, die Feinreinigung durch [BeCl J*-lonenaustausch an
DOWEX A-1 und anschlieRende Fe(OH),-Scavenger-Fallung mit nachfolgender Acetylaceton-
Extraktion des "Be beschrieben. Auch hier lassen sich die Ergebnisse dieser Arbeit gut mit

friheren Messungen vergleichen (Tab. 5.10, Abb. 5.13).
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5.1.14 Zink

Far den ™Zn(p, Be)-ProzeR gibt es keine Literaturdaten. Um die "Be-Aktivitat zu bestimmen, war
wiederum eine chemische Abtrennung von der Matrixaktivat erforderlich. Die chemische
Trennung erfolgte analog der Cu- Abtrennung (siehe Kap. 3.6.5). Es wurden exemplarisch fiir
die Energien 133,94 MeV und 254,34 MeV zwei MeRpunkte bestimmt (Tab. 5.10), die einen
nahezu konstanten Verlauf der Anregungsfunktion im Bereich von 120-300 MeV vermuten
lassen. Danach sind die "™Zn(p, “Be)-Querschnitte unterhalb 300 MeV Energie kleiner als die
entsprechenden Cu-Werte (Kap. 5.1.13).
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Abb 5.14: Wirkungsquerschnitte fir den ProzeR "™Zn(p, 'Be) (mit Hilfslinie)

5.1.156 Messing

Zur Abschétzung der "Be-Bildung in bestrahlten Kollimatormaterialien wurde fur einige
Pfotonenenergien die "Be-Emission aus Messingfolien (63 Massen-% Cu / 37 Massen-% Zn)
untersucht. Die chemische Aufarbeitung der bestrahiten Folien erfolgte wie bei Cu und Zn (Kap.
3.8.5). Numerische Daten sind in Tab 5.10 enthalten; Abb. 5.14 zeigt die integralen experimentel-
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len Ergebnisse gemeinsam mit integrierten Daten, die aus den (p,’Be)-Querschnitten fur Cu und
Zn fir Messing der Teilchenzahl-Zusammensetzung entsprechend (n(Cu)/n(Zn) = 0,64 /0,36)
berechnet wurden.

0.5
| w (p,"Be) integral (gemessen)
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Abb. 5.14: Integrale und integrierte Anregungsfunktion fur die ™Cu, ™Zn (p,’Be) Prozesse in
(63 m-% Cuf37m-% Zn)-Messing (mit Hilfslinien)

Die integralen und integrierten Daten zeigen eine recht gute Ubereinstimmung innerhalb des
experimentelien Fehlerintervalls von etwa 20 %.
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Tab 5.10: Wirkungsquerschnitte fiir (p, 'Be)- Prozesse an "™'Cu, Messing und ™Zn

E/MeV natCy Messing naZn
(63 m-% Cu, 37 % Zn)
o( "Be)/mb

355,48 £ 0,10 0,629 £ 0,107
254,30 £ 0,11 0,376 £ 0,064
251,38 £ 0,12 0,707 £ 0,121
214,40 £ 0,13 0,351 £ 0,060
214,00 £ 0,14 0,396 £ 0,075
173,88 £ 0,15 0,361 £ 0,058
167,80+ 0,15 0,259 + 0,044
166,30+ 0,15 0,243 + 0,040
160,20 £ 0,16 0,215 + 0,037
155,90 + 0,16 0,235 + 0,041
149,80 + 0,17 0,212 £ 0,036
147,40 £ 0,17 0,204 + 0,033
134,00 £ 0,07 0,300 + 0,049
131,30 £ 0,17 0,239 + 0,038
126,50 % 0,19 0,188 + 0,032
104,70 £ 0,21 0,154 + 0,026

87,85+ 0,16 0,117 £ 0,019

79,90 £ 0,27 0,111+ 0,019
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5.2  Wirkungsquerschnitte fiir die Bildung von #’Na und *Na

Bei protoneninduzierten Prozessen an Elementen mit einer Ordnungszahl > 11 werden bei
Energien > 100 MeV die Natriumisotope 2Na (t,, = 2,6 a) und *Na (t,, = 14,96 h) gebildet. Die
Tabellen 5.2 und 5.3 geben die Q-Werte fur die im Hinblick auf die Protonentherapie relevanten
Kermnreaktionen in Gewebe und Geratematerial wieder.

Tab. 5.11: Energiebilanz der (p,x) Z?Na- Reaktionen in Gewebe und Geratematerial fir die
haufigsten |sotope

Nuklid Haufigkeit (p,x) ®Na Coulomb- Schwellen-
[%] Q-Wert barriere energie

[MeV] [MeV] [MeV]

“Na 100,0 1,21 3,98 3,19
3p 100,0 -24,57 4,91 30,28
%2g 95,02 -24,12 5,19 30,13
B3 0,75 -14,11 5,13 19,67
s 4,21 -20,58 5,08 26,27
%ci 75,77 -19,40 5,35 25,30
e 24,23 -24,97 5,25 30,89
“Ca 96,94 -24,13 6,02 24,73
“2Ca 0,65 -20,34 5,92 20,82
“Ca 2,09 -23,84 5,83 25,53
SFe 5,80 -17,19 7,08 24,38
%Fe 91,70 -19,29 4,22 23,85
Fe 2,20 -17,04 6,95 24,29
%Fe 0,30 -22,77 6,91 23,85
®Cu 69,17 -18,08 7,50 25,87
%Cu 30,83 -18,98 7,42 26,70

" Aufgrund des Tunneleffekts ist eine Reaktion bereits bei niedrigeren Energien wahrscheinlich.
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Tab. 5.12: Energiebilanz der (p,x) Na- Reaktionen in Gewebe und Geratematerial fiir die
haufigsten Isotope

Nuklid Haufigk. (p,x) ZNa Coulomb-  Schwellen-
[%] Q-Wert barriere energie
[MeV] [MeV] [MeV]
¥p 100,0 -31,65 4,91 32,68
2g 95,02 -39,22 5,19 40,45
3g 0,75 -26,58 5,13 27,39
g 4,21 -24,87 5,08 25,61
sCl 75,77 21,86 5,35 10,74
ilol 24,23 -21,74 5,25 22,32
“Ca 96,94 -35,62 6,02 36,51
“2Ca 0,65 -24,58 5,92 25,17
“Ca 2,09 -20,03 5,83 20,49
%Fe 5,80 -21,50 7,08 21,90
*Fe 91,70 -18,31 4,22 18,64
*Fe 2,20 -14,54 6,95 14,80
®Fe 0,30 -17,60 6,91 17,90
®Cy 69,17 -16,34 7,50 16,60
®Cu 30,83 -16,53 7,42 16,79

Bei leichteren Targetkernen werden die Restkerne 224N durch die Emission mehrerer Nukleo-
nen gebildet, wahrend bei schwereren Targetkernen auch die Emission von %*Na- Kernen
moglich ist. Dies wird unten (Kap. 5.2.3) am Beispiel Si diskutiert. Im folgenden werden die

untersuchten Elemente im einzelnen betrachtet.
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5.2.1 Natrium

Der ProzeR ®Na(p,pn)?Na besitzt naturgeméaR einen vergleichsweise hohen Wirkungsquer-
schnitt und ist von der Schwelle (~12 MeV) bis etwa 6 GeV untersucht worden [MEA 51, CAR
58, BEN 60, PER 60, GUS 62, CRE 63, VAL 65], wobei die Daten namentlich im Bereich 100-
200 MeV sehr widerspriichlich sind. Die in dieser Arbeit ermittelten Daten sind in Tabelle 5.13
aufgefthrt; Abb 5.23 zeigt die Ergebnisse zusammen mit der ALICE-Rechnung sowie eine
Auswahl von Literaturdaten; es zeigt sich eine betrachtliche Diskrepanz zwischen Theorie und
Experiment, da die Kernreaktion offenbar wenig durch Pracompoundprozesse bestimmt wird.

Tab 5.13: Wirkungsquerschnitte fiir den ProzeR #Na (p,pn) ?Na

E/MeV o( ZNa)/mb
167,46 £ 0.31 52,3 £ 6,3
155,10 + 0,33 51,4463
137,81 £ 0,36 55,3 1 6,7
131,11 £ 0,37 55,9 £ 6,8
128,02 + 0,82 57,2+6,9
123,25 % 0,80 63,2+7,6
119,66 + 0,74 66,7 + 8,1
110,63 £ 0,79 65,3+7,9
106,77 + 0,81 64,7+7,8

5.2.2 Aluminium

Die Anregungsfunktionen fir die Prozesse ZAl(p,x) Z*Na sind sehr gut untersucht [2Na: vgl.
HIN 52, BAT 54, BEN 60, NGU 61, BRU 62b, GAU 62, CUM 63b, HUD 54, FUR 65, CLI 71,
POS 71, HEY 76, MIY 73, WAL 73, WAL 76, GRU 82, ALE 88, LAG 88, DIT 90, STE 90; #Na:
vgl. HIN 52, MAR 52, HUD 54, FRI 55, CRA 56, HIC 56, CUM 58, GOE 61, TAM 61, GAU 62,
CUM 83b, CUM 63c, MIY 73, HOL 77, HOG 78, GRU 82a, MIC 85, LAG 88]; die Daten von
Steyn et al. [STE 90] sowie Michel et al. [MIC 85] wurden in dieser Arbeit zur FluBbestimmung
herangezogen.
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Abb 5.15: Anregungsfunktion fir den ProzeR ZNa(p,pn)®Na (mit gestrichelter Hilfslinie)

. 5.2.3 Silicium

Auch die Anregungsfunktionen fiir die Bildung von ##**Na aus natirlichem Silicium sind gut
bekannt [?Na: RAY 64, KOR 67, RAY 68, SHE 68, KOR 70b, BIM 71, WAL 73, HEY 76, WAL
76, BAR 84, ALE 88, DIT 90; ?Na: RAY 64, KOR 67, RAY 68, SHE 68, KOR 70b, BIM 71, BAR
87, LUN 79, ALE 88, SCK 95], so daB in dieser Arbeit nur wenige Datenpunkte im therapierele-
vanten Energiebereich ermittelt wurden, die die Ergenisse friiherer Arbeiten bestatigen.Tabelle
5.14 gibt die numerischen Werte wieder; fur die Protonenenergien um 250 und 355 MeV
konnten im gleichen Experiment mehrere Datenpunkte ermittelt werden. Die Abb. 5.16 zeigt die
Ergebnisse der vorliegenden Arbeit zusammen mit neueren Literaturdaten [SCK 95]. Die mit
ALICE-IPPE 1996 a priori berechneten Anregungsfunktionen sind als Linien dargestellt; ALICE
liefert flr den ™'Si(p,x) ZNa-Prozef oberhalb 70 MeV um den Faktor 2 zu groRe Querschnitte,
wahrend die (p,x)-2‘Na-Querschnitte oberhalb 125 MeV 1,5-2-fach unterschatzt werden.

Die Bildung von Na und 2Na aus natiilichem Si (92,23% 284, 4,76% °Si, 3,10% *Si) ist durch

verschiedene Prozesse mdglich (Tab. 5.15).
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Tab 5.14: Wirkungsquerschnitte fir die Prozesse ™Si(p,x) 2 #Na

E/MeV o( 2Na)/mb o( 2¥Na)/mb
355,00 + 0,12 13,40 £ 1,47 3,93 + 0,43
354,50 £ 0,12 15,00 £ 1,85 4,00 + 0,44
353,10 + 0,12 17,37 + 1,91 4,24 + 0,47
250,90 £ 0,15 14,60 £ 1,61 3,99 + 0,45
250,50 + 0,15 14,10 + 1,55 3,90 + 0,44
172,20 + 0,24 17,28 + 1,90
166,40 + 0,55 16,55 + 1,82
165,60 + 0,24 16,98 + 1,87 3,77 + 0,41
157,70 + 0,25 16,61 + 1,83
139,30 £ 0,75 17,00 + 1,87 3,54 + 0,39
138,20 + 0,28 16,67 + 1,83 3,48 + 0,37

Tab. 5.15: Mogliche Prozesse zur Bildung von Na und "Be aus natiirlichem Si

Reaktion Restkern Q-Wert Schwellwert
(A) %si(p,’Be) 2Na -24.8 29,5
(B) 2Si(p,4p3n) ZNa 62,4 68,1
(C) 2Si(p,a2pn) ZNa -34,1 39,1
(D) 23i(p,apd) ZNa -31,9 36,9
(E) 23i(p,a*He) 2Na 26,4 31,2
(F) %Si(p,’Be) Na 20,8 25,3
(G) 28i(p,2c) ZNa -14,3 18,6
(H) Si(p,4p4n) ZNa -70,9 77,1

() ¥Si(p,’Be) #Na -24,5 29,1
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Abb. 5.16: Theoretische und experimentelle Anregungsfunktionen fiir die Prozesse
natSi(p’x)22,24Na

Der Schwellwert fiir die Emission einzelner Nukleonen zur Bildung von #?Na aus #Si (B) liegt bei
~70 MeV; femer ist die Emission eines weiteren Komplexteilchens nach einer a-Emission sehr
unwahrscheinlich, so daf® im Energiebereich von 29,5 bis 36,9 MeV die konkurrierenden
Prozesse (A), (C), und (D) zum Restkern #Na fiihren. Unterhalb von ca. 37 MeV sollte ZNa
demnach mit groRer Haufigkeit aus dem ProzeB (A) hervorgehen. Unter der Annahme, daB sich
die (p,’Be)-Wirkungsquerschnitte fir alle Si-Isotope nicht wesentlich unterscheiden, sollte fur
den Protonenenergiebereich 29,5 - 36,9 MeV annahernd o(p,’Be) = o(p,x)*Na gelten, da die
Isotopenhaufigkeit von #Si sehr viel gréRer ist als die der beiden anderen Isotope, die auch zum
" o(p,’Be) beitragen. Tatsachlich liegen die experimentellen Werte in der Umgebung der
#Si(p, apd)-Reaktionsschwelle (36,9 MeV) in der o(p, Be)-GroRenordnung; oberhalb ~37 MeV
steigt o(p,x)®?Na sehr viel schneller an als o(p,’Be) (Abb. 5.17), was auf die zunehmende

Wahrscheinlichkeit der Prozesse (C) und (D) schliefen 18Rt

Der Wirkungsquerschnitt fiir die Summe aller ™Si(p,x)*Na-Prozesse ist etwa um einen Faktor
10 Kleiner als der fiir die ZNa-Bildung. Na wird nur mit geringer Haufigkeit aus ?°Si gebildet;
viel wahrscheinlicher sind im mittleren Energiebereich neben *Si(p,’Be)*Na die Prozesse



-100-

— 1L
0 10 =
£ of
= -
c
6 1OOE
> sf
Gj) B
> n
o 107
5  sE
'X =
= _
Z 10-2E
5E
| IR R NN TENNNU AN NSRS SN SR R NN ISV NN SO AR E HN [SU I |
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Protonenenergie [ MeV ]
Abb. 5.17 : Anregungsfunktionen fiir die Prozesse "Si(p,x)%? Na,’Be (mit Hilfslinien)

23i(p,a2p) sowie *Si(p,apd+2p2n), die oberhalb ~40 MeV in summa haufiger stattfinden als
(p.'Be).

5.2.4 Phosphor, Schwefel und Chior

Die Bildung von Natriumisotopen aus Phosphor wurde bisher nur wenig untersucht [KOR 67,
KOR 70b, LUN 79]. Die Wahl des Targetmaterials ist wenig problematisch, da Bindungspartner
aus der 2. Periode keine zusétzlichen Aktivitdten erzeugen. Bei dem in dieser Arbeit gewahiten
Kupfer-l-phosphid tragt Kupfer nur unwesentlich zur??Na-Produktion bei (Kap. 5.2.6). In einer
anderen Studie [KOR 70b] wurden Pellets aus einem Gemisch aus 80% Borsaure H,BO, und
20% Kaliumdihydrogenphosphat KH,PO, bestrahlt. Tab. 5.16. gibt die Ergebnisse dieser Arbeit
wieder; in den Abb. 5.18 bis 5.23 sind diese jeweils gemeinsam mit Literaturdaten und ALICE-
Rechnungen dargestellt; man erkennt, daR die Produktion von %Na stets besser durch die
Theorie beschrieben wird als die von ?Na.
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Tab 5.16: Wirkungsquerschnitte fiir die Prozesse (p,x) 2 *Na an *'P und ™S

E/MeV P natg
o( ®?Na)/mb o( *Na)/mb o( ®Na)/mb o( **Na)/mb

247,40 £ 0,33 5,93+ 1,19 1,99+ 0,40
24550+ 0,33 13,98 £ 2,09 3,90 + 0,58
202,50 £ 0,37 4,98 £ 0,74
200,94 £ 0,37 9,00+ 4,94
175,15+ 0,28 2,78 £ 0,33 1,06+ 0,12
168,30 0,28 2,93 0,35 0,83 £ 0,10
167,40 + 0,41 6,90 + 0,83
160,40 £ 0,30 2,69 £ 0,32 0,94 + 0,11
169,50 + 0,43 6,75+ 0,74 7,10 £ 0,85
153,60 + 0,30 3,22 £ 0,38 0,90 £ 0,11
162,50 + 0,44 6,93 £ 0,83
147,00 + 0,31 3,23 +£0,39 0,85+ 0,10
145,90 + 0,45 6,39+ 1,28 6,20 + 0,74
141,50 £ 0,32 2,99 + 0,35 0,76 + 0,09
137,90 £ 0,46 7,05 £ 0,84 6,82 + 0,82
120,00 £ 0,50 4,26 + 0,51
114,25 + 0,57 6,10+ 0,73
109,60 * 0,55 4,78 + 0,57

99,20 + 0,57 4,11+ 0,49

99,00 £ 0,57 4,34 £ 0,52

87,00 £ 0,60 4,69 + 0,62

85,15 + 0,55 4,93 + 0,65 3,41+ 0,44

79,70 + 0,60 4,28 + 0,56 0,33+ 0,04

77,80 + 0,64 5,59+ 0,74 1,59 £ 0,20

61,70 £ 0,80 0,12+ 0,02

59,32 £ 0,78 4,93 £ 0,65 0,79+ 0,10

0,27 + 0,04 0,018 + 0,002

46,90 + 1,00
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Abb. 5.18: Anregungsfunktion fiir den ProzeR *'P(p,x)*Na

Wiahrend die Ergebnisse fir die *'P(p,x)?Na-Querschnitte im Energiebereich 120-160 MeV mit
[KOR 70 b} im Einklang sind, liegt der Punkt bei 245,5 MeV Uber dem Literaturwert (Abb. 5.19).

Die *'P(p,x)*Na- Anregungsfunktion scheint bei etwa 160 MeV ein Maximum um etwa 7 mb zu
besitzen, was weder durch die Theorie noch durch frilhere Experimente [LLUN 79, KOR 70b]
widerlegt wird (Tab. 5.16, Abb. 5.18).

Auch die natriumbildenden Reaktionen an Schwefel und Chlor (™8 bzw. ™Cl(p,x)?*Na) sind
untersucht worden [KOR 67, KOR 70 b, LUN 79]. Korteling [KOR 70b] setzte Gemische aus
Borsaure und den Ammoniumsalzen (NH,), SO, bzw. NH, CI ein, wobei jedoch die Fliichtigkeit
dieser Salze bei Einwirkung mittlerer Strahlstréme nicht beriicksichtigt wurde. In den Abb. 5.20-
5.23 sind die jeweiligen Anregungsfunktionen fur die Bildung von Z?Na und *Na wiedergegeben.
Die Ergebnisse dieser Arbeit (sieche Tab. 5.16 und Tab. 5.17) decken sich, mit Ausnahme der
Werte fir Schwefel, die unterhalb den Literaturdaten liegen, im wesentlichen mit den fritheren
Veréffentlichungen.
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Tab 5.17: Wirkungsquerschnitte fir die Prozesse (p,x) 2 #*Na an ™Cl und ™'Ca

E/MeV natC) natCq
o( ZNa)/mb o( #Na)/mb o( ZNa)/mb o( #Na)/mb

246,60 £0,33 4,36+ 0,83
203,70 + 0,37 2,22 + 0,39
176,00 + 0,41 2,32 + 0,44 1,95+ 0,33
170,27 + 0,69 0,445 + 0,049 0,258 + 0,030
169,20 + 0,41 2,15 + 0,41 1,71+ 0,29
161,30+ 0,43 2,18+ 0,41 1,79+0,30
154,40 + 0,44 2,13+ 0,40 1,53 + 0,26
150,44 + 0,74 0,316 + 0,035 0,199 + 0,023
148,00 + 0,45 1,53 + 0,26
142,50 £ 0,46  2,25+0,43 1,28 + 0,21
129,30 # 0,82 0,393 + 0,043 0,121 + 0,014
124,60 + 0,84 0,325 + 0,036 0,108 + 0,013
122,40 + 0,52 1,41 £ 0,23
120,99 + 0,86 0,305 + 0,033 0,092 + 0,011
115,60 £0,55 1,74+ 0,33 1,26 + 0,21
112,20 £ 0,56 1,37 £ 0,23
112,02 + 0,90 0,259 + 0,028 0,066 + 0,008
111,00+ 0,58 1,60+ 0,30
108,18 + 0,93 0,266 + 0,029 0,052 + 0,006
100,70+ 0,57  1,33+0,25 1,09+ 0,18

9360+0,59  1,34+0,25

88,90 + 0,55 0,46 + 0,06

81,71+ 0,58 0,61+ 0,08 0,30 + 0,04

64,01 0,79 0,24+0,03 0,002 £ 0,0005
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Abb 5.23: Anregungsfunktion fiir den ProzeR ™ Ci(p,x) *Na

5.2.5 Calcium

2Na- und #Na-Emissionen aus natiirlichem Calcium wurden fiir einige héhere Protonen-
energien untersucht ([KOR 67, KOR 70b, DIT 90]). Die Ergebnisse dieser Arbeit far den Ener-
giebereich 100-180 MeV schlieRen sich dem Trend friiherer Daten gut an. (Tab. 5.17, Abb.
5.24). Theoretische Anregungsfunktionen konnen fiir Ca nicht berechnet werden, da der
Massenunterschied Ca-Na fiir die ALICE-Rechnung bereits zu groR ist.

5.2.6 Eisen und Kupfer

Natriumkememissionen aus Eisen [POR 64, KOR 67, RAY 68, KOR 70b, BRO 71, CLI 71, ORT
76, DIT 90] und Kupfer [BAT 51, GRE 51, CAR 58, FRI 54, MIS 55, LAV 57, CRE 63, POR 64,
CUM 74, CUM 76, HUD 63, KOR 67, KOR 70b, KOZ 88, ORT 76, HOL 77] wurden untersucht;
die Werte der Wirkungsquerschnitte sind fiir Fe(p,x)*?Na und Cu(p,x)?%Na ahnlich und
bewegen sich im Bereich von 0,005 mb (100 MeV) bis 5 mb (22000 MeV). Speziell im Energie-
bereich 50-300 MeV sind jedoch nur wenige Mef3daten bekannt.
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In der Literatur [KOR 67] werden #Na und #Na vor der Bestimmung getragert, stérende
Aktivitdten durch saure und basische Sulfidfallung chemisch abgetrennnt, Na* als [??*Na]NaCl
isoliert und zur Bestimmung der chemischen Ausbeute riickgewogen. In dieser Arbeit wurden
exemplarisch zwei Datenpunkte fir den "™'Cu(p,x)*Na-ProzeR durch chemische Na-Abtrennung
(Kap. 3.2.5) ermittelt; Abb 5.24 gibt die Ergebnisse dieser Arbeit (vgl. Tab. 5.17 und Tab. 5.21),
die durch chemische Abtrennung des getragerten ?Na erhalten wurden, gemeinsam mit
Literaturdaten [KOR 70b] wieder. Im Zusammenhang mit den in 5.2.3 beschriebenen Studien an
leichten Nichtmetallkernen |48t sich erkennen, daR der Beitrag durch die ™'Cu(p,x) %?*Na-
Prozesse zum (p,x)-Gesamtwirkungsquerschnitt bei Kernreaktionen an Kupferverbindungen nur
unwesentlich ist und im Bereich des Fehlers fir die Nichtmetallkernquerschnitte liegt.
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c % *X
- (] s
3 1w
© »
3 5: ; o
o C
[@p]
U) -
S 2 t 22\ ©
D) 2L na
kv 10 = Cu(p,x)*“Na
L 5 0 -
2 N ¥
_ ////
10'3?1/*|/||1|||||||||||

80 120 160 200 240 280 320 360 400 440
Protonenenergie [ MeV ]

Abb. 5.24: Anregungsfunktion fiir die Prozesse ™Ca(p,x) %*/Na und mtCu(p,x) ZNa
(mit Hilfslinien); geflllte Symbole: diese Arbeit, leere Symbole: [KOR 70b]
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5.3 Aktivierungsprodukte aus Mittelschweren Elementen
5.3.1 Eisen

Bei der Wechselwirkung von Hochenergie-Protonen mit Eisenkernen werden zahlreiche kurz-
und langerlebige Nebengruppenmetalinuklide gebildet. Die meisten Fe(p,x)-Prozesse sind in
niederen Energiebereichen gut untersucht worden, wahrend im Bereich von 100 bis 200 MeV
bislang nur relativ wenige Daten existieren [RUD 52, TAN 59, REM 63, HON 64, RAY 64, RAY
68, JEN 70, WAL 73, GAD 74, BAR 75, LAG 75, BRO 71, CLI 71, ORT 76, LAG 79, MIC 79,
MIC 80, SCH 79, DYE 81]. Eine neuere Studie liefert auch fir den Hochenergie-Bereich ab 100
MeV ausfiihriichere Daten [SCK 95]. In dieser Arbeit wurden weitere Kernreaktionsdaten fiir die
Bildung von *™Sc, ¥Sc, ®Sc, “V,*Cr, °'Cr, *%Fe, %Co ermittelt. Die Daten sind in den Tabellen
5.18 und 5.19 zusammengefalt; fur alle Produkte wurden ferner ALICE-Modellrechnungen
durchgefihrt. Die experimentellen Daten (Symbole) und die Ergebnisse der ALICE-Rechnungen
far die jeweiligen Reaktionskanale (Linien) sind in den Abb. 5.25 - 5.27 dargestellt.
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Abb 5.25: Wirkungsquerschnitte fir die Prozesse Fe(p,x) “™'Sc. Dargestellt sind die Ergeb-
nisse dieser Arbeit (Exp: Symbole, Th: Linien) zusammen mit Literaturdaten
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Abb 5.26: Wirkungsquerschnitte fiir den ProzeR Fe(p,x) “Sc. Dargestellt sind die Ergeb-
nisse dieser Arbeit (Exp: Symbole, Th: Linien) zusammen mit Literaturdaten
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Abb 5.27: Wirkungsquerschnitte fiir die Prozesse Fe(p,x) “<'Cr. Dargestellt sind die Ergeb-
nisse dieser Arbeit (Exp: Symbole, Th: Linien) zusammen mit Literaturdaten
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Abb 5.25 zeigt die Anregungsfunktionen der Prozesse zur Bildung von Scandiumisotopen “mge
(Spin: 6+) und “Sc (7/2-). Die Funktionen verlaufen einander dhnlich und streng monoton
steigend; die experimentellen Schwellwertenergien flr die Prozesse Fe(p,x)*™Sc und “Sc
liegen bei etwa 62 MeV. Fir den **Sc-ProzeR (Abb. 5.26) lagen keine Literaturdaten bis E=350
MeV vor; der Wirkungsquerschnitt fir die Bildung von “®Sc (6+) bleibt in dem betrachteten
Energiebereich anndhernd konstant. '

Firr die Fe(p,x)*Cr- Reaktion (Abb 5.27) sind keine Literaturdaten dokumentiert; die Anregungs-
funktion besitzt einen annahernd konstanten Verlauf. Die Fe(p,x)*'Cr-Reaktion ist dagegen auch
im niederen Energiebereich gut untersucht worden. Die Schwelle liegt bei ca. 25 MeV; die
Funktion besitzt ein relatives Maximum bei etwa 50 MeV und verlauft ab 75 MeV naherungs-
weise konstant.

Die Anregungsfunktionen von ™Fe(p,xn)*Co, ™Fe(pX)*Mn + %Fe(p,pd+’He)*Mn +
SFe(p,a)**Mn (Schwellen bei etwa 10 MeV) sind in Abb. 5.28 wiedergegeben. Sie steigen
zunachst bis 25 MeV bzw. 50 MeV zu einem relativen Maximum an und nehmen zu héheren

Energiewerten hin ab. ’

Abb. 5.29 zeigt die Anregungsfunktion fir die Bildung von *V; generell zeigt sich eine gute
Ubereinstimmung der in dieser Arbeit bestimmten™Fe(p,xn)-Wirkungsquerschnitte mit den
Daten friherer Studien.

Die theoretisch berechneten Anregungsfunktionen weichen fiir die Sc-Isotope sowie fiir “Cr
oberhalb 100 MeV deutlich, im Falle des **Sc sogar um 2 GréRenordnungen im gesamten
Energiebereich, von den experimentellen Werten ab; *™Sc und “*Cr-Bildung werden Uber-,
“14%8c-Bildung dagegen unterschétzt. Im Falle von 3Mn, ®¥Co, “V werden die empirischen
Funktionen in Verlauf und GréBenordnung zufriedensteliend durch die Theorie angenéhert.



-111-

10? = J'A
™ L
0 5L ék *
= n 'z$ S Bm hr B
e - ! "?
= Bk °
C o LY
O 10° k& I
& ]
o 5 N
- .1
o i
N ~ 1
o)) 1 ‘
S5 109} 3
—\é s oA A %Mn [SCK 951
= St 0 %Co [SCK 951
2 L 0 3*Mn [RAY 64)
N A 55Co [diese Arbeit]
B 5*Mn (diese Arbeit]
10‘1 S | ! | | l | L1 1 | { | ] ot | i I
0 100 200 300 400

Protonenenergie [ MeV ]

Abb 5.28: Wirkungsquerschnitte filr die Prozesse Fe(p,x)*Mn und ¥Co. Dargestelit sind
die Ergebnisse dieser Arbeit (Exp: Symbole, Th: Linien) zusammen mit Literatur-
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Abb 5.29: Wirkungsquerschnitte fir die Prozesse Fe(p,x)*Mn und *Co. Dargestelit sind
die Ergebnisse dieser Arbeit (Exp: Symbole, Th: Linien) zusammen mit Literatur-

daten
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Tab 5.18: Wirkungsquerschnitte fiir die Prozesse "™Fe(p,x) “*'Cr, ¥2%Mn, *2Fe (kumulativ)

E/MeV “Cr Sicr %23Mn *Mn 2Fe
o/mb
352,76 £0,02 0,96%+024 41,75+4,58 30,29+ 7,50
281,00 £ 0,02 1,19+ 0,25 2891+ 7,51 0,56+ 0,08
247,90 £0,03 0,80 + 0,41 19,84 £2,97 66,10 £ 11,00
173,17 £ 0,05 1,13+ 0,13 6564+7,20 22,52+3,37 53,15+ 9,00 1,23+0,19
169,80 + 0,37 1,09+ 0,13 67,55+7,43 21,75+3,26 53,90+ 9,16 1,37 £0,21
165,40 + 0,38 1,09+0,13 66,78+7,34 22,20+3,33 53,52+ 9,10 1,28+0,20
161,90 + 0,39 1,09+ 0,13 66,10+7,27 23,38+3,50 54,96+ 9,34 1,28+ 0,21
157,70 + 0,40 1,06 +0,12 60,50+6,63 23,60+3,54 5589+ 9,50 1,26+0,20
154,00+ 0,40 0,80+0,09 68,48+7,53 2244+3,37 5544+ 942 1,06+0,17
149,70 + 0,40 1,02+£0,12 6566+7,22 2507+3,76 57,54+ 9,78 1,29+0,21
143,70+ 0,42 0,97+0,11 69,13+7,60 23,14 :1:‘3,47 56,28+ 9,55 1,45+0,23
116,60+ 0,04 090+0,11 6920+7,60 1940+291 62,10+£10,50 1,58+ 0,25
112,96 +0,05 0,93+011 67,00£7,36 26,90+4,03 73,20+ 12,44 1,58+0,25
108,81+0,05 0,85+010 6830+7,50 20,90+3,13 56,00+ 9,52 1,58+ 0,25
96,08+0,056 090+011 74504819 2570+3,85 59,50+10,11 1,69+ 0,27
8665+0,056 0,83+010 70,30+7,73 ‘28,20 +4,23 57,30+ 9,74 1,75+0,28
5.3.2 Kupfer

Protonenaktivierungen an Kupfer sind sehr gut untersucht worden; in der Literatur finden sich
Wirkungsquerschnitte fr die Bildung der zahlreichen Aktivierungsprodukte tiber den Protonen-
energiebereich von der Schwelle bis zu einigen GeV [FRI 54, COL 55, HAL 61, HUD 63, CLI 71,
HEY 72, GAR 73, CUM 74, LAG 75, ORT 76, CUM 76, GRU 82a, KOP 85, ALE 87, KOZ 88].
Die (p,x)-Prozesse an Kupferkernen werden haufig als Monitorreaktionen verwendet; in dieser
Arbeit wurden die Prozesse "™'Cu(p,x) ®Zn und ™Cu(p,x) ®Zn zusammen mit den Al-Monitorre-
aktionen zur Flullbestimmung bei TSL-Bestrahlungen herangezogen (E,<180 MeV). Fur die
langerlebigen Aktivierungsprodukte “V, 5'Cr, % 54 \n 56575804 die bei der Aktivierung von

Kollimatormaterial eine Rolle spielen, sowie fiir ®Zn, wurden Wirkungsquerschnitte bei zwei
Energien oberhalb 200 MeV bestimmt.
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Tab 5.19: Wirkungsquerschnitte fiir die Prozesse ™Fe(p,x) “m44g¢, 4y, $5Co (kumulativ)

E/MeV “mge 7S¢ ®3c 8y %Co
o/mb
352,76+ 0,02 524063 295+0,35 24,99+ 5,70
281,00£0,02 4,50+0,54 2,50+0,31 22,43+514 1587+3,97
| 247,90+ 0,03 1,80 £ 0,22 23,50 £5,88 1,18+ 0,23
173,17+ 0,05 3,35+0,40 1,44+0,17 22,01 5,00 1,92 + 0,58
169,80+ 0,37 3,10+0,37 1,27+0,15 19,97+4,59 2211+4,42 2,18+0,37
165,40+ 0,38 3,00+0,36 1,23+0,15 21,20+4,87 2325+4,65 2,05+0,35
161,90+ 0,39 2,95+0,35 1,34+0,16 2,33 £ 0,40
157,70+ 0,40 2,89+0,35 127+0,15 22,90%525 2,17 £ 0,37
154,00+ 0,40 2,63+£0,32 1,15£0,14 23,94 + 4,79
149,70+ 0,40 2,57+0,31 1,23%0,15 2,15 £ 0,36
143,70+ 0,42 2,36+0,28 1,010,112 20,52+4,70 22,09:+4,42 251+043
137,70 £ 0,04 0,98 + 0,12
116,60+ 0,04 1,91+£023 0,93+ 0,11 2,62 & 0,44
112,96+ 0,05 1,82+0,22 0,78+0,09 22,50 +4,51 3,04 +0,52
108,81+ 0,05 1,73+0,21 0,78+ 0,09 23,90 +4,78 3,28 +£0,55
96,08+ 0,05 1,080,143 0,67+0,08 17,70 £3,54 2,89 £ 0,49
86,65+ 0,05 0,85+0,10 0,47+0,06 16,80 £3,36 3,22£0,55

Die Ergebnisse (Tab 5.20) sind im Einklang mit den aus [HEY 72] und [MIL 92] (Abb. 5.30-

5.33).
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Abb. 5.30: Anregungsfunktionen fiir die Prozesse ™Cu(p,x)®*Co
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Abb. 5.31: Anregungsfunktionen fiir den ProzeR ™Cu(p,x)*Co
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rozesse natCU(p,X) G22n’ 58.57.56,5500’ 529'54Mn, 48\/,

E/MeV 254,08 + 0,13 214,37 £ 0,13
o/mb

2zZn 1,19+ 0,17 1,61+£0,23
%Co 33,42 + 3,80 34,02 + 3,90
*Co 30,23 + 3,80 43,11 + 5,40

*®Co 9,61 1,10 10,18 + 1,20

*Co 1,96 + 0,23 2,14+ 0,22
*Mn 16,30 + 3,71 13,20 + 3,10

29\Mn 6,45+ 0,73 6,22 0,71
By 3,72+ 0,60 3,10+ 0,54
*icr 9,50 % 1,50 9,44 + 1,50

Tab 5.21: Wirkungsquerschnitte fiir die Prozesse ™Cu(p,x) ¥Sc,Fe (kumulativ), ZNa

E/MeV “Isc *Fe ZNa
o/mb ofub
257,00+ 0,13 3,75+ 0,79
254,08 £ 0,13 0,375 0,033
214,37 £ 0,13 0,289 + 0,026
175,69 + 0,15 0,258 + 0,023
167,80 + 0,16 0,234 + 0,021
160,23 + 0,35 0,225 + 0,020
152,30 + 0,35 0,197 £ 0,018
146,86 £ 0,36 0,225 * 0,020
135,33 £ 0,18 17,60 £ 2,12 1,44+ 0,25
117,84 £ 0,20 17,40 + 2,11
102,10 £ 0,22 17,80 £ 2,13
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Abb. 5.32: Anregungsfunktionen fiir die Prozesse ™Cu(p,x)*V, %% Mn
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Abb. 5.33: Anregungsfunktionen fiir den ProzeR ™Cu(p,x)®2Zn
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Abb. 5.34: Anregungsfunktion fiir die Prozesse ™Cu(p,x) Sc und 5'Cr

Fir “Sc wurden experimentelle Wirkungsquerschnitte fir Protonenenergien im Bereich von
140-220 MeV bestimmt (Tab. 5.21, Abb. 5.34). Die ALICE-Vohersage von ™Cu(p,x) “Sc-
Wirkungsquerschnitten war aufgrund der groRen Target-Produkt-Massendifferenz nicht moég-
lich; in Abb. 5.34 ist das (polynom-angepaRte) Ergebnis einer von Shubin und Lunev [SHU 963a]
durchgefiihrten Rechnung nach dem Modell der intranukiearen Kaskade (INK) abgebildet.

Die Ergebnisse der ALICE-IPPE-Modelirechnungen (Abb. 5.30 - 5.33) zeigen eine recht gute
Ubereinstimmung mit den experimentellen Werten; die Kurvenform wurde durch die Theorie gut
beschrieben; fiir die Nuklide mit vergleichsweise groRer Massendifferenz zu den Targetkernen
%5%8%8Co, Y, und 5% 5 Mn ergab die Rechnung oberhalb 100 MeV Protonenenergie um den
Faktor 2-3 ehéhte Wirkungsquerschnitte; eine Ausnahme ist die *'Cr-Bildung, die bis zu etwa
200 MeV gut vorhergesagt, zu héheren Energien dann jedoch tiberschétzt wird. Gut angenéhert
in Form und GréRenordnung wird die ™Cu(p,x) ®Zn-Funktion im gesamten Energiebereich bis
etwa 250 MeV. Die INK-Rechnung fir ¥Sc liefert erst ab etwa 250 MeV zufriedenstellende

Ergebnisse.
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Ein Vergleich der in den Abb. 5.30-5.34 dargestellten ALICE-IPPE-Ergebnisse flr die Re-
aktionen ™Cu(p,x)**5"%8Co, 48V, * % Mn, ®2Zn und *'Cr mit den von Mills et al. [MIL 92] durch-
gefiihrten ALICE-92-Rechnungen zeigt, daf die von Shubin et. al [SHU 96] durchgefihrten
Programmanpassungen (siehe Kap. 4.2) fur die hier betrachteten Reaktionen keine Verbesse-
rung in der Abschatzung der Reaktionswahrscheinlichkeit bringen: Fur die %°Co-Querschnitte
etwa fallen die ALICE-IPPE-Ergebnisse sogar schiechter aus als bei Mills et. al, wahrend die
Anregungsfunktionen fiir Co und “V &hnlich verlaufen (Abb. 5.35)
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Abb. 5.35: Vergleich der theoretischen Anregungsfunktionen nach ALICE-IPPE [SHU 96] und
ALICE-92 [MIL 92] furr die Cu(p,x)**'Co und “V-Reaktionen, die am besten mit
den experimentellen Daten [MIL 92, Symbole] ALICE-IPPE tibereinstimmen.
ALICE-IPPE bringt trotz physikalisch sinnvoller Anderungen im Code keine

besseren Ergebnisse
Offenbar spielen sowohl Pracompound-Deuteronen- und y-Emission als auch Nukleonen- und
y-'Konkurrenz beim Weisskopf-Ewing-Zerfall des Compoundkernes bei den hier betrachteten
Reaktionen nur eine untergeordnete Rolle.
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Die Bildung von *Fe aus natirlichem Kupfer wurde fiir einige Protonenenergien bereits unter-
sucht. Nach [HEY 72] betragt der Wirkungsquerschnitt im gesamten Energiebereich von 82,0
bis 416,0 MeV konstant (11,0 + 1,0) mb, was eher unwahrscheinlich ist. Friedlander et al. [FRI
54] stellen flr 2200 MeV einen Reaktionsquerschnitt von 12,0 mb fest. Die in dieser Arbeit
gefundenen MefRpunkte liegen etwa 60 % iiber den Literaturdaten (Abb. 5.36).
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Abb. 5.36: Theoretische und experimentelle Anregungsfunktion fiir den ProzeR ™Cu(p,x) *Fe

Die theoretischen Wirkungsquerschnitte fiir den ™Cu(p,x) *Fe-ProzeR im untersuchten Ener-
giebereich weichen stark vom experimentellen Befund ab. Offenbar ist die Massendifferenz

6. . . " . e
*%5Cu-SFe bereits zu groB, um eine zuverlassige Vorhersage zu erméglichen.

5.3.3 Zink

Zink ist als Targetelement weniger gut untersucht als Kupfer. In der Literatur sind (p,xn)-
Wirkungsquerschnitte fiir die Bildung der Galliumisotope %Ga und ¥Ga aus natirlichem Zn und
angereichertem %zn dokumentiert [BLO 55, HIL 72, TAR 90, KOP 90, NOR 91, SZE 98]. In

dieser Arbeit wurde die Bildung der langeriebigen Isotope “V, %% *Mn sowie $5565758Co unter-
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sucht; in den Abb 5.37-5.39 sind die ermittelten Anregungsfunktionen (Symbole) sowie die
Ergebnisse der ALICE-Rechnungen (Linien) dargestelit. Fiir die Produktnuklide *Ga und Zn,
deren Masse sich von denen der Targetnuklide nur wenig unterscheidet, werden die experimen-
tellen Ergebnisse sehr gut durch die Modellrechnung bestatigt, wahrend die theoretischen
Wirkungsquerschnitte bei groReren Massedifferenzen durchweg um einen Faktor 2-3 Gber den
experimentellen Daten liegen.
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Abb 5.37: Anregungsfunktionen fiir die Prozesse "™Zn(p,x) ®Zn und ¥Ga. Fiir ¥Ga
waren zusatzlich Literaturwerte [KOP 90, NOR 91, SCZ 95] verfigbar
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Abb 5.38: Anregungsfunktionen (Exp.: Symbole, Theo.: durchgezogene Kurven) flir die Pro-
zesse "™Zn(p,x)***5"*Co (mit gestrichelten Hilfslinien)
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mbole, Theo.:durchgezogene Kurven) fur die Pro-

Abb 5.39: A i Exp.: S
nregungsfunklionen (Exp. o mit gestrichelten Hilfslinien)

zesse natzn(p,x) 52, 54Mn und 48V (
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Tab 5.22: Wirkungsquerschnitte fiir die Prozesse "™Zn (p,x) ¥%5"%Co, ®zZn (kumulativ)

E/MeV %Co %®Co ¥Co ®Co %2Zn
o/mb
254,30+ 0,07 1,54+£0,35 9,62+ 2,21 36,35+7,83 27,70+6,37 8,11+£2,03
214,70+ 0,08 1,40+0,29 9,35+ 1,96 4480+7,35 26,90%5,65 7,71+£1,70
172,00+ 0,09 1,77 £0,27 10,30+ 1,54 37,70x566 28,10+4,22 11,00%£1,64
157,00+ 0,10 1,58 £0,23 8,90 £1,33 2740+411 29,20+4,38 11,00+ 1,64
134,00 £ 0,11 1,43 £ 0,21 8,16 £ 1,22 2260+3,39 28,90+4,33 9,39 + 1,41

Tab 5.23: Wirkungsquerschnitte fir die Prozesse ™Zn (p,x) “V, %5Mn, ¥Ga (kumulativ)

E/MeV By 29Mn *Mn ¥Ga
o/mb
254,30+ 0,07 2,26+0,52 5,47 £ 1,31 11,8 £ 2,83 1,19+ 0,50
214,70+ 0,08 2,18+ 0,46 578 +1,27 11,6+£2,76 1<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>