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Zusammenfassung

Die kosmische Nukleosynthese 35 protonenreicher stabiler Nuklide zwischen Se-
len und Blei kann nicht durch Neutroneneinfangprozesse erklart werden. Es
wird angenommen, dass diese Kerne in explosiven Szenarien, wie Supernova-
Explosionen durch Protoneneinfang oder Photodesintegrationsprozesse, erzeugt
werden, jedoch sind die solaren Haufigkeiten dieser sogenannten p-Kerne noch
nicht verstanden. Der p-Kern mit der gréfiten Isotopenhiufigkeit, “2Mo, wird in
Nukleosynthese-Netzwerkrechnungen deutlich unterproduziert.

Eine mogliche Ursache konnten unprizise Reaktionswirkungsquerschnitte
sein, da die meisten Wirkungsquerschnitte nur aus Modellrechnungen bekannt
sind. Daher war es naheliegend, die Photodesintegrationswirkungsquerschnitte
von 2Mo mit der Methode der Photoaktivierung an der Strahlungsquelle ELBE
im Forschungszentrum Dresden-Rossendorf zu iiberpriifen.

Durch die hohe Intensitit der Bremsstrahlung von bis zu 10° MeV~tcm—2s™1
im Energiebereich bis zu 20 MeV konnten im Rahmen dieser Arbeit erstmals
nicht nur die (y,n)-, sondern auch die (v,p)-Reaktionen an %Mo bei astrophy-
sikalisch relevanten Energien untersucht werden. Durch die Messungen an zwei
Bestrahlungsplédtzen konnten systematische Unsicherheiten reduziert werden. Ins-
besondere wurde eine prézise Bestimmung der Photonenfluenz vorgenommen:
Am Kernphysikmessplatz erfolgte die Bestimmung mittels Kernresonanzfluores-
zenz an 'B. Im Elektronenstrahlfinger wurde die Photodesintegrationsreaktion
97Au(y,n) zur Normierung der Photonenfluenz verwendet, nachdem sie zuvor am
Kernphysikmessplatz iiberpriift wurde.

Die Reaktion ?Mo(v,n)?"™Mo, mit einer Halbwertszeit des Endkerns von 65,
war dank einer Rohrpost zugénglich, mit der die Proben in weniger als 10s von
der Bestrahlungsstation zum Zerfallsmessplatz transportiert werden konnen.

Die Messungen dieser Arbeit bestétigen im wesentlichen die Hauser-Feshbach-
Modellrechnungen beziiglich der Photodesintegrationsreaktionen (,n) und (7,p).
Die Unterproduktion der Mo- und Ru-Isotope ist daher nicht erkldrbar durch
ungenaue Wirkungsquerschnitte. Zur Nukleosynthese dieser Kerne miissen andere
astrophysikalische Prozesse, z.B. neutrinoinduzierte Reaktionen beitragen.

Die gemessenen Photoaktivierungsausbeuten haben eine hohe Empfindlich-
keit auf die Photonenstéirkefunktion. Anderungen der Dipolriesenresonanzpara-
meter wirken sich stéirker auf berechnete Ausbeuten aus, als Anderungen der
Kernniveaudichte oder der Parameter des optischen Modells. Durch gleichzeitige
Messung der Photodesintegration am Kern Mo konnten Unsicherheiten in der
Normierung von Photoneutronenexperimentdaten aus der Positronenannihilation
im Flug geklart werden.
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Kapitel 1

Einleitung und Motivation

Ein fundamentales Bediirfnis des Menschen ist die Kenntnis, woraus wir und die
Welt um uns herum bestehen und wie sie entstand, oder etwas markiger ausge-
driickt: , Warum die Welt so ist, wie sie ist.“ Wir beobachten, dass die Materie an
unterschiedlichen Orten im Universum unterschiedlich zusammengesetzt ist, aber
solche Unterschiede - im Sonnensystem beispielsweise - sind plausibel, da wir
wissen, dass z.B. bei der Entstehung von Planetensystemen bestimmte Entmi-
schungsvorginge auftreten. Auf den ersten Blick verwundert mehr, dass gerade
auch benachbarte Elemente im gesamten Weltall mit hochst unterschiedlichen
Héaufigkeiten vorhanden sind.

Das Ziel dieser Arbeit ist ein Beitrag zum Versténdnis der Elementsynthe-
se. Die Frage ist, warum welches Element, bzw. Isotop mit welcher Haufigkeit
im Sonnensystem auftritt. Ist der kosmologische Entstehungsort und das astro-
physikalische Szenario (z.B. ein roter Riesenstern oder eine Supernovaexplosion)
bekannt, so lassen sich Haufigkeiten aus sog. Netzwerkrechnungen gewinnen.

Die Netzwerkrechnungen umfassen praktisch den gesamten bekannten Bereich
der Nuklidkarte und das sind die 112 z.Zt. bekannten chemischen Elemente mit
ca. 2000 Nukliden und mehr als 20000 Reaktionen. Jedes Isotop kann nun mit be-
stimmten Wirkungsquerschnitten, abhéngig von den physikalischen Randbedin-
gungen, eine Vielzahl verschiedener Kernreaktionen eingehen. (Fiir die Bildung
eines bestimmten Isotops spielen allerdings nur einige wichtige Schliisselreaktio-
nen eine entscheidende Rolle.)

Dabei werden alle méglichen physikalischen Reaktionen beriicksichtigt, was
wiederum alle kernphysikalischen Parameter aller beteiligten Isotope erfordert.
Wo irgend moglich sollten natiirlich experimentell bestimmte Grofien verwendet
werden. Wurden diese Groflen aber noch nicht gemessen, miissen die Werte mit
geeigneten theoretischen Modellen berechnet werden. Wenn aber die Modelle die
Wirklichkeit nicht mehr hinreichend genau beschreiben, werden auch kernphysika-
lische Parameter wie z.B. Reaktionsraten von den wahren Werten abweichen und
die Netzwerkrechnungen liefern mehr oder weniger falsche Ergebnisse. Zumindest
kann dies eine Ursache fiir Abweichungen zwischen gemessener und berechneter
Héufigkeit sein.

In Kapitel 2 werden zunéchst die Aspekte der Nukleosynthese schwerer Ker-
ne und die Besonderheiten des p-Prozesses kurz skizziert. Anschliefend werden



2 KAPITEL 1. EINLEITUNG UND MOTIVATION

die Aussagen der Netzwerkrechnungen in Bezug auf die Problemstellung der Ar-
beit analysiert: insbesondere die Haufigkeiten der Isotope %% %Mo und % %®Ru im
Sonnensystem werden stark unterschéitzt. Daraus ergibt sich die Notwendigkeit
weiterer experimenteller Daten, da die Querschnitte der Photodesintegrations-
reaktionen dieser Kerne bei den astrophysikalisch interessanten Energien bisher
nur aus Modellrechnungen bekannt waren. An der Strahlungsquelle ELBE im
Forschungszentrum Dresden-Rossendorf bietet sich die Moglichkeit, die Photo-
desintegrationsquerschnitte mittels Bremsstrahlung und der Methode der Pho-
toaktivierung (Abschnitt 2.5) zu untersuchen. Insbesondere kénnen aufler (y,n)
auch die wesentlich selteneren Prozesse (,p) und (v,a) untersucht werden, da
der Energie- und Intensitétsbereich von ELBE dafiir grof3 genug ist.

Die Erzeugung des Elektronenstrahls und die Umwandlung in Bremsstrahl-
ung, sowie die Bestrahlungs- und Zerfallsmessplétze, einschlieSlich der Messung
der Endpunktsenergie und der Photonenfluenz werden in Kap. 3 vorgestellt.
Ebenso die Rohrpost zur Untersuchung kurzlebiger Isotope.

Die Auswertung und Datenanalyse (Kap. 4) erfolgt in mehreren Schritten:
die eigentliche Messgrofie ist die Aktivierungsausbeute (Abschn. 4.1), ihr geht
eine Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors voraus und es
miissen Korrekturen der Zahlrate und fiir jeden Reaktionsendzustand individuelle
Zerfallsschemata beriicksichtigt werden.

Der Reaktionsquerschnitt kann mit der Aktivierungsausbeute nur verglichen
werden, wenn er mit der absoluten Verteilung der Bremsstrahlung gefaltet wird.
Daher ist es notig, eine genaue Kenntnis der Form des Spektrums (Beschreibung
mit Modellen und Monte-Carlo-Simulationen, Abschn. 4.2), der Endpunktsen-
ergie (indirekte Messung iiber die Protonenenergieverteilung des Deuteriumauf-
bruchs, Abschn. 4.3), sowie die absolute Fluenz (Messung mittels Kernresonanz-
absorption an "B, Abschn. 4.4) zu erlangen.

Ein Vergleich der im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Aktivierungsausbeu-
ten mit der integralen Ausbeute resultierend aus Reaktionsquerschnitten friitherer
Experimente erfolgt in Kap. 5. AnschlieBend erfolgt ein Vergleich mit den Hauser-
Feshbach-Modellrechnungen der Programme TALYS und NON-SMOKER (Kap.
6). In Kap. 7 werden die Konsequenzen der Messung fiir die astrophysikalischen
Netzwerkrechnungen und mogliche alternative Erklarungen fiir die Unterproduk-
tion von ?2Mo diskutiert. Eine Zusammenfassung und Schlussfolgerungen folgen
in Kap. 8.



Kapitel 2

Nukleosynthese und
Photodesintegration

Nach dem heutigen Verstdndnis wurden kurz nach dem Urknall, nachdem sich
Quarks zu Hadronen kondensiert hatten, nur die Isotope der Elemente Wasser-
stoff, Helium, sowie geringe Mengen von Lithium in nennenswerten Anteilen er-
zeugt. Alle schwereren Elemente konnten erst viele Millionen Jahre spéter im
Inneren von Sternen schrittweise durch verschiedene Fusionsprozesse erzeugt wer-
den (Abb. 2.1, roter Pfeil). Dies ist jedoch nur méglich, solange die Differenz der
Bindungsenergien pro Nukleon positiv ist, andernfalls wird die Fusionsreaktion
endotherm und die Fusion kommt zum Erliegen, weil die Temperatur absinkt. Der
Kern mit der héchsten Bindungsenergie pro Nukleon ist 5Ni, der in massereichen
Sternen exotherm erzeugt werden kann.

2.1 Nukleosynthese schwerer Kerne

Mit dem wachsenden Verstédndnis der Sternentwicklung wurde bald klar, dass
die Elemente im wesentlichen durch Neutroneneinfangprozesse gebildet werden
mussten [Burb57]. Wihrend der Fusionsphase werden durch die beiden Reaktio-
nen C(a,n) und ??Ne(a,n) Neutronen erzeugt. Wenn diese Reaktionen in einer
der dufleren Schalen ablaufen, und im Inneren bereits Eisen erzeugt worden ist,
kénnen die Eisenkerne mittels (n,y)-Reaktionen so viele Neutronen einfangen bis
ein radioaktiver Kern mit einer entsprechend kurzen Halbwertszeit (HWZ) ent-
steht (**Fe, Ty /2 = 44,5 d) und sich durch f~-Zerfall in das stabile *?Co umwandelt
(siehe Abb. 2.2), das wieder ein Neutron einfangen kann. Die durchschnittliche
Dauer zwischen zwischen zwei Neutroneneinfingen ist etwa 100 Jahre.

Betrachtet man diesen sog. s-Prozess (slow neutron capture) in der Nuklid-
karte (griiner Pfeil in Abb. 2.1), so kann man sagen, dass er entlang dem , Tal der
Stabilitdt“ verlauft. Etwa die Hélfte aller Kerne zwischen Eisen und Blei/Wismut
wurde auf dies Weise erzeugt.

Die durch den s-Prozess erzeugten Isotopenhéufigkeiten waren aber in den
meisten Féllen im Verhéltnis zur beobachteten Haufigkeit im Sonnensystem noch
zu gering. Aulerdem kann die Existenz der Elemente Thorium und Uran mit

3



4 KAPITEL 2. NUKLEOSYNTHESE UND PHOTODESINTEGRATION

ol
s
'b*_,.,, =
igh” 8 /
c . I "‘Jl
O - L 184
5 s-Prozess in Roten Riesen et 4
g - 182
& ] . i
3 82Pb |
= : 1 y
= o
A I 1 y
o ———
< p-Prozess in Novae o ——
o . Jf
3 - !
50 50 s L e -..-—-"/
Aot
NP2 |
L | 22— "l r-Prozess in Supernovae
L *
s e 82
= & |
A% o
w, ;ﬁ 8 Fusion in Stemen
e 20
2 8 e ANZahl der Neutronen

Abbildung 2.1: Verschiedene Pfade der Nukleosynthese auf der Nuklidkarte. Sta-
bile Isotope sind als schwarze Quadrate dargestellt. Der Bereich bekannter Isotope
ist in gelber Farbe dargestellt, hypothetische Kerne in griin. (aus: [KHuKO03])

dem langsamen Neutroneneinfang gar nicht erklart werden, da die meisten Iso-
tope zwischen 2%Bi und 232Th viel zu kurze Halbwertszeiten haben um einen
s-Prozesspfad zu ermoglichen. Erst als eine gewisse Einsicht in den Ablauf einer
Supernovaexplosion gewonnen war, konnte auch die Herkunft der anderen Halfte
aller schweren Kerne entsprechend ihrer beobachteten Haufigkeit erkléart werden.

Bei einer Supernova vom Typ II handelt es sich um einen Kernkollaps ei-
nes massereichen Sterns. Durch die bei der Kontraktion entstehenden sehr hohen
Temperaturen photodesintegrieren Neutronen aus den Eisenkernen und durch den
hohen Druck wird der Elektroneneinfang der Protonen begiinstigt. Es kommt zur
Bildung eines Neutronensterns. An der Oberfliche des Neutronensterns verblie-
bene Fe-Kerne fangen in Bruchteilen einer Sekunde so viele Neutronen ein, bis
der Kern die Neutronenabbruchkante erreicht und die Neutroneneinfangreaktion
endotherm wird. Erst jetzt zerféllt der Kern in das néchsthéhere Element, das
wiederum sofort einige Neutronen einfangen kann, usw. In Abb. 2.1 ist der r-
Prozess (rapid neutron capture), durch den auch die schwersten stabilen Isotope
erzeugt werden konnen, durch einen violetten Pfeil gekennzeichnet.

Durch die Reflektion der Stoflwelle an der Oberfliche des Neutronensterns
wird die Materie ins interstellare Medium ausgeworfen und die Nukleosynthese
endet abrupt. Die Kerne zerfallen nun iiber den 5~ -Zerfall zu den isobaren stabi-
len Isotopen (Abb. 2.2). Dabei kénnen auch einige stabile neutronenreiche Isotope
erzeugt werden, die vom s-Prozess nicht erreicht werden. In Netzwerkrechnungen
mit geeigneten astrophysikalischen Szenarien konnen die Haufigkeiten der meisten
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung des s-, r- und p-Prozesses (aus
[Kaep06]).

Isotope schwerer als *Fe durch die beiden Neutroneneinfangprozesse sehr genau
vorhergesagt werden [Arno03].

2.2 Nukleosynthese durch Photodesintegration
— der p-Prozess

Es gibt allerdings 35 protonenreiche! Isotope von ™Se bis 1%Hg, die durch keinen
der beiden Neutroneneinfangprozesse erzeugt werden kénnen? [Lamb92, Arno03].

Wie aus Abb. 2.2 ersichtlich, werden sie vom s-Prozess umgangen und vom r-
Prozess sind sie durch stabile Isobare niedrigerer Ordnungszahl abgeschirmt. Eine
Zeit lang nach Entdeckung der Neutroneneinfangprozesse war deren Entstehung
vollig unklar. Eine erste Vermutung, dass diese Kerne durch Protoneneinfang
(weshalb sie den Namen ,p-Kerne“ bekamen) erzeugt wurden, erwies sich als
nicht haltbar, da bis heute kein Ort im Universum bekannt ist, an dem die Pro-
tonen geniigend hohe Energie haben, um die Coulombbarriere zu iiberwinden.
Lediglich in bestimmten Doppelsternsystemen, sog. Binaries, in denen ein mas-
sereicher, kompakter Stern (meist ein weiler Zwerg) die Wasserstofthiille eines
roten Riesensterns absaugt, werden die Wasserstoftkerne so stark beschleunigt,

'Die Formulierung ist etwas ungliicklich gewihlt, da alle stabilen Isotope, die schwerer als
40Ca sind, mehr Neutronen als Protonen enthalten. Auch die Bezeichnung neutronenarm ist
daher eigentlich nicht zutreffend. Es handelt sich um die ein oder zwei leichtesten Isotope
einiger Elemente.

2Der Kern °®Ni ist zwar schwerer als ®*’Fe und ebenso abgeschirmt von s- und r-Prozess, kann
aber durch den sog. e-Prozess (Gleichgewichtsprozess von engl.: equilibrium) erzeugt werden.
Siehe: [Burb57].
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dass sie von den in der Akkretionsscheibe des massereicheren Sterns vorhandenen
schweren Kernen absorbiert werden kénnen?. Dieser sog. rp-Prozess (rapid proton
capture) kann aber nur einen Teil der Héufigkeit der leichteren p-Kerne erklaren
und endet in der Massengegend um '°°Sn.

Durch Netzwerkrechnungen hatte sich herausgestellt, dass bei Temperaturen
von 2 bis 3 GK geméafl der Planckverteilung geniigend Photonen mit Energien
oberhalb der Bindungs-, bzw. Separationsenergien von Protonen oder Neutronen
vorhanden sind, so dass die p-Kerne durch Photodesintegrationsreaktionen (v,n),
(7,p) und (v,a) schwererer Isotope und Elemente erzeugt werden kénnen. Da
diese photoneninduzierten Reaktionen durch y-Quanten ausgelost werden, ist die
Bezeichnung ~-Prozess treffender. Die schwereren ,Saatkerne’ miissen allerdings
vorher bereits vorhanden sein und konnen zuvor durch den s- und evtl. auch
durch den r-Prozess erzeugt worden sein.

2.3 Simulation der stellaren Nukleosynthese —
Netzwerkrechnungen

Um die elementaren und Isotopenhéufigkeiten durch die verschiedenen Prozesse
in einem astrophysikalischen Szenario (z.B. einer Supernovaexplosion) vorher-
sagen zu konnen, ist bereits aus der Nuklidkarte ersichtlich, dass umfangreiche
Rechnungen durchgefiihrt werden miissen, die aus einem Netzwerk aller vom Re-
aktionsfluss betroffenen Isotope bestehen. Ein Bestandteil der Rechnungen ist
der materielle Aufbau des Ausgangssterns (im Falle einer Supernovaexplosion ist
dies ein roter Uberriese). Es werden Informationen, wie die radiale Zusammen-
setzung, der Druck und die Temperatur als Funktion des Radius, aber auch das
Magnetfeld und andere Eigenschaften benétigt, die grofitenteils aus astronomi-
schen Beobachtungen stammen. Einige Eigenschaften, wie die (Hydro-)Dynamik
miissen aus Modellen entnommen werden. Dazu zéhlt beispielsweise wie der Stern
kollabiert und explodiert.

Um den Ablauf und Reaktionsfluss korrekt beschreiben zu kénnen, sind kern-
physikalische Figenschaften wie Massen und Bindungsenergien von iiber 2000
bekannten Isotopen und die Querschnitte von iiber 20000 Reaktionen nétig, die
unter den gegebenen Bedingungen auftreten konnen. Wihrend bei den Massen
auf umfangreiche Tabellen zugegriffen werden kann (z.B. [Waps03, Audi03]), ist
nur ein kleiner Teil der benétigten Reaktionsquerschnitte bisher experimentell
gemessen worden und muss durch separate Modellrechnungen vorher bestimmt
werden. Diese basieren auf dem Hauser-Feshbach-Modell, das im Rahmen des
Vergleichs mit den in dieser Arbeit experimentell gewonnenen Daten in Kapitel
6 vorgestellt wird.

Es sei bereits an dieser Stelle eigens darauf hingewiesen, dass Laborquer-
schnitte fast ausschliefflich fiir Kerne im Grundzustand gewonnen werden kénnen.
Bei den Temperaturen der explosiven astrophysikalischen Szenarien von iiber 2

3Wenn der kleinere Stern eine bestimmte Masse vom grofieren Stern aufgenommen hat,
kollabiert er und explodiert als Supernova vom Typ Ia.



2.4. ISOTOPENHAUFIGKEITEN IM SONNENSYSTEM 7

GK sind aber gemifl der Boltzmannverteilung ein Grofiteil der Kerne in ange-
regten Zusténden, wodurch sich die Anregungsfunktion zu niedrigeren Energien
verschiebt und die astrophysikalischen Reaktionsraten im Vergleich zu Grund-
zustandsfunktionen verstéirkt sind. Die Problematik dieser Verstdrkungsfaktoren
(engl.: enhancement factors) wird eigens in Abschnitt 6.3 diskutiert.

2.4 Vergleich mit gemessenen Isotopenhiufig-
keiten im Sonnensystem

Wie bereits eingangs erwihnt, ist das eigentliche Ziel der Netzwerkrechnungen,
die beobachteten Haufigkeiten der Elemente und Isotope in einem astrophysika-
lischen Szenario zu beschreiben. Auf der Erde kénnen nur die relativen Isoto-
penhéaufigkeiten gewonnen werden, da sich die Elementhéufigkeiten bei der Bil-
dung des Planetensystems und durch dynamische Vorgéange auf der Erdoberfliche
entmischt haben [Ande89, Daup05].

In Meteoriten, insbesondere in C1-Chondriten (“Presolar grains”) ist die ur-
spriingliche Element- und Isotopenhéufigkeiten jedoch noch weitgehend erhal-
ten geblieben, so dass diese als Maf fiir die urspriingliche Zusammensetzung der
Materie des Sonnensystems herangezogen werden konnen [Ande89]. Die solaren
Héufigkeiten der p-Kerne und insbesondere auch die in den Netzwerkrechnungen
unterproduzierten Mo- und Ru-Isotope wurden von Dauphas et al. an verschiede-
nen Meteoriten systematisch untersucht [Daup02a, Daup02b, Daup03, Daup04].

Auch die Spektroskopie der Sonne liefert wichtige Information iiber die Ele-
menthéufigkeiten. Die Absorptionslinien der Elemente in Photosphére und Koro-
na erlauben eine direkte Bestimmung der solare Isotopenhéaufigkeit.

2.4.1 Uberproduktionsfaktoren

Die p-Prozess-Hiufigkeiten sind in Abb. 2.3 in Form von normierten Uberproduk-
tionsfaktoren < Iy > (M)/Fy(M) dargestellt [Arno03]. Der mittlere Uberproduk-
tionsfaktor < F; > (M) eines Sterns mit der Masse M ist definiert als die totale
Masse des p-Nuklids ¢, produziert in den p-Prozess-Schichten, dividiert durch die
entsprechende Masse entsprechend einer solaren Zusammensetzung. Der Normie-
rungsfaktor Fy(M) ist der mittlere Uberproduktionsfaktor, gemittelt iiber die 35
p-Kerne (siche Tabelle 1 in [Arno03]):

1
Fo= o Y F(N,Z) (2.1)

Mit diesen Definitionen wéren alle normierten Uberproduktionsfaktoren gleich
eins, wenn die abgeleitete Haufigkeitsverteilung solar wére.

2.4.2 Die Unterproduktion von 22%4Mo

Im vorhergehenden Abschnitt wurde bereits darauf hingewiesen, dass nur ein
kleiner Teil der benotigten Reaktionsquerschnitte bisher experimentell bestimmt
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Abbildung 2.3: Normierte Uberproduktionsfaktoren der p-Kerne fiir individuelle
Supernovaexplosionen vom Typ IT (SNII) von Sternen mit solarer Metallizitdat und
mit 13 bis 25 Sonnenmassen, dargestellt durch die vertikalen Balken ([Arno03],
Abb. 31.). Diese Werte wurden in einer ,, Ursprungsmassenfunktion (engl.: initial
mass funktion (IMF)) gemittelt und sind als offene Quadrate dargestellt. Die
diagonalen Linien verbinden p-Kerne desselben Elements.

wurden. Insbesondere Querschnitte der Photodesintegrationsreaktionen, die meist
von photonuklearen Messungen stammen, sind auf stabile Ausgangskerne be-
schriankt. Ohne Extrapolation mit geeigneten theoretischen Modellrechnungen
wéren die Netzwerkrechnungen nicht sinnvoll durchfiihrbar. Die Modelle sind
i.d.R. an die experimentellen Werte meist global angepasst, d.h. sie folgen ei-
nem Trend moglichst iiber den gesamten Massenbereich. Dadurch ergeben sich
zwangslaufig lokale Abweichungen. Aber auch wenn diese beriicksichtigt werden,
ldasst sich beispielsweise nicht ausschlieBen, dass in Massenbereichen weitab vom
Tal der Stabilitdt unbekannte Effekte auftreten.

Sind die experimentellen Daten ungenau, verursacht dies automatisch eine
groffere Unsicherheit in den Querschnitten der Modellrechnungen, die sich auch
auf die Netzwerkrechnungen auswirken kann. Dies heifit nicht zwangsléufig, dass
die Experimente selbst ungenau sein miissen. Haufig liegt der astrophysikalisch
interessante Energiebereich viel niedriger als die gemessenen Querschnitte, im
Falle der photoneninduzierten Reaktionen dicht {iber der Separationsenergie, wo
die Querschnitte insbesondere bei geladenen Teilchen im Ausgangskanal wegen
der Coulombbarriere sehr klein sind.
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Es erklirt sich daher von selbst, dass eine Uberpriifung der Querschnitte im
Experiment die einzige verlassliche Methode ist, die Ergebnisse der Netzwerkrech-
nungen zu prézisieren [Mohr07]. Das garantiert aber nicht, dass die berechneten
und gemessenen Héaufigkeiten dann iibereinstimmen. Nur wenn die astrophysi-
kalischen Bedingungen korrekt gewéhlt sind, lasst sich die Haufigkeit richtig ab-
bilden. Eine grole Unsicherheit liegt auch in der Dynamik explosiver Ereignisse.
Allerdings wirken sich Unsicherheiten hierin eher global aus.

Motivation fiir die Aufgabenstellung dieser Arbeit ist die starke Unterproduk-
tion der p-Kerne Mo und **Mo, sowie “Ru und *®Ru, sieche Abb. 2.3. Die in der
Abb. dargestellten Uberproduktionsfaktoren wurden mit einem SNII-Modell von
[Raye95] berechnet. Die vier p-Kerne mit den Massen 92 bis 98 werden alle deut-
lich unterproduziert. Es ist nun denkbar, dass entweder die Reaktionsquerschnitte
die zur Bildung der Isotope fiithren durch die Hauser-Feshbach-Modellrechnungen
systematisch als zu klein, oder Vernichtungsquerschnitte als zu grofl angenommen
werden. Laut Rapp et al. [Rapp06] hiingen die Hiufigkeiten der Kerne "*Kr, %Mo
und %Ru empfindlich von der (v,p)-Photodesintegrationsquerschnitten ab.

2.5 Die Methode der Photoaktivierung

Prinzipiell gibt es zwei Moglichkeiten die Querschnitte von Photodesintegrations-
reaktionen zu untersuchen. Zunéchst scheint es am einfachsten, die Photonen-
flussverteilung und die Photoneutronen, bzw. -protonen direkt zu messen. Aber
gerade die Messung letzterer ist problematisch.

Da Neutronen elektrisch neutral sind, wechselwirken sie mit der Materie nur
schwach. Es ist daher schwierig sie zu detektieren und ihre Energie zu mes-
sen. Plastikszintillatoren haben eine méflige Nachweiswahrscheinlichkeit, aber die
Energie von Neutronen kann nur in Flugzeitexperimenten bestimmt werden. Um
eine ausreichende Energieauflosung zu erhalten ist ein grofler Abstand zwischen
Probe und Detektor nétig. Dies wiederum fithrt zu einem kleinen Offnungswinkel.

Geladene Teilchen wie Protonen erfahren andererseits einen betréchtlichen
Energieverlust und Selbstabsorption in der Probe, solange diese nicht extrem
diinn ist, was wiederum die Ausbeute zu stark reduziert. Auflerdem sind Si-
Detektoren, die sich fiir den Nachweis eignen, zu empfindlich auf den enormen
Untergrund gestreuter Bremsstrahlung.

Mit der Methode der Photoaktivierung lassen sich diese Probleme umgehen.
Die Nuklidkarte zeigt, dass durch photoneninduzierte Reaktionen mit stabilen
Kernen zum Teil radioaktive Nuklide gebildet werden. Diese radioaktiven Kerne
konnen durch Gammaspektroskopie genau identifiziert werden. Wenn die Halb-
wertszeit in einem zugénglichen Bereich ist, die Photoreaktionsquerschnitte nicht
zu klein sind und Gammaquanten mit geniigend hoher Photonenemissionswahr-
scheinlichkeit gebildet werden, kann die Photoaktivierungsausbeute, also die An-
zahl der aktivierten Kerne, bestimmt werden. Zudem bietet diese Methode den
Vorteil, dass keine angereicherten Proben verwendet werden miissen, da die -
Strahlen gewohnlich beziiglich ihrer Energie dem emittierenden Isotop meist ein-
deutig zugeordnet werden kénnen.
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Bei (7,n)-Reaktionen steigt der Querschnitt ab der Separationsenergie
zunéchst recht steil an und erreicht ein Maximum mit der Dipolriesenresonanz
(GDR, engl.: Giant Dipol Resonance) die bei mittelschweren Kernen im Energie-
bereich um 15 MeV liegt (schwarze Kurve in Abb. 2.4).

Thermische
Verteilung

Y
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Abbildung 2.4: Abtastung des Gamow-Fensters mittels Bremsstrahlung. Darge-
stellt ist die Plancksche Strahlungskurve (rote Linie) und beispielhaft der Quer-
schnitt fiir eine Photodesintegrationsreaktion (schwarze Linie), die gefaltet das
sog. Gamow-Fenster (rote Flidche) ergeben. Durch Photoaktivierung mit Brems-
strahlung (spektrale Verteilung = blaue Kurve) ldsst sich der Reaktionsquer-
schnitt in diesem Bereich mit Variation der Endpunktsenergie iiberpriifen.

Bei (,p)- oder (7, a)-Reaktionen ist der Verlauf des Querschnitts ab der Se-
parationsenergie bzw. dem ()-Wert wegen der Coulombbarriere wesentlich flacher.

Die spektrale Verteilung der v-Quanten in einem Stern entspricht in guter
Néherung der Schwarzkorperstrahlung und wird durch die Plancksche Strah-
lungsgesetz beschrieben (rote Kurve in Abb. 2.4). Die Plancksche Kurve ist ge-
kennzeichnet durch einen exponentiellen Abfall iiber viele Gréfenordnungen. Die
astrophysikalische Rate fiir photoneninduzierte Reaktionen ergibt sich aus der
Faltung der Planckschen Verteilung mit dem Querschnitt, die als rote Flédche in
Abb. 2.4 eingezeichnet ist. Dieser schmale Uberlappbereich oberhalb der Separa-
tionsenergie wird in Analogie zu Reaktion mit geladenen Teilchen im Eingangs-
kanal Gamow-Fenster* genannt. Gewdhnlich reicht es etwa 5 bis 10 MeV iiber die

4George Gamow, 1904-1968
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Separationsenergie hinaus, die ihrerseits je nach Isotop zwischen 5 und 15MeV
liegt.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Experimente mit Bremsstrahlung bei End-
punktsenergien zwischen 10,5 und 16,2 MeV im Kernphysikmessplatz an ELBE
durchgefiihrt.

Durch die Temperaturabhéngigkeit der Planckschen Strahlungskurve kann
die Lage und Breite das Gamow-Fensters schwanken. Auflerdem kann sich in
Abhéngigkeit von der Temperatur ein Teil der Kerne in angeregten Zustdnden
befinden. Dadurch verschiebt sich das Gamow-Fenster zu niedrigeren Anregungs-
energien, bei denen die Photonendichte einige GroBenordnungen ansteigt. Ange-
regte Kerne lassen sich im Labor nicht untersuchen, aber in Hauser-Feshbach-
Modellrechnungen lassen sich Querschnitte auch fiir angeregte Kerne berechnen,
wie in Kapitel 6 fiir den Kern “>Mo gezeigt wird.



Kapitel 3

Der Photoaktivierungsmessplatz
am Elektronenbeschleuniger

ELBE

Die Experimente wurden am supraleitenden Elektronenbeschleuniger ELBE
(ElektronenLinearbeschleuniger mit hoher Brillanz und niedriger Emittanz)
am Forschungszentrum Dresden-Rossendorf (FZD) durchgefiihrt. ELBE fun-
giert als hervorragende Bremsstrahlungsanlage mit intensiven Photonenstrah-
len, die mit Elektronenergien zwischen 5 und 20MeV erzeugt werden. Diese
Strahlparameter liefern die besten Bedingungen um photoneninduzierte Reak-
tionen zu erforschen [NairO8b, Erha09], sowie Studien zur Photonenstreuung
[Ruse06a, Ruse06b, Ruse06¢, Ruse08, Schw07, Wagn08].

In diesem Kapitel soll der experimentelle Aufbau dargestellt werden. Es wird
zunachst auf die Elektronenstrahlerzeugung und -beschleunigung eingegangen.
Anschliefend werden Erzeugung und Definition der Bremsstrahlung, sowie die
Bestrahlungseinheiten beschrieben und der Zerfallsmessplatz, sowie die Rohrpost
kurz skizziert.

3.1 Elektronenstrahlerzeugung an ELBE

Die Elektronen werden aus einer thermionischen Elektronenkanone emittiert und
in einem Potential von 250keV vorbeschleunigt [Gabr00]. Ein Mikrostrahlkom-
pressor unterteilt den kontinuierlichen Elektronenstrahl mit einer Wiederholra-
te von 13 MHz in Pakete (engl.: bunch) von 2ps Lange [Teic03]. Die maximale
Bunchladung betrégt 77 pC. Mit einer Mikropulswiederholrate von 13 MHz wird
ein maximaler mittlerer Strahlstrom von 1mA erreicht. Im ersten Beschleuni-
gungsmodul (“linac 1”7 in Abb. 3.1) von ELBE werden die Elektronen mit einer
stehenden Hochfrequenzwelle bei 1,3 GHz und einer Leistung 10kW in zwei ul-
trareinen Niobkavitdten beschleunigt. Die Kavitdaten, die am Deutschen Elektro-
nensynchrotron (DESY) in Hamburg fiir das TTF-Projekt (TESLA Test Facility,
TESLA steht fiir TeraElectronvolt Superconducting Linear Accelerator) entwi-
ckelt wurden, bestehen aus neun Zellen und werden mit fliilssigem Helium auf

12
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eine Temperatur von 1,8 Kelvin gekiihlt.

optical laboratories | L ‘ ‘

neutron hall

free electron laser (IR)

—H_Hg =
I

u—.</$>05i(ron neutron TOF
production, I experimgnts ( ):D
=
-
| f [@
RF generators nuclear | — -
physics X-rays itrons| | —
accelerator ati ; ys ||posi
E electronics experiment radiation physics
control [ ! ] [ 100TW laser

Abbildung 3.1: Der Elektronenlinearbeschleuniger mit hoher Brillanz und nied-
riger Emittanz (ELBE). Die Photoaktivierungsexperimente wurden im Kernphy-
sikabzweig durchgefiihrt (“nuclear physics [cave]”). Dieser befindet sich zwischen
der Schikane und dem zweiten Linac. Verwendet wurde die thermionische Elek-
tronenkanone auf der Strahlachse der beiden Linacs auf der linken Seite der Be-
schleunigerhalle. Die Elektronik fiir die Kernresonanzfluoreszenzexperimente be-
findet sich im Experimentkontrollraum (“experiment control”), die abgeschirm-
ten Detektoren fiir die Zerfallsmessung und die Rohrpostanlage befinden sich
auf dem Gang gegeniiber dem Eingangstor zum Kernphysiklabor (dunkelgrau
gekennzeichnet).

Der Kernphysikabzweig befindet sich vor dem zweiten Beschleunigermodul,
indem die Elektronen auf max. 40 MeV weiterbeschleunigt werden kénnen. Diese
konnen dann fiir Experimente zur Erzeugung von Sekundéarstrahlung verwendet
werden:

e Im Bereich der Strahlungsphysik (“radiation physics”) werden Experimente
mit Channelingstrahlung (quasimonochromatische Rontgenstrahlen) durch-
gefiihrt.

e Mit der Produktion von Positronen sollen Experimente zur Materialunter-
suchung durchgefiihrt werden.

e In einem Fliissigbleikreislauf erfolgt die Produktion von Neutronen, mit
denen Flugzeitexperimente zur Transmutation, bzw. zur Fusionsforschung
durchgefiihrt werden. Zusétzlich steht noch eine Neutronenquelle mit einem
Deuterium-Tritium-Generator zur Verfiigung.

e Die beiden Freie-Elektronen-Laser dienen zur Erzeugung von kohéren-
ter, intensiver Infrarot-Laserstrahlung, mit der verschiedene Experimente
in den optischen Laboren durchgefithrt werden. Auflerdem kann die IR-
Laserstrahlung auch zum Hochfeldmagnetlabor weitergefiihrt werden.
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Der Gradient jeder dieser ein Meter langen Kavitéten erreicht bis zu 15 MV /m.
Dadurch erscheint eine Elektronenenergie von mehr als 20 MeV moglich. Die Elek-
tronen haben am Eingang der ersten Kavitéit eine Energie von 250 keV. Das ent-
spricht nur 75% der Lichtgeschwindigkeit. Daher konnen die Elektronen wiahrend
der Passage durch die erste Kavitdt nicht die volle Energie der elektromagneti-
schen Welle aufnehmen. Auflerdem ist die Phase der Hochfrequenzwelle in den
beiden Kavitéiten nicht die gleiche, so dass sich die Elektronenenergie am Aus-
gang des zweiten Moduls nicht einfach durch Addition der Gradienten ausrechnen
lasst. Selbst eine korrekte quantenmechanische Berechnung liefert keine Resulta-
te mit ausreichender Prézision. Fiir aussagekriftige Aktivierungsmessungen sind
Unsicherheiten von héchstens 100 keV erforderlich.

Vor 2006 wurde die Elektronenenergie iiber den Magnetstrom des ersten Ab-
lenkmagnet (LA1-MD.04) vorgenommen, der gleichzeitig der letzte Magnet der
Schikane ist, einem Quartett aus Dipolmagneten [BuecOlb, Lehn01]. Die Schi-
kane wird in erster Linie zur Bunchkompression eingesetzt. Dies ist fiir andere
Experimente an ELBE notwendig, z.B. fiir den Freie-Elektronen-Laser (FEL) der
einen Elektronenstrahl mit einer exzellenten Zeitstruktur erfordert.

Der Elektronenstrahl wird durch Dublett aus zwei 22,5° Dipolmagneten in
Richtung des Kernphysikmessplatzes abgelenkt (siehe Abb. 3.2). Inklusive dreier
Quadrupolmagnete [Schi0O3b] verhélt sich dieses Dublett achromatisch, um den
Elektronenstrahl stets auf die Mitte des Radiators zu fokussieren. Die Akzeptanz
dieses Dipolpaares erlaubt es Elektronen eines bestimmten Energiebereiches das
System zu passieren, auch wenn die Energie nicht gut definiert ist. Die Remanenz
des Dipolmagneten ist eine weitere Quelle in der Unsicherheit der Energiebestim-
mung.

ELBE-Messplatz Betonabschirmung |
Nukleare Astrophysik 1m

Photoaktivierung

Mess-

Elektronen- Blei- Target
strahlfanger “«— abschirmung
El_ektronenstrahl \\ /
agnose Dipolmagnete
'ag LN Kollimator w24 Photonen-
- GE= = <E!
o \ Photonenstrah /4 Ky bsorbe
Do
nagde e Deuteronen Oﬁg
Elektronen- Radiator ’?n‘éfé’éﬂﬁg‘ /
strahl Photonen-Detektoren

Abbildung 3.2: Die Bremsstrahlungsanlage am ELBE-Beschleuniger. Die Aktivie-
rungsproben wurden zusammen mit ''B-Proben in der Targetposition im Photo-
nenstreuungsaufbau bestrahlt. Die von !B gestreuten Photonen wurden mit vier
100%-HP Ge-Detektoren mit BGO-Anti-Compton-Abschirmungen gemessen, von
denen zwei vertikal montiert sind (senkrecht zur Zeichenebene). Die Endpunkts-
energie der Bremsstrahlung wurde aus dem Protonenspektrum der Deuterium-
aufbruchsreaktion bestimmt.

Wahrend einer Strahlzeitpause in der ersten Héalfte von 2007 wurde eine
NMR-Sonde (Nucleo-Magnetic Resonance, dtsch.: Kernspinresonanz) im ersten
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Dipolmagnet der Schikane eingebaut, um den absoluten Wert der magnetischen
Feldstérke des Magneten zu messen [Nair09]. Die magnetische FluBidichte dieses
Magneten wurde genau vermessen und zusammen mit dem Ablenkwinkel, der
auf einem OTR-Schirm [BuecOla] (Optical Transition Radiation, dtsch.: optische
Ubergangsstrahlung) gemessen wird, kann die Energie der Elektronen berechnet
werden.

Wiéhrend des Strahlbetriebes wird die Strahllage sténdig mit Beam-Position-
Monitoren iiberwacht [EvtuOla, EvtuOlb]. Eine Energiestabilisierungsregelung
[Just07] sorgt dafiir, dass Schwankungen der Elektronenenergie, die nach dem
Einschalten des Beschleunigers durch thermische Effekte in den Kavitédten verur-
sacht werden, ausgeglichen werden.

3.2 Erzeugung und Definition der Bremsstrahl-
ung

Die Aktivierungen, die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiithrt wurden, fanden an
zwei verschiedenen Bestrahlungsplédtzen statt. Die erste Moglichkeit bestand in
der Bestrahlung am Kernphysikmessplatz (Bestrahlungsplatz A) mit der Moglich-
keit der gleichzeitigen Messung der Photonenfluenz mittels Kernresonanzfluores-
zenz an ''B. Bestrahlungsplatz B befindet sich in der Abschirmung hinter dem
Elektronenstrahlfinger.

3.2.1 Der diinne Radiator und der Elektronenstrahlfianger

Der Radiator besteht aus einer Leiter mehrerer Niobfolien mit einer Dicke
zwischen 2,0 und 12 um, bzw. einer Flichendichte von 1,7 bis 10,6 mg/cm?
[Schi03a, SchwO05]. Dies entspricht 1,6-107* bis 1-1072 Strahlungslingen, um
zu garantieren, dass ausschliefilich eine Wechselwirkung pro Elektron fiir die
Erzeugung der Bremsstrahlung auftritt - eine Bedingung fiir die Erzeugung
polarisierter Strahlung, die jedoch fiir die Photoaktivierung nicht benétigt
wird. Die Radiatordicke betrug bei allen Aktivierungsexperimenten 7 pm,
bzw. 6,0mg/cm?. Nach der Passage des Radiator wird der Elektronenstrahl
mit einem 45°  Reinigungsmagnet’ in den Elektronenstrahlfanger abgelenkt
[Schi03c] und passiert ein Berylliumfenster, welches das Beschleunigervakuum
vom Strahlfanger trennt.

Der Strahlfianger (Abb. 3.8) selbst besteht aus einem 30 cm langen Graphit-
zylinder mit einem Durchmesser von 10 cm. Um den Elektronenstrahl und damit
den Wirmeeintrag iiber eine grofie Oberfliche zu verteilen, trifft der Strahl auf
zwei konzentrische, konische Bohrungen mit unterschiedlichem Offnungswinkel.
Der Graphitzylinder steht auf drei elektrisch isolierenden Keramikfiissen um eine
Strahlstrommessung zu erméglichen. Die deponierte Energie wird ausschliefllich
iiber Warmestrahlung an den wassergekiihlten Edelstahltank abgegeben. Dieser
ist mit einer Gusseisenabschirmung umgeben, die an den Seiten 10 cm und an der
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Riickseite 20 cm dick ist, um die Strahlung abzuschirmen. Dazwischen befindet
sich ein Luftspalt von etwa 5cm, der zur Photoaktivierung genutzt wurde.

3.2.2 Bremsstrahlungshirter und Aluminiumkollimator

Nach dem Reinigungsmagnet passiert die Bremsstrahlungskeule zuerst ein
Quartzfenster, welches das Beschleunigervakuum vom Vakuum des Bremss-
trahlungsmessplatzes trennt. Hinter dem Quartzfenster befindet sich der
Strahlverschluss/-héarter (BSH: Beam shutter and hardener [Schi02b]). Er besteht
aus einer vertikalen zylindrischen Kammer, in der sich drei zylindrische Absorber
mit einer Lange und einem Durchmesser von jeweils 10 cm auf einem fahrbaren
Gestell befinden. Ein Zylinder besteht aus TRIAMET!, einer Legierung aus 95%
W, sowie 5% Ni und Cu, welche durch die hohe Dichte den ~-Strahl vollsténdig
stoppen soll und somit als Strahlverschluss dient, um den Zugang zum Kern-
physikmessplatz sicher zu gewéhrleisten, wiahrend der Beschleuniger in Betrieb
ist. Ein weiterer Zylinder besteht aus Aluminium und dient zur Unterdriickung
des niederenergetischen Teils des Bremsstrahlungsspektrums, um in den Detekto-
ren unnotige Totzeit zu vermeiden. Wenn man ein Spektrum jhértet, verschiebt
man seinen Schwerpunkt zu héheren Energien. Daher wird der Al-Zylinder auch
(Beam-) Hardener genannt. Die Zylinder konnen auch vollsténdig aus dem Strahl
herausgefahren werden, um unabgeschwécht messen zu konnen. Bei den Aktivie-
rungsexperimenten wurde ausschliefilich der Al-Héarter benutzt.

Eine 1,5m dicke Wand aus Schwerbeton (Hauptbestandteil: das Eisenerz
Hématit) schirmt den untergrundarmen KRF-Messplatz (Kernresonanzfluores-
zenz) vom massiven elektronenstrahlinduzierten Untergrund der Beschleuniger-
halle ab. Der zentrale Teil des Bremsstrahlungskonus durchquert die Wand unter
einem Winkel von 45° in einem 2,6 m langen Aluminiumkollimator [Schi02a].

3.2.3 Das Deuteriumaufbruchexperiment

Am Ende des Aluminiumkollimators befindet sich der sog. Polarisationsmonitor.
Dieser wurde installiert, um die Polarisation des Strahls zu messen und dient
gleichzeitig zur Bestimmung der Endpunktsenergie des Bremsstrahlungsspek-
trums mittels Photodesintegration des Deuterons. Er besteht aus einer diinnen
Folie aus deuteriertem Polyethylen, die parallel zum Strahl unter einem Azimut-
winkel von 45° gespannt ist und vier Siliziumdetektoren unter Azimutwinkeln von
0° 90° 180° und 270°, mit denen die Energie der Protonen aus dem Deuteronen-
aufbruch gemessen wird (sieche Abb. 3.3).

Eine relative Messung der Strahlintensitdt war nicht moglich, da der niede-
renergetische Teil des Spektrums durch den hohen Untergrund gestreuter Photo-
nen dominiert wird.

! Bayerische Metallwerke GmbH, Leitenweg 5, D-85221 Dachau
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Abbildung 3.3: Zeichnung der Kammer mit dem Deuteriumtarget und den Si-
Detektoren. Die Strahlachse verlauft senkrecht zur Zeichenebene. Die deuterierte
Polyethylenfolie ist parallel zum Strahl unter einem Azimutwinkel von 45° ge-
spannt. Dadurch ist die Kinematik bei allen vier Si-Detektoren identisch. Die
Deuteriumfolie befindet sich einschlieflich der Siliziumdetektoren im Vakuum,
wie die gesamte Strahlfithrung. Die Vakuumflansche sind der Ubersichtlichkeit
halber nicht eingezeichnet.

3.3 Photoaktivierung im separierten Photonen-
strahl — Der Bestrahlungsplatz im Kernphy-
siklabor

Nach dem Polarisationsmonitor trifft der Photonenstrahl auf das KRF-Target,
das mit einem Probenhalter in ein undurchsichtiges Polyethylenrohr eingesetzt
wird. Nach dem Verschluss des Rohres wird dieses evakuiert, um Streuung an
Luft zu unterdriicken. Es hat sich auch gezeigt, dass das PE-Rohr 20% weniger
indirekte Streustrahlung erzeugt als ein Al-Rohr [Ruse06c].

Die vom KRF-Target gestreuten Photonen kénnen von vier mit fliissigem
Stickstoff gekiihlten HPGe-Detektoren mit einer Effektivitit von 100% relativ zu
einem (3" x 3")-Nal-Detektor detektiert werden. Die koaxialen Ge-Detektoren (n-
Typ) sind Halbleiterdioden aus Ge-Einkristallen, die in Sperrrichtung betrieben
werden [Knol89).
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Zwei der Detektoren (ORTEC?, siehe Tab. A.1) befinden sich in der horizonta-
len Ebene und kénnen unter einem Polarwinkel von 90° oder 127° zum Strahl aus-
gerichtet werden. Der erste Winkel wird fiir Polarisationsexperimente benotigt.
Fiir die KRF- und Aktivierungsexperimente wurde der zweite Winkel verwendet.
Die beiden vertikalen Detektoren (CANBERRA (vormals EURISYS)?, Tab. A.1)
sind segmentiert und stehen unter einem Winkel von 90° zum Strahl [Schw05].
Damit lassen sich durch Bremsstrahlung angeregte Uberginge unterschiedlicher
Multipolaritét unterscheiden.

Zwischen der KRF-Probe und den HPGe-Detektoren befindet sich jeweils ein
10 cm dicker Bleikollimator mit einer konischen Bohrung, die garantieren soll,
dass moglichst nur direkt vom Target gestreute v-Quanten den Detektor erreichen
und indirekt am Strahlrohr gestreute Photonen unterdriickt werden. Die HPGe-
Detektoren sind nach vorne und zur Seite mit einer 3 cm dicken sog. Anticompton-
oder Anticosmic-Abschirmung umgeben, die aus einem Szintillationsdetektor aus
Wismutgermanat (Biy(GeOy)s, kurz BGO, Typ: Crismatec Scintiflex?) besteht.
Lediglich die Offnung des Kollimators ist beim BGO ausgespart. Ein Teil des
Untergrundes in den Spektren der HPGe-Detektoren resultiert aus Photonen, die
nach Comptonstreuung den Detektor verlassen und somit nur ein Teil der Pho-
tonenenergie als Untergrund registriert wird. Der BGO-Detektor besitzt zwar
eine schlechtere Energieauflosung, hat aber eine wesentlich hohere Nachweis-
wahrscheinlichkeit und kann in Antikoinzidenz mit dem HPGe-Detektoren den
Compton-Untergrund deutlich reduzieren. Der Single-Escape-Peak von 5 MeV ~-
Quanten wird um einen Faktor 7 bei eingeschaltetem BGO unterdriickt [Schw05].
Auch storender Untergrund durch die minimal ionisierende kosmische Strahlung
wird durch die Anti-Compton-Abschirmung reduziert. Zusétzlich ist der BGO
noch von einem 2cm dicken Zylinder aus Pb-Blechen umgeben. Dies schwicht
die 511-keV-y-Quanten um einen Faktor 50 ab.

Ein weiteres Element zur Unterdriickung des strahlinduzierten Untergrundes
ist der Photonenstrahlfinger am Ende des Strahlrohres im Kernphysiklabor. Er
besteht aus einem 60 x 60 x 100cm?® grofien Polyethylenblock, der den Strahl
auffichern sollen und von einer Schicht von 10 (Seiten), bzw. 20 cm (Front zu den
Detektoren) Pb umgeben ist.

Das Datenaufnahmesystem ist in der Dissertation von G. Rusev [Ruse06c]
ausfithrlich beschrieben. Es besteht aus den separaten Einheiten fiir die Verar-
beitung der Signale der HPGe-, BGO- und Si-Detektoren. Das Signal der HPGe-
Detektoren wird zunéchst durch einen Vorverstiarker verarbeitet, der nahe am
Kristall sitzt und zur Rauschunterdriickung ebenfalls mit fliissigem Stickstoff
gekiihlt wird. Das Signal wird durch ein 40 m langes abgeschirmtes Koaxialkabel
(RS223) in einen separaten klimatisierten Raum mit der Messelektronik gefiihrt.
Anschlieflend wird das Signal durch ein spektroskopischen Hauptverstarker (Main
Amplifier, ORTEC?® 671 MA) verstéirkt und geformt und von einem 14 bit Analog-

’http://www.ortec—online.com
3http://wuw.canberra.com
“http://www.detectors.saint-gobain.com

SORTEC, 801 South Illinois Avenue, Oak Ridge, TN 37839, U.S.A.
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zu-Digitalwandler (SILENA® 7423 UHS-S ADC) digitalisiert. Die digitale Num-
mer entspricht der Adresse in einem gepufferten 24 bit Histogrammspeicher (sog.
Giesen-Karte, Swisstec’” L&S) mit der Linge 16K, in der der Wert der Spei-
cheraddresseinheit inkrementiert wird.

Das Zeitsignal wird durch einen schnellen Verstirker (Timing Filter Ampli-
fier, ORTEC 474 TFA) verarbeitet. Ein Constant-Fraction-Diskriminator (OR-
TEC 584 CFD) wandelt die Signale in logische Pulse um. Die logischen Impulse
von allen Detektoren werden an eine Koinzidenzeinheit (LeCroy® 4516) gesendet,
die ein Gate-Signal fiir den Pufferspeicher erzeugt, wenn kein Veto des entspre-
chenden BGO vorliegt.

Jede BGO-Abschirmung besteht aus acht Kristallen mit eigenen Se-
kundérelektronenvervielfachern (engl.: Photomultiplier tube, PMT) und Vor-
verstéirkern. Die analogen Signale der Kristalle einer BGO-Abschirmung werden
aufsummiert und in den Elektronikraum mit abgeschirmten 50-(2-Kabeln gelei-
tet. Die logischen Signale werden von einem Leading-Edge-Diskriminator (LeCroy
4608C) erzeugt und an die Koinzidenzeinheit gesendet.

Die Signale der Si-Detektoren werden vorverstirkt (CANBERRA? 2003BT)
und in den Elektronikraum transportiert. Dort werden sie verstarkt (SILENA
761F) und digitalisiert (ORTEC AD413A). Die Signale der ORTEC-AD413A-
ADCs werden iiber einen FERA-Bus (Fast Encoded Readout ADC) an einen
Pufferspeicher (ORTEC HM413) iibertragen und inkrementieren diesen.

Die Hochspannungen der HPGe-Detektoren und der PMTs wird von ei-
nem Vielkanalstromversorgungssystem (CAEN! SY527) geliefert. Eine vierfach-
Versorgungseinheit (ORTEC 710) liefert die Spannung von 25 V der 300 pm dicken
Si-Detektoren.

3.4 Der Zerfallsmessplatz

Der Zerfallsmessplatz (Abb. 3.4) besteht aus zwei mit Blei abgeschirmten HPGe-
Detektoren und der Messelektronik.

3.4.1 Die Abschirmung der Detektoren — die ,Bleiburg’

Die Reduzierung des Untergrundes in Ge-Detektoren ist nicht nur fiir Messungen
mit Bremsstrahlung unerlésslich. Insbesondere fiir die Aktivierungsmethode, bei
der nur einige Impulse pro Minute erwartet werden (im Falle des Ubergangs bei
1205keV beim Zerfall von '™Nb), ist der durch die natiirliche Radioaktivitit
verursachte Untergrund in einem unabgeschirmten HP Ge-Detektor viel zu hoch.

Die Reduktion des Untergrundes des HPGe-Detektors mit einer Effektivitét
von 60% relativ zu (3”x3”)-Nal-Detektor ist in Abb. 3.5 dargestellt. Das rote
Spektrum wurde aufgenommen, wihrend der HPGe-Detektor neben der Bleiburg

6SILENA, Via Firenze 3, 20063 Cernusco s/Naviglio, Italien.

"Swisstec GmbH, Graue-Burg-Strafie 24-26, 53332 Bornheim, Deutschland

8LeCroy, 700 Chestnut Ridge Road, Chestnut Ridge, NY 10977-6499, U.S.A.
YCANBERRA Industries Inc., 800 Research Parkway, Meriden, Connecticut 06450, U.S.A.
OCAEN S.p.A., Via Vetraia 11, 55049 Viareggio (LU), Italien
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Abbildung 3.4: Experimenteller Aufbau des abgeschirmten Zerfallsmessplatzes
und Schema der Messelektronik [Erha05b]. Detaillierte Beschreibung siehe Text.

stand, also ohne jegliche Abschirmung, und das blaue Spektrum nach dem Einbau
in die Bleiburg. Zum Einbau kénnen die zwei halbkreisformigen Zylindersegmen-
te, die den Kiihlfinger zwischen dem Vorverstirker (engl.: Preamplifier) und dem
Detektorkopf (in Abb. 3.4 unter dem Schriftzug ,HPGe*) umschlieBen, herausge-
nommen werden®!.

Fiir die Aktivierungsmessungen wurden zwei Bleiburgen (mit 15 bzw. 10 cm
dicker Bleiabschirmung, Hersteller: Von Gahlen'?) aufgebaut.

Zunichst wurde der 100%-HPGe-Detektor aus dem KRF-Experiment in der
dickeren Bleiburg fiir die Zerfallsmessungen verwendet, spiter wurde er durch
einen 60%-HPGe-Detektor ersetzt (ebenfalls ein n-Typ Detektor von der Firma
ORTEC, siehe Tab. A.2). In der kleineren Bleiburg wurde ein 90%-p-Typ-HPGe-
Detektor (CANBERRA) eingebaut. Sie dient als Messstation fiir die Rohrpost.
Das Fahrrohr der Rohrpost verldauft durch einen Ring oberhalb des Detektors.
Fiir konventionelle Messungen kann der Detektor abgesenkt werden.

Die Abschirmung der Bleiburgen besteht aus einer dufleren Schicht aus akti-
vitdtsarmen Pb mit einer Aktivitdt von weniger als 50 Bq/kg mit einer Dicke von
10 cm (bzw. 7 cm bei der kleineren Bleiburg). Der innere Teil der Pb-Abschirmung
besteht aus Pb mit noch niedrigerer Aktivitdt (10Bq/kg, 3 bzw. 2cm). Die
natiirlich terrestrische Untergrundstrahlung aus den Uran- und Thoriumzerfalls-
reihen wird (zumindest in der groBeren Bleiburg) damit nahezu vollstindig ab-
geschirmt. Unterhalb der Rontgenabsorptionskanten von Pb ist dessen Absorpti-

UDer Kiihlfinger und die Standbeine der Bleiburg sind in Wirklichkeit etwas linger als in

der Skizze dargestellt.
2Von Gahlen Nederland BV, Kelvinstraat 9, 6902 PW ZEVENAAR, Niederlande,

http://www.vongahlen.nl/
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Abbildung 3.5: Untergrundspektrum des HPGe-Detektors (60% Eff. rel. zu
(3" x3”)-Nal-Det.) auBlerhalb (rotes Spektrum, Messdauer: 12h, Gesamtzihlra-
te: 127s7!) und innerhalb (blaues Spektrum, 41h, 2.9s7!) der grofien Bleiburg
([Erha05b], Dicke 15 cm Pb). Weitere Einzelheiten siehe Text.

onsquerschitt jedoch um mehrere Groflenordnungen reduziert. Durch eine 5 bzw.
3mm dicke Schicht aus elektrolytisch gereinigtem Kupfer werden die Rontgen-
quanten aus dem Pb grofitenteils absorbiert, da die Absorptionskanten in Kupfer
bei wesentlich niedrigeren Energien liegen. Die grofie Bleiburg enthélt zusétz-
lich noch einen Plexiglaszylinder, der wiederum die Rontgenquanten von Kupfer
effektiv reduziert. (Bei der kleineren Bleiburg konnte auf diese Abschirmung ver-
zichtet werden, da der p-Typ Detektor wegen dem dickeren &ufleren p-Kontakt
ohnehin nicht so sensitiv ist fiir niederenergetische Rontgenquanten wie der n-
Typ-Detektor.

Durch den Vergleich der beiden Spektren des unabgeschirmten und abge-
schirmten Detektors ist zu erkennen, dass der signifikant grofite Teil des Un-
tergrundes ohne Abschirmung vom Zerfall der Isotope *°K und 2°®T1, dem letz-
ten aktiven Isotop aus der Zerfallskette der Thorium-Zerfallsreihe, stammt. Auf
dem kontinuierlichen Compton-Untergrund beider Ubergéinge befinden sich noch
eine Reihe weiterer Zerfallslinien aus der Thorium-, Uran-Radium und Uran-
Actinium-Zerfallsreihe.

Dieser Untergrund unterhalb 2,5MeV kommt im Wesentlichen aus dem
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Beton [Theo96, Debe01] (Boden, Wénden) und ist durch die Bleiabschirmung
nahezu vollstéindig unterdriickt. Der verbleibende kontinuierliche Anteil, der von
etwa 7 Impulsen pro Kanal und Stunde bei ca. 100keV bis auf 0,15 bei 2,5 MeV
absinkt, wird durch die kosmische Strahlung minimal ionisierender Teilchen
ausgelost. Diese besteht aus Myonen, die bei der Kollision hochenergetischer
Teilchen der kosmischen Strahlung in der oberen Atmosphére erzeugt werden.
Die Myonen erreichen wegen ihrer relativ langen Lebensdauer (einige ps) den
Erdboden mit einer relativ konstanten, homogenen Energieverteilung und geben
im Detektor ihre Energie in kleinen Quanten in Form von Stéflen ab (daher
minimal ionisierend). Der Verlauf ist im wesentlichen durch die Nachweiswahr-
scheinlichkeit des Detektors gegeben.

Ubrig bleiben neben dem Peak der Positron-Elektron-Paarvernichtung (in
der Abb. mit eTe™ bezeichnet) bei 511keV einige Linien unterhalb von 250 keV
aus dem Zerfall von 2!°Pb. Isotope konnen generell chemisch nicht separiert
werden. Aus der Thorium- und den beiden Uran-Zerfallsreihen, die in den
Bleierzen vorkommen, verbleiben die vier radioaktiven Bleiisotope 2!0-211,212pp
und 2Pb in der Schmelze. Wihrend die drei schwersten Isotope nur Minuten-
oder Stunden-Halbwertszeiten (HWZ) haben und daher inklusive ihrer Zerfalls-
produkte nach einigen Tagen vollstindig in die stabilen Isotope 2°“Pb und 2°%Pb,
bzw. in 21°Pb zerfallen sind, sorgt letzteres mit einer HWZ von 23 Jahren fiir
eine permanente Eigenaktivitidt der Abschirmung. Diese ldsst sich mehr oder
weniger durch die Verwendung sehr alten Bleis'® vermeiden, das allerdings rar
und damit sehr teuer ist.

3.4.2 Der Cd-Absorber

Bei den Voruntersuchungen zur Photoaktivierung von Au zeigte sich, dass sich
Summenpeaks aus gleichzeitig detektiertem - (z.B. der Ubergang bei 333keV)
und Rontgenquant (Multiplets von einigen 10 bis 100 keV) desselben Betazerfalls
bilden, die mit hoherenergetischen Gammalinien (z.B. 356 keV) iiberlappen und
deren Intensitédtsanalyse nahezu unmoglich machen. Es wurde daher ein Absorber
gesucht, der die Rontgenquanten (stéirkste Emissionslinie bei 70keV) moglichst
stark und die y-Quanten moglichst wenig absorbiert und daher moglichst diinn
sein sollte.

Das Abschwichungsgesetz [Knol89] fiir Strahlung, die eine homogene Schicht
Material in normaler Richtung durchdringt, lautet fiir die Anzahl transmittierter
Photonen N:

N =N -e (3.1)

mit der urspriinglichen (unabgeschwéchten) Strahlintensitat Ny, dem totalen, li-

13Bereits die Rémer beherrschten die Bleiherstellung und statteten die Kiele ihrer Schiffe
mit Blei aus, das heute nahezu vollstindig aktivitétsfrei ist und fiir Experimente mit héchsten
Anforderungen an Untergrundfreiheit verwendet wird [Heus93, Arpe96, Theo96, Debe01].
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nearen Abschwichungskoeffizienten' 1 und der Schichtdicke d. Gewdhnlich wird
der lineare durch den Massenabschwéchungskoeffizienten /o und die Dicke durch
die Masse pro Einheitsflache (d - ¢) mit der Dichte ¢ ausgedriickt [LeoW87].

Will man das Verhéltnis der Abschwéchung bei zwei Energien (z.B. E, und
Ex) betrachten, so ergibt sich fiir ein bestimmtes Material das Verhéltnis der
transmittierten Photonen NNV, /Nx eine Dicke

/Ny 1
~ (wo)x — (u/o)y 0

Mit dem Programm XCOM*' des National Institute of Standards and Techno-
logy (NIST) lassen sich die Massenabschwéchungskoeffizienten fiir viele Elemente,
Verbindungen und Legierungen im Internet berechnen. Unter Beriicksichtigung
der Lage der Rontgenabsorptionskanten lag das Optimum bei der Ordnungszahl
70 (Seltene Erden; N, (350keV)/Ny = 15%). Bei den preisgiinstigeren Elementen
im Bereich Z = 50 ist die Absorption der v-Quanten mit 20% nicht wesentlich
schlechter.

Von der TU Dresden wurden fiir diesen Zweck einige 0,5 mm dicke Cd-Bleche
zur Verfiigung gestellt, die in drei Lagen, also mit einer Dicke von insgesamt
1,5 mm, verwendet wurden. Fiir ;4Cd betragt der Massenabschwéchungskoeffizi-
enten (u/0)x = 0,130cm?/g bei 70keV und (p/0), = 3,94cm?/g bei 350keV.
Daraus ergibt sich ein Abschwéchungsverhéltnis von N, /Nx = 140 fiir eine Dicke
von 1,5mm (1,3g/cm?). Dies ist ausreichend wie Abb. 3.6 zeigt.

Mit nur einem Cd-Blech (0,5 mm, rote Kurve) sind die Rontgeniibergédnge im
Energiebereich unter 100 keV noch dominierend und bilden Summenlinien mit
den ~-Ubergéingen in Pt (333 und 356 keV), welche den Ubergang in '"Hg
(426 keV) iiberlagern und die Auswertung unmoglich machen. Mit bereits drei
Lagen aus Cd-Blechen (1,5mm, blaue Kurve), sind die Rontgenpeaks iiber dem
Compton-Untergrund der y-Linien fast vollstandig verschwunden und die Inten-
sitét aller drei Zerfallslinien von 6 Au ldsst sich eindeutig bestimmen. Aulerdem
sichtbar ist der Ubergang in '"*Hg bei 412keV, der dem (B~ -Zerfall von 8Au
folgt, welches durch Neutroneneinfang gebildet wird.

Die beiden Ubergiinge in Platin folgen einander in Kaskade aus dem Niveau bei
689 keV. Die Photonenemissionswahrscheinlichkeit des Grundzustandsiibergangs
betrégt nur 6,1-107°. Daher stammt die Linie bei 689 keV von der registrierten
Summe der beiden Ubergéinge und es zeigt sich, dass ein Summenkorrektur bei-
der Linien erforderlich ist (siche Kap. 4.1.2). Der Ubergang in '"Hg hat zwar
eine wesentlich kleinere Photonenemissionswahrscheinlichkeit und einen gréferen
Fehler, unterliegt aber keiner Summation. Daher war die Auswertung dieser Linie
wichtig fiir die Kontrolle der Ausbeute.

Neben der Summenlinie bei 689keV zeigen sich noch Pile-up-Linien bei
712keV (2 x 356keV), 782keV (356keV + 426keV) und schwicher bei 666 keV
(2 x 333keV). Ein Indiz, dass auch eine Aufstockungskorrektur nicht ver-

(3.2)

4Unter Beriicksichtigung der Abschwiichung durch photoelektrische Absorption, Compton-
streuung und Paarbildung.
http://physics.nist.gov/PhysRefData/Xcom/Text/XCOM.html
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Abbildung 3.6: Vermeidung der Summenlinienbildung mit Réntgenlinien durch
den Cd-Absorber. Die obere, rote Kurve wurde mit einer im Elektronen-
strahlfanger aktivierten Au-Probe auf nur einem Cd-Blech (0,5mm) gemessen.
Die untere, blaue Kurve stammt von derselben Probe im Anschluss an die erste
Messung, aber mit drei Cd-Blechen (1,5mm). Die Normierung der beiden Mes-
sungen erfolgte willkiirlich, um die Strukturen besser darstellen zu konnen. Die
Uberginge bei 333 und 356 keV stammen vom Zerfall angeregter Niveaus in %Pt
die dem Elektroneneinfang von *®Au folgen, der Ubergang bei 426 keV folgt dem
(3~ -Zerfall in 1%Hg.

nachléssigt werden kann. Dies wurde mit der Pulsermethode beriicksichtigt (siehe
Kap. 4.1.3.1).

3.4.3 Die Mess-Elektronik

Wie bereits in Abschn. 3.3 erwahnt, wird der HPGe-Detektor als HL-Diode
in Sperrrichtung betrieben. Wird ein Photon im Detektor von einem Elek-
tron absorbiert, erzeugt dieses wiederum eine Reihe Elektron-Loch-Paare, die
durch die angelegte Spannung zu den entsprechenden Elektroden driften und
einen Stromimpuls am Kondensator auslosen. Die Ladung () des Stromimpulses
(Q = [Idt ~ AE,) ist proportional zur im Detektor deponierten Energie und
wird durch den Vorverstérker in einen Spannungsimpuls (Die Ausgangsspannung
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des Vorverstérkers ist proportional zum Quotienten aus Ladung und Kapazitét:
UPreamp ) /Ct) umgewandelt. Der Vorverstirker befindet sich am Kiihlfinger
des Detektors und ist zur Rauschunterdriickung ebenfalls auf die Temperatur von
fliissigem Stickstoff gekiihlt.

Das Signal des Vorverstérkers hat eine relativ steile Anstiegsflanke, fallt aber
nur sehr langsam zur Nullinie zuriick. Der spektroskopische Hauptverstérker
(ORTEC-NIM-Modul 671) wandelt das Signal in einen gau}férmigen Impuls um.
Je kiirzer die Pulsformungsdauer, desto weniger Totzeit tritt auf. Gleichzeitig ver-
schlechtert sich aber die Auflosung durch das Rauschen. Eine Pulsformungszeit
(Shaping-Time) von 3 us stellte sich als akzeptabler Kompromiss heraus.

Im folgenden wird die Pulshohe des Signals durch einen Analog-zu-Digital-
Wandler (ADC, Analog-to Digital Converter) gemessen und digitalisiert. Im Zer-
fallsmessplatz geschieht dies im sog. Multichannel-Buffer (ORTEC, MCB Ether-
NIM, Modell 919E!6), der die Daten iiber Ethernet an einen PC iibertrigt. Die
Spektren konnten online mit dem Datenaufnahmeprogramm MAESTRO von OR-
TEC betrachtet und im ASCII-Format abgespeichert werden.

Zur Totzeit- und Pile-Up-Bestimmung (siehe Kap. 4.1.3.2) wurde ein Pulsge-
nerator (TENNELEC TC 814, bzw. BNC PB-5!") mit einer Rate von 10 Hz auf
den Testeingang des HPGe-Vorverstirkers gegeben. Die wahre Impulsrate (Trig-
gerausgang des Pulsgenerators) wurde mit einem digitalen Scaler (HIT SC-8000)
gemessen.

In Abb. 3.7 wurde zur Demonstration der Korrektur mit dem Pulser (TEN-
NELEC TC 814) das Spektrum mit der hochsten Totzeit gewihlt. Typischerweise
war die Totzeit viel kleiner um den Fehler durch die Korrektur zu reduzieren. Die
mit den Mo-Proben gleichzeitig bestrahlten Au-Proben hatten trotz viel kleine-
rer Masse eine wesentlich hohere Aktivitit, so dass diese meist erst ein oder zwei
Wochen nach der Aktivierung gemessen wurden (HWZ von Au: T}/, = 6,2d).

Die Frequenz des Pulsgenerators sollte moglichst gering sein, um nicht zu viel
Totzeit durch den Pulser selbst zu erzeugen und gleichzeitig hoch genug, eine
hinreichende Prézision bei der Korrektur zu erhalten. Ein Wert von 10 Hz zeigte
sich hierbei als ausreichend. Zur Auswertung siehe Kap. 4.1.3.

Wichtig bei der Wahl der Amplitude des Pulsersignals ist, dass diese deutlich
oberhalb der Ausldufer des 7-Spektrums liegt, um die Korrektur nicht durch
etwaigen Untergrund zu verfilschen. In Abb. 3.7 zeigt sich, dass diese Bedingung
mit der verwendeten Einstellung gut erfiillt ist. Der Verstdarkungsfaktor (engl.:
gain) betrug ca. zwei, so dass Kanal 2000 in etwa einem MeV entspricht.

Im Ausschnitt ist die Pulserlinie gezeigt und das schmale Fenster zur Bestim-
mung der Anzahl der Ereignisse, bei denen ausschliellich der Pulser registriert
wurde. Bei der Auswertung wurde noch der meist sehr geringe Untergrund abge-
ZOgen.

%hei den ersten Messungen wurde der ORTEC Spectrum-MASTER, Modell 919 verwendet,
der bis auf die fehlende Ethernet-Ubertragungsmoglichkeit (Ubertrag mittels Parallelkabel an
eine PC-Karte) baugleich ist.

"Berkeley Nucleonics Corporation, 2955 Kerner Blvd., San Rafael, CA 94901, USA,

www.berkeleynucleonics.com



26 KAPITEL 3. DER PHOTOAKTIVIERUNGSMESSPLATZ

103 T T T T T T T T T T T T T T T I_E

T T T T T T 3

10° - - i

10? -

10_1 I — E

T ol . ]

AN 3

c 10_3 - ! | ! | ! [ :

100 L 10340 10360 10380 10400 10420 -

S 2| = E

© S|+ ]

— [ P i
Z L ad ol 3

@ 107 F S| = E

N o o 3

L L~ a

102 |

107 |

0 2000 4000 6000 8000 10000 12000 14000 16000
Kanal

Abbildung 3.7: Zerfallsspektrum einer aktivierten Au-Probe mit hoher Totzeit
und Pulserlinie (Pulser: TENNELEC TC 814). Das mit dem 60%-HPGe-Detektor
aufgenommene Spektrum der 67 mg schweren im Elektronenstrahlfanger akti-
vierten Goldfolie wurde 958,5s lang mit einer durchschnittlichen Zahlrate von
etwa 13 - 103s7! gemessen. Dabei betrug die Pulsformungsdauer (Shaping-time)
des Hauptverstirkers (ORTEC 671) 3 us. Die Totzeit betrug laut Messelektronik
214.3s (22,36%), der mit der Pulserlinie und dem Pulszdhler bestimmte kombi-
nierte Totzeit- und Pile-up-Korrekturfaktor betriagt 0,743+0,004 (entsprechend
25,7% Totzeit- und Pile-up-Verlusten). Die Pulserfrequenz betrug 10,17 Hz. Der
Ausschnitt zeigt die Pulserlinie und die Ereignisse, bei denen gleichzeitig der Pul-
ser und y-Quanten registriert wurden.

3.5 Photoaktivierung im  Elektronenstrahl-
fanger

Nachdem die Elektronen den Radiator passiert haben, werden sie durch einen Di-
polmagnet (,Reinigungsmagnet‘) 45° in die Richtung des Elektronenstrahlfingers
(siche Abb. 3.8) abgelenkt. Der Strahl wird durch einen 60 cm langen Zylinder
aus Reinstgraphit gestoppt. Der Zylinder hat einen Durchmesser von 20 cm und
zwei koaxiale konische Bohrungen mit unterschiedlichem Offnungswinkel, um den
Elektronenstrahl inklusive Halo auf eine moglichst grofie Fliache auftreffen zu las-
sen, siche Abb. 3.8. Die Bohrung ist etwa 20 cm kiirzer als die volle Lénge des
Zylinders, um zu gewahrleisten, dass die Elektronen vollstindig gestoppt werden.

Der Graphitzylinder steht elektrisch isoliert auf drei Keramikfiiflen in einem
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Abbildung 3.8: Skizze des Elektronenstrahlfangers (aus [Naum02a]). Der Bestrah-
lungsplatz befindet sich auf der Strahlachse zwischen Kiihlmantel und Eisenab-
schirmung.

wassergekiihlten Edelstahltank im Hochvakuum. Dieses ist vom Ultrahochvaku-
um der Elektronenstrahlfiihrung durch ein Beryllium-Fenster getrennt, welches
ebenfalls wassergekiihlt ist. Das Be-Fenster ist notwendig, da der Graphitzylin-
der durch den Energieeintrag weifiglithend ist und das Beschleunigervakuum ver-
schlechtern wiirde, was wiederum durch Streuung eine unerwiinschte Strahlauf-
weitung und damit Strahlverlust mit sich fithren wiirde. Die deponierte Energie
wird ausschliefllich durch Wéarmestrahlung an den Edelstahltank abgegeben, der
zusitzlich zur Wasserkiihlung mit Kiihlrippen ausgestattet ist, wie in der Skizze
ersichtlich. Der Kiihlmantel besteht aus zwei 4 mm dicken, nichtrostenden Edel-
stahlwinden, die durch eine 5mm dicke Schicht Kiihlwasser getrennt sind. Um
den Strahlungsuntergrund im Beschleunigerraum zu minimieren, befindet sich der
Edelstahltank in einem Gehéuse aus Gusseisen, das an den Seitenwénden 10 und
an der Riickwand 20 cm dick ist. Die Frontflache ist durch bewegliche Bleisteine
mit Schwalbenschwanzprofil abgeschirmt um den Zugang zu ermoglichen.

Die Elektronen-, Photonen- und Neutronenfluenzen wurden in umfangreichen
Simulationen mit dem Teilchentransport-Programm FLUKA [Fass00, Naum02a]
berechnet. Da der Elektronenstrahlfinger sich wie ein dicker Radiator fiir Photo-
nen verhélt, war zu erwarten, dass der Photonenfluss innerhalb der Eisenabschir-
mung des Elektronenstrahlfangers um ein vielfaches hoher ist, als die mit dem
diinnen Radiator erzeugte Bremsstrahlung im Kernphysiklabor.

Der Raum zwischen dem Edelstahltank und der Gusseisenabschirmung ist
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nicht vollstindig ausgefiillt. Der Abstand betréigt auf der Strahlachse etwa 5cm.
An dieser Stelle ist der zu erwartende Photonenfluss am gréfiten [Naum02a,
Naum02b]. Um diesen Platz fiir die Bestrahlung zu nutzen, wurde von oben ein
Loch mit einem Durchmesser von ca. 4,5cm in die Eisenabschirmung gebohrt.
Um zu verhindern, dass Proben versehentlich innerhalb der Eisenabschirmung
herunterfallen, wurde ein passgenaues Aluminiumrohr, dessen unteres Ende ver-
schlossen ist, eingeschoben. Wahrend des Strahlbetriebes wurde das Al-Rohr mit
einem Eisenpfropfen verschlossen, der auf der Innenseite ein Gewinde fiir den Pro-
benhalter besitzt. Der Probenhalter besteht aus einem Stab aus Aluminium an
dessen Ende sich eine Al-Dose befindet, in welche die Proben eingesetzt wurden.
Die Lénge des Stabes wurde so gewahlt, dass sich der Mittelpunkt der Proben
auf der Strahlachse befindet.

3.6 Aktivierung mit der Rohrpost

Um kurzlebige Nuklide mit Halbwertszeiten unter 10 min untersuchen zu kénnen,
wurde ein Rohrpostanlage installiert, die es erlaubt, die aktivierten Proben in-
nerhalb etwa 5s vom Elektronenstrahlfanger in den gut abgeschirmten Niedrigni-
veaumessplatz zu beférdern [Wagn07]. Das gesamte System ist hermetisch abge-
schlossen, um das Freisetzen von aktivierter Luft zu verhindern.

3.6.1 Der Aufbau

Druckluftsteuerung  Seitenkanalgebldse

Zuluft Abluft

o b

Abluftkanal
| e

| Weiche Niedrigaktivitats-
messplatz

————  Fahrrohr
=———— Luffmanagement

Beschleunigerraum
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Bleiburg
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Elektronenstrafil (Kassettenvorrat) § ||/ Detektor

Dewar
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Abbildung 3.9: Schema der Rohrpostanlage. Die Startstation, der abgeschirm-
te Zerfallsmessplatz und das Depot befinden sich in der ELBE-Halle vor dem
Kernphysikmesslabor. Die Bestrahlung findet in einer Aussparung der Gusseisen-
abschirmung des Elektronestrahlfangers im Beschleunigerlabor statt. Ablaufbe-
schreibung siehe Text.
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Die Rohrpost besteht aus einem verwindungssteifen Polyamidschlauch, durch
den die Rohrpostkassetten mit Druckluft aus einem Seitenkanalgeblise von der
Startstation A (siehe Abb. 3.9) iiber die Weiche in Bestrahlungsposition B im
Elektronenstrahlfanger geschossen werden. Am Ende der Bestrahlung werden die
Weiche und die Ventile der Zu- und Abluft umgestellt und die Kassette mit
der Probe wird in weniger als 10s direkt in den Zerfallsmessplatz (Station C)
befordert. Ein Positionierstab schiebt die Kassette etwas zuriick, dass diese exakt
iitber dem Detektor zum Liegen kommt. Anschliefend wird der Positionierstab
wieder herausgefahren und nach der Messung wird die Kassette weiter in einen
mit Pb abgeschirmten Sammler (Depot) befordert, um die Umgebung von der
Reststrahlung zu schiitzen.

Die Elektronik ist so programmiert, dass gleichzeitig Proben bestrahlt und ge-
messen werden kénnen. Der Aufbau und die Mess- und Steuerelektronik [Faut07]
der Rohrpost wurde bereits in der Dissertation von C. Nair beschrieben [Nair09].

3.6.2 Die besondere Probengeometrie

Da sich die Rohrpostkassetten im Rohr beliebig drehen kénnen, ist es wichtig,
dass die Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors nicht von der Geometrie der
Proben abhéngt, was am besten durch die Zylindersymmetrie erreicht wird. Daher
wurden die Proben bestehend aus diinnen Goldfolien oder Molybdénblechen um
die Gewindestange der Rohrpostkassette gewickelt (siehe Abb. 3.10).

Abbildung 3.10: Rohrpostkassette mit
Au-Probe. Die Au-Folie wurde mehr-
fach um die Gewindestange gewickelt
und mit Tesafilm fixiert. Durch die Zy-
lindergeometrie ist die Messung der Ak-
tivierungsausbeute unabhéngig von der
Lage beziiglich der Rotationsachse.




Kapitel 4

Auswertung und Datenanalyse

Im Folgenden werden die Auswertung der Daten und Analysemethoden beschrie-
ben. Das Photoaktivierungsexperiment ist im Prinzip zweigliedrig. Der erste Teil
ist die Bestrahlung der Gold-, bzw. Molybdanprobe und im Anschluss daran er-
folgt die Messung der Ausbeute iiber den radioaktiven Zerfall. In Abschnitt 4.1
werden die Observablen des Zerfalls der aktivierten Proben diskutiert und die
Auswertung der Zerfallsmessungen sowohl fiir den Aufbau bei manuellen Pro-
bentransport, als auch fiir die Aktivierung mit der Rohrpost beschrieben.

Um die experimentell gewonnenen Daten mit fritheren Experimenten und Mo-
dellrechnungen vergleichen zu koénnen, ist es notwendig, diese auf den absoluten
Wert der Photonenfluenz bei einer bestimmten Energie zu normieren.

Fiir die Berechnung der integralen Ausbeute aus einem experimentellen oder
theoretischen Querschnitt ist die Kenntnis des gesamten Verlaufs des Bremsstrah-
lungsspektrums von der Reaktionsschwelle bis zur Endpunktsenergie erforderlich.
Fiir einen bestimmten experimentellen Aufbau héngt diese in erster Linie von der
Dicke und dem Material des Radiators ab, aber auch von der Endpunktsenergie.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde zwar bei allen Aktivierungen am Bestrahlungs-
platz A ein 7 pm dicker Nb-Radiator verwendet, aber es ist nicht moglich die
spektrale Verteilung mit hinreichender Genauigkeit direkt zu messen. Insbeson-
dere nahe der Endpunktsenergie reicht die Statistik i.d.R. nicht aus und es gibt
nur wenige Isotope mit geniigend starken Resonanzzustdnden im Energiebereich
oberhalb von 8 MeV. Daher muss auf Modelle zuriickgegriffen werden, welche
den Prozess Bremsstrahlungserzeugung beschreiben. Um der Geometrie gerecht
zu werden, eignet sich am besten eine Monte-Carlo-Simulation. Wichtig ist auch
der Strahlungstransport in einem dicken Target. Das gilt nicht nur fiir den Elek-
tronenstrahlfinger, sondern auch fiir den Strahlhérter. Modelle und Simulation
werden in Abschnitt 4.2 beschrieben.

Die Bestimmung der Endpunktsenergie erfolgte wie im Aufbau skizziert aus
der parallel laufenden Messung der Protonenspektren aus dem Deuteriumauf-
bruch mittels Si-Detektoren. Dies wird in Abschnitt 4.3 ausgefithrt. Mit Form und
Endpunkt ist der relative Verlauf des Bremsstrahlspektrums festgelegt, die abso-
lute Normierung erfolgt durch die Kernresonanzfluoreszenzmessung der stéarksten
Ubergiinge des Isotops ''B am Bremsstrahlungsmessplatz (Aktivierungsplatz A),
beschrieben in Abschnitt 4.4, und durch den Vergleich mit der Aktivierungsaus-

30
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beute von %7Au(y,n) am Elektronenstrahlfinger (Bestrahlungsplatz B).

4.1 Die Bestimmung der Aktivierungsausbeute

Ziel der Arbeit ist es, die Querschnitte der Photodesintegrationsreaktionen
92Mo(vy,n), (v,p) und (v,a) aus den Modellrechnungen experimentell zu iiber-
priifen. Der Vorteil der Photoaktivierungsmethode wurde bereits im Abschnitt 2.5
erlautert. Um die Photoaktivierungsausbeute zu messen, gibt es theoretisch meh-
rere Moglichkeiten: man konnte versuchen den (3-Zerfall direkt zu messen, birgt
aber den grofien Nachteil, dass eine Absolutmessung u.a. wegen der Selbstabsorp-
tion der Elektronen in der Probe und der Absorption in Luft nur sehr ungenau
ist. Da das (-Spektrum kontinuierlich ist, lassen sich verschiedene Endzustéinde
und verschiedene Isotope (bei natiirlicher Zusammensetzung der Probe) nur sehr
schwer unterscheiden. Denkbar wire auch eine Analyse der Rontgenquanten, die
jedem (3-Zerfall wegen der Umordnung der Elektronenschale folgen. Nachteilig ist
aber, dass diese in Gruppen auftreten und sich dabei groitenteils iiberlagern. Da-
durch wird eine Intensitdtsbestimmung nahezu unmdéglich, zumal die verschieden
Rontgenlinien (i.d.R. <100keV) teilweise in Kaskade auftreten und komplizierte
Summenkorrekturen nétig wiren. Haufig befinden sich die Réntgenlinien auf ei-
nem hohen Untergrund, der von der Bremsstrahlung der absorbierten (3-Teilchen
und comptongestreuter Gammaquanten herriihrt. Letztere haben diese Probleme
nicht, da sie bei viel hoheren Energie (bis etwa 2 MeV) liegen und meist (mit den
verwendeten HPGe-Detektoren) als getrennte Linien auftreten. Photonenemis-
sionswahrscheinlichkeit sind mit wesentlich héherer Genauigkeit bekannt, Sum-
menkorrekturen sind haufig einfacher zu berechnen und die (Selbst-) Absorption
ist viel niedriger.

Im Rahmen dieser Arbeit sollte daher die Photoaktivierungsausbeute mit-
tels Gammaspektroskopie gemessen werden. Allerdings schrankt dies die Zahl
der moglichen zu untersuchenden Kerne auf diejenigen ein, die zusétzlich zum
Betazerfall noch einen Gammazerfall mit geniigend hoher Photonenemissions-
wahrscheinlichkeit aufweisen.

Allen Zerfallsmessungen mit manueller Probenentnahme gemein ist die Be-
schrinkung auf nicht zu kurze (> 15 min) oder zu lange (wenige Jahre) Halbwerts-
zeiten (HWZ). Die Methode der Rohrpostaktivierung erméoglicht die Ausdehnung
in Bereiche bis zu wenigen Sekunden und fiir HWZ ab mehreren Jahren muss ent-
weder auf spezielle Niederniveaumessplitze wie das Felsenkellerlabor des VKTA
in Dresden [Nair08a] zuriickgegriffen werden, oder die Ausbeute muss mittels
Beschleunigermassenspektroskopie (AMS, engl.: Accelerator Mass Spectroscopy)
wie im Fall von %'Ni bestimmt werden [Walt08].

Die Aktivierungsausbeute (engl.: activation yield) Y. ist gleich der Anzahl
der aktivierten Kerne N,., dividiert durch die Anzahl der Kerne in der Probe
(engl.: target) Nia:

Yact —_ . (41)
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Die Anzahl der aktivierten Kerne lisst sich aus dem radioaktiven Zerfall der
~-Linie berechnen:

Npeak(Ev) "R

Nyt = .
’ Cd&p * Csum * 5fep<E’y) ’ p(E’Y)

(4.2)

Im Histogramm entspricht die Fliche unter der Gauflkurve eines Peaks (ein-
schliefllich eines eventuellen Tails) der Intensitét der Linie, oder anders ausge-
driickt, der Anzahl der wiahrend der Messung mit dem Detektor registrierten
Ereignisse Npeax(E,), bei denen die volle Energie E., der y-Quanten mit der
Nachweiswahrscheinlichkeit (oder Effektivitdat, engl.: efficiency) egp(E,) detek-
tiert wurde. Um auf die tatsdchliche Anzahl der im Detektor absorbierten -
Quanten zu kommen, miissen noch Verluste wihrend der Totzeit und durch
Pile-up (cagp), sowie durch Summenpeakbildung (csum) korrigiert werden. Nach
Beriicksichtigung der Photonenemissionswahrscheinlichkeit p(E.,) erhédlt man die
wéhrend der Messdauer zerfallenen Kerne. Der Zeitfaktor x setzt diese in Bezie-
hung zur Anzahl der aktivierten Kerne:

k= fmeas : floss ’ firr- (43)

Dies ist in Abb. 4.1 veranschaulicht. Der Messzeitfaktor feas ist das Verhéltnis
der wiahrend der Messzeit teas zerfallenen Kernen zur Anzahl der aktiven Kerne
zu Beginn der Messung:

1 In2 1
fmeas:1 ;A= - =

=_—— =_, 4.4
e_)\'tmeas ! T1/2 T ( )

In das exponentielle Zerfallsgesetz geht die Halbwertszeit 77, (HWZ), bzw.
daraus abgeleitet die Zerfallskonstante A (oder die Lebensdauer 7) ein, welche
als bekannt vorausgesetzt werden muss.

Es praktisch nicht mdéglich, mit der Zerfallsmessung sofort nach dem Ende
der Bestrahlung zu beginnen, da die Probe vom Bestrahlungs- zum Zerfallsmess-
platz transportiert werden muss. Der zweite Zeitfaktor fi.s berticksichtigt den
Zerfallsverlust wihrend dieser sog. Verlustzeit )ogs:

1
floss = m (45)

Wenn die HWZ nicht sehr grof3 gegeniiber der Bestrahlungsdauer ist, muss
zusétzlich der Zerfall wéhrend der Bestrahlung korrigiert werden. Bei der Losung
dieses Problems ist zu beachten, dass gleichzeitig radioaktiven Kerne erzeugt
werden und zerfallen. Es handelt sich um eine inhomogene, lineare Differential-
gleichung erster Ordnung, die sich mit der Methode der Variation der Konstanten
16sen lasst ([Walt96, Vogt00, Vogt02]). Unter Annahme einer konstanten Produk-
tionsrate ergibt fiir Bestrahlungsverlustzeitfaktor fi,:

f’ - A tirr
rr 1 — efA'tirr ’

(4.6)
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Abbildung 4.1: Veranschaulichung und Definition der Zeitfaktoren am Beispiel
eines Isotopes mit einer Halbwertszeit Tj/, gleich der Bestrahlungsdauer ..
Der Messzeitfaktor feas rechnet von der Anzahl der wahrend der Messdauer
tmeas = t3 — to zerfallenen Kerne Ng.. = Ny — N3 zuriick auf die Anzahl der
aktiven Kerne zu Beginn der Messung. Der Verlustfaktor fis beriicksichtigt den
Zerfall im Zeitraum t),¢s = to — t; zwischen Ende der Bestrahlung und Beginn
der Zerfallsmessung und ergibt die Anzahl der aktiven Kerne N;. Der Bestrah-
lungszeitfaktor fi., letztendlich korrigiert die Zerfille wiahrend der Bestrahlung
(unter Annahme einer konstanten Produktionsrate), um schlielich die Anzahl
der aktivierten (nicht der aktiven!) Kerne N, zu erhalten.

Diese Annahme ist im allgemeinen recht gut erfiillt, da eine Energiestabili-
sierung (3.1) dafiir sorgt, dass die Strahlenergie konstant bleibt. Der Verlauf des
Strahlstroms wurde in Spektren iiberwacht. Nur wenige Datenpunkte mussten
korrigiert werden. Die Schwankung betragt nur wenige % iiber die gesamte Be-
strahlungsdauer.

Die experimentell bestimmte Aktivierungsausbeute Y. (engl.: activation
yield) kann nun mit der integralen Ausbeute Yj,; verglichen werden, d.h. der
Photodesintegrationsquerschnitt o, ) gefaltet mit der Photonenfluenz ®, d.h.
der Bremsstrahlungsflussverteilung integriert {iber die gesamte Messdauer t,,eas

(@ = [ ¢(t)dt):

= [ (B 0(E, B dE (47)
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Da die Ausbeute von der Intensitdt und Dauer der Bestrahlung abhéngt, kann
diese am Bremsstrahlungsmessplatz (A) auf die gemessene Photonenfluenz ®S*,
also den zeitlich integrierten Photonenfluss @, eines bestimmten Ubergangs in
"B normiert (siche Abschnitt 4.4.2) werden, um die Messungen bei verschie-
denen Endpunktsenergien Ej vergleichen zu koénnen. Am Bestrahlungsplatz B
(Elektronenstrahlfanger) besteht diese Moglichkeit nicht. Dort erfolgt die Abso-
lutnormierung immer nur relativ zum Querschnitt o[**7 Au(vy,n)].

Wie bereits im letzten Kapitel beschrieben, wird die Simulation der Vertei-
lung der Photonenfluenz ®3™(E.,, Ey) in Photonen pro Energieintervall (MeV),
pro Fldche und pro auf den Radiator einfallendes Elektron angegeben. Damit
konnte der simulierte Photonenfluss direkt auf den Elektronenstrom normiert
werden. Bei der Beschreibung des Aufbaus wurde aber bereits angedeutet, dass
die Absolutmessung des Elektronenstroms mit groflen Unsicherheiten verbunden
ist, weshalb der experimentelle Photonenfluss, bzw. die Fluenz mittels KRF fest-
gelegt werden muss. Auflerdem ist der Strahl aufgeweitet und die Position entlang
des C-Strahlfdngers nicht genau bekannt. Die tatsdchliche Photonenfluenzvertei-
lung @, (E,, Ey) lasst sich also schreiben als

QW(E’Y’ EO) _ @ixp(Ef;Orm, EO) @ilm(E,y’ Eo) (48)
G (Foorm, F)

Die gemessene Photonenfluenz ist fiir eine Messung mit einer Elektronenstrah-
lenergie eine Konstante und lasst sich damit aus der integralen Ausbeute (4.7)
herausziehen.

4.1.1 Kalibration der Detektoreffektivitit

Die absolute Nachweiswahrscheinlichkeit oder Effektivitdt des HPGe-Detektors
im Zerfallsmessplatz fiir den Photopeak wurde mit verschiedenen kalibrierten
Quellen der PTB! und von Amersham? im Energiebereich von 0,12 bis 1,9 MeV
bestimmt [NairO8b]. Dabei wurden die punktférmigen Quellen im gleichen Ab-
stand wie die bestrahlten Proben gemessen. Die absolute Effektivitat wurde fiir
eine realistische Geometrie mit dem Monte-Carlo-Code GEANT3 [GEANO3] si-
muliert und an die gemessenen Daten angepasst.

Fiir alle zur Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit verwendeten Quel-
len gilt, dass die Messdauer kurz ist tpyeas << T1/2 gegeniiber der Halbwertszeit
(HWZ). (Kiirzeste HWZ: T} 5(%°Zn) = 106,6 d. Léngste Messdauer im Zerfalls-
messplatz etwa 5,5h. Zu den Quelleneigenschaften siehe Tab. B.1 im Anhang.)
Eine Korrektur des Zerfalls wihrend der Messung war daher nicht notwendig.
Die Aktivitiat A = % kann als konstant angenommen werden und berechnet sich
nach dem Zerfallsgesetz

A1 = AO : G_A(tl_to) (49)

'Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB), Fachbereich 6.1, Bundesallee 100, D-38116
Braunschweig; http://www.ptb.de/de/org/6/ _index.htm
2ISOTRAK AEA Technology QSA, Gieselweg 1, D-38110 Braunschweig
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mit der Aktivitit Ay zum Zeitpunkt ¢, laut Zertifikat. Ahnlich wie bei der
Berechnung der Aktivierungsausbeute Glg. 4.2 verhalt sich die Anzahl der Zerfille
(decays) Ngec = Ap - treas zur Anzahl der Ereignisse im Photopeak Npeax und
aufgelost nach der “full-energy-peak efficiency” ergibt sich:

Npeak(E’Y)/Ndec

on( ) = .
f P( ’Y) Cd&p * Csum ° p(E’Y)

(4.10)

Der Durchmesser der Proben, die manuell an einem der beiden Bestrahlungs-
pléitze A oder B eingesetzt und entnommen wurden, betrug stets 2 cm. Die Rohr-
postproben bestanden aus diinnen Blechen, die zu Zylindern mit 5 mm Durch-
messer und einer Lange von 36 mm gerollt wurden. Diese wurden in die Rohrpost-
transportkassette (Polyethylen; Lange: 55,3 mm, Radius: 10,0 mm, Dicke: 1,0 mm)
eingesetzt (Abb. 3.10). Die Effektivitit der Rohrpostproben in der entsprechenden
Zahlgeometrie ist lediglich um etwa 2% erniedrigt. Daher ist ein Abstandseffekt
hervorgerufen durch die Dicke der Mo-Proben (0,2 bis 1,0mm) vernachlissig-
bar®, denn die Achse der Rohrpostproben befindet sich etwa 15mm iiber der
Endkappe des Detektors, wenn dieser so nahe wie moglich das Transportrohr
der Rohrpost (Polyamid; Dicke: 1,0 mm) herangefahren ist*. Der Effekt der Pro-
benausdehnung und Selbstabsorption der «-Strahlen wurde mit dem Programm
EFFTRAN [Vidm05] untersucht [NairO8a] und bei den Rohrpostproben beriick-
sichtigt.

In Abb. 4.2 ist die Effektivitatskurve des 100%-Detektors fiir Proben der Ak-
tivierung ohne Rohrpost gezeigt. Die verwendeten Quellen und deren Eigenschaf-
ten sind im Anhang B.1 aufgelistet. Die Effektivitdtskurven der 60%- und 90%-
Detektoren wurden analog bestimmt und sind in [Nair09] gezeigt.

Wenn beim v-Zerfall in Quellen oder in aktivierten Proben mehr als ein an-
geregtes Niveau beteiligt ist und Ubergénge in Kaskade auftreten, ist es moglich,
dass beide y-Quanten gleichzeitig ihre Energie im Detektor deponieren, weil die
Lebensdauer angeregter Zustéinde meist viel kiirzer ist als die Zeitauflosung des
Detektors [Debe01]. Das Ereignis wird dann bei der Summe der absorbierten
Energien der beiden Photonen nachgewiesen und fehlt in beiden Photopeaks. Be-
trachtet man den Photopeak eines Ubergangs, so ist es egal, ob die Energie des
anderen Photons vollstéindig oder teilweise deponiert wird. Durch die Summati-
on (engl.: summing) geht das Ereignis dem Photopeak verloren. Zur Korrektur
wird daher die totale Nachweiswahrscheinlichkeit des anderen Photons benotigt
[Debe01, Nair05].

Die Bestimmung der totalen Effektivitdt ist schwieriger und funktioniert im
Prinzip nur mit Quellen, die lediglich einen einzigen Ubergang aufweisen (37Cs
bei 661,66 keV und 3*Mn bei 834,85keV), da die Ereignisse im gesamten Ener-
giebereich unterhalb der vollen Energie liegen kénnen. Nach dem Abzug des Un-
tergrundes muss also das gesamte Spektrum bis zur Photonenenergie integriert
werden [Debe01]. Liegen zwei Linien weit auseinander, ldsst sich die totale Ef-
fektivitdt des Ubergangs bei der hoheren Energie bestimmen, wenn dieselbe des

3Die Dicke der Au-Proben betrug hochstens 0,02 mm.
4Hinzu kommt noch der 1,5mm dicke Cd-Absorber.
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Abbildung 4.2: Nachweiswahrscheinlichkeit des 100%-HPGe-Detektors fiir
vollstandig absorbierte Photonen im Zerfallsmessplatz. Im oberen Teil der Abb.
ist die mit den Quellen bestimmte experimentelle Photopeakeffektivitat an die
Monte-Carlo-Simulation angepasst. Im unteren Teil ist das Residuum aufgetra-
gen. Der Fehlerbalken enthélt die statistische und systematische Unsicherheit.
Das reduzierte x2, lag nahe bei eins (1/x%, = 1,44). Daher war eine Korrektur
des Fehlers nicht erforderlich.

Ubergangs bei der niedrigeren Energie bekannt ist ([Debe01], angewendet bei
%7n). Durch die Abschiitzung der totalen Effektivitit ergibt sich eine grofiere
Unsicherheit. Dennoch stimmt der Wert im Rahmen des Fehlers mit den ande-
ren beiden Messpunkten iiberein. Um die zusétzliche Unsicherheit angemessen zu
beriicksichtigen, wurden die Fehler mit der Wurzel aus dem reduzierten® x2, der
Anpassung an die Simulation multipliziert.

Sreduziertes x2: X?ed = x?/v, mit der Anzahl der Freiheitsgrade v.
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Abbildung 4.3: Gesamtnachweiswahrscheinlichkeit des 100%-HP Ge-Detektors im
Zerfallsmessplatz. Im oberen Teil der Abb. ist die mit den monoenergetischen
Quellen ¥7Cs, *Mn und %Zn bestimmte experimentelle totale Effektivitit an
die entsprechende Monte-Carlo-Simulation angepasst. Im unteren Teil ist das Re-
siduum aufgetragen. Zur Diskussion des Fehlers sieche Text. Der Fehler wurde mit
der Wurzel aus dem reduzierten 2, multipliziert (1/x%4 = 2,93).

4.1.2 Zerfallsschemata der aktivierten Isotope

Um die Aktivierungsausbeute mittels Gammaspektrometrie zu bestimmen, ist
eine genaue Kenntnis des Zerfallsschemas unerlésslich, um Photonenemissions-
wahrscheinlichkeit und mogliche Effekte der Summation des Pulses mit einem
anderen - oder Rontgenpulses, insbesondere mit den 511-keV-Quanten der Ver-
nichtungsstrahlung auszuschlielen oder zu korrigieren. Es handelt sich dabei um
Summing-Out, d.h. es fehlen Ereignisse im Photopeak da die interessierenden
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v-Quanten gleichzeitig mit anderen Photonen registriert werden und somit bei
einer hoheren Kanalzahl liegen.

Photoaktivierung von %7Au

Das Schema der Photoaktivierung von “7Au ist in Abb. 4.4 gezeigt. Ubersteigt
die Photonenenergie E, die Neutronenseparationsenergie S,, zerfillt der Kern
nach der Absorption vorwiegend unter Emission des Neutrons in den Kern *"Au.
Die Niveaudichte ist oberhalb Neutronenbindungsenergie so hoch, dass einzelne
Zustédnde nicht mehr aufgelost werden konnen. Dies soll durch die dquidistanten
Linien angedeutet werden.

o ] Abbildung 4.4:
' | Aktivierungssche-
i ma von  Y7Au.
| Die  Energieskala
bezieht sich auf
6000 | | den Grundzustand
von  MTAu. E,

ist die Energie

10000
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Energieskala von 7 Au / keV

ey | der  absorbierten
2000 | | Photonen, S, die
Neutronenseparati-

ol a2 0, onsenergie, FE, die

kinetische FEnergie
des Neutrons.

Durch die iiberschiissige Energie kann sich der Kern in einem angeregten Zu-
stand befinden. Der Rest wird in Form der kinetischen Energie des Neutrons
E, fortgetragen, angedeutet durch den blauen Pfeil. Die angeregten Zusténde
in 1%Au zerfallen prompt in den Grundzustand und kénnen aufgrund des hohen
Untergrundes elastisch gestreuter Photonen nicht nachgewiesen werden. Die der
Ruhemasse fquivalente Energie von "Au plus die Bindungsenergie des Neutrons
sind gleich der Ruhemasse von ®®Au plus der des Neutrons:

m(P"Au) + S, = m(*°Au) + m,,. (4.11)

In Abb. 4.5 ist das Zerfallsschema von %®Au dargestellt. Der Kern kann sowohl
durch Elektroneneinfang in das Platinisotop *°Pt, als auch durch g~-Zerfall in
das Quecksilberisotop '%Hg zerfallen. Dabei werden im Falle von ?°Pt -Quanten
mit den Energien 333,03 und 355,73 keV emittiert. Da beide Photonen in Kaska-
de auftreten konnen ist eine Summenkorrektur fiir die Intensitét jedes Ubergangs
erforderlich, fiir die die totale Effektivitdt der jeweils anderen Linie benotigt wird.
Die Summenkorrektur ist im Buch von Debertin und Helmer [Debe01] ausfiihrlich
beschrieben. Im Peak der +-Linie bei 333,03 keV fehlen Ereignisse, wenn das Ni-
veau bei 688,76 keV bevolkert wurde, die volle Energie des 333,03-keV-Photons
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und wenigstens ein Teil der Energie des 355,73-keV-Photons (totale Nachweis-
wahrscheinlichkeit) detektiert wurde.

1600 93,0%  6,1669d 7 0% -
- Q¢= 1507 keV 2 g G3_= 687 keV -
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Abbildung 4.5: Zerfallsschema von ?Au. Der Kern %®Au zerfillt mit einer HWZ
von 6,1669 d mit 93%iger Wahrscheinlichkeit mittels Elektroneneinfang in den
Kern %Pt und zu 7,0% in das Isotop "Hg. Der ST-Zerfall tritt im Verhilt-
nis zum Elektroneneinfang nur mit einer Wahrscheinlichkeit von 2 ppm auf. Alle
Hiufigkeiten beziehen sich auf einen Zerfall des Mutterkerns 1%Au. Alle Energien
sind keV angegeben.

Im Falle des 355,73-keV-Peaks ist es umgekehrt, allerdings mit dem Unter-
schied, dass das Niveau bei 355,73keV auch direkt durch den Elektronenein-
fang bevolkert werden kann. Dadurch muss die Korrektur um das Verhéltnis der
Bevolkerungswahrscheinlichkeit beider Zustdnde reduziert werden. Aus dem Q-
Wert fiir den Zerfall von "®Au in Pt (Differenz der Grundzustandsenergien)
ist ersichtlich, dass zur Bevolkerung des Grundzustandes und des 355,73-keV-
Niveaus in Pt auch S7-Zerfall energetisch mdoglich ist. Im Falle des 355,73-
keV-Niveaus betrdagt das Verhéltnis zum Elektroneneinfang jedoch laut fritheren
Messungen [Huan07] nur 2,0 ppm, so dass eine Summation mit den 511-keV-
Annihilationsquanten vernachlissigt werden kann. In Pt werden noch einige
hoherliegende Zustdnde durch Elektroneneinfang bevélkert, allerdings nur mit
Wahrscheinlichkeiten jeweils unter 0,5% und insgesamt unter einem Prozent, so
dass davon ausgehende Stérungen durch Summation ebenfalls vernachléssigt wer-
den koénnen.

Ein typisches energiekalibriertes Zerfallsspektrum einer im Bestrahlungsplatz
A aktivierten Goldprobe ist in Abb. 4.6 gezeigt. Wie bei allen Zerfallsspektren
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Abbildung 4.6: Spektrum der bestrahlten Goldprobe. Die Linien die aus dem
Zerfall von "®Au stammen, sind markiert. Die Probe wurde auf dem 90%-HPGe-
Detektor platziert. Ein 1,5mm dicker Cd-Absorber wurde benutzt um die koin-
zidente Summation mit niederenergetischen Rontgenlinien zu unterdriicken.

wurde ein 1,5mm dicker Cd-Absorber verwendet, um die Réntgenquanten und
deren Summationspeaks mit ~-Quanten erfolgreich zu unterdriicken. Ebenfalls
zu sehen ist der Summationspeak der beiden v-Quanten aus °Pt bei 689keV.
Der Grundzustandsiibergang des Niveaus bei 688,76 keV ist dem gegeniiber ver-
nachléssigbar.

9mN©\[o und 2'™Nb

Das Schema fiir die Photoaktivierung von “*Mo (Abb. 4.7) ist beziiglich dem
(7,n)-Prozess analog zu “7Au, bis auf die unterschiedlichen Spins von Ausgangs-
und Endkern. Durch den hohen Spinunterschied zwischen ?2Mo°" und dem
Grundzustand von ?'Mo%?2" ist eine direkte Bevolkerung sehr stark unterdriickt.
Gleiches gilt fiir °'Nb, zusitzlich spielt hier jedoch die Coulombbarriere ein Rolle,
durch die das Proton quantenmechanisch tunneln muss.

Das Zerfallsschema von 'Nb ist relativ einfach (Abb. 4.8). Der Grundzustand
von “'Nb zerfillt mittels Elektroneneinfang ausschliefllich in den Grundzustand
von 'Zr. Das Isomer zerfillt in 2,02% aller Fille in einen angeregten Zustand
von ?'Zr mit einer Energie von 1204,68keV. Dies ist ebenfalls nur mit Elek-
troneneinfang moglich, da der S7-Zerfall energetisch ausgeschlossen ist. Dieser
Zustand zerfillt quasi sofort in den Grundzustand und wurde zur Auswertung
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Abbildung 4.7: Aktivierungsschema von ??Mo. Die Energieskala bezieht sich auf
den Grundzustand von *Mo. E, ist die Energie der absorbierten Photonen, S,,
bzw. S, die Neutronen- bzw. Protonenseparationsenergie, I,, bzw. E,, die kine-
tische Energie des Neutrons bzw. Protons. Die griinblaue Kurve soll schematisch
die Coulombbarriere fiir geladene Teilchen andeuten. Fiir Protonen betrégt sie in
92Mo ca. 7,4 MeV.

der Aktivierungsausbeute von '™Nb herangezogen. Das Isomer von *'Nb zerfillt
mit hochster Wahrscheinlichkeit in den Grundzustand, da der M4-Isomereniiber-
gang aber hoch konvertiert ist, betréigt die Photonenemissionswahrscheinlich nur
0,579%. Aufgrund des hohen Untergrundes bei dieser Energie (104,62keV), die
im wesentlichen auf den Zerfall von Mo zuriickzufiihren ist, war eine Analyse
hieraus nicht moglich.

In Abb. 4.9 ist das Zerfallsschema des Isomers gezeigt. Die aus dem Isomer
von 'Mo bevélkerten angeregten Zustinde mit niedrigem Spin in *Nb werden
durch den Elektroneneinfang bzw. 3+-Zerfall des Grundzustandes von Mo nicht
bevélkert. Die beiden Uberginge mit den Energien 1208 und 1508 keV treten mit
geniigend grofler Haufigkeit auf und wurden ebenfalls analysiert, weichen aber
gemeinsam von der durch den Isomerenzerfall in **Mo berechneten Aktivierungs-
ausbeute deutlich ab, da Verluste durch Summation mit der Vernichtungsstrah-
lung der Positronen des G1-Zerfalls auftreten.

Der Grundzustand von Mo zerfillt mit einer Wahrscheinlichkeit von 93,34%
mittels S7-Zerfall und von 5,76% iiber Elektroneneinfang in den Grundzustand
von ?'Nb. In den verbleibenden 0,91% aller Fille werden Zusténde in **Nb mit
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Abbildung 4.8: Zerfallsschema von ?*Nb. Dargestellt sind die verschiedenen Zer-
fallskanile des Isomers und Grundzustands von ?’Nb. Angegeben sind die In-
tensititen des Elektroneneinfangs, 57- und ~-Zerfalls bezogen auf den jeweiligen
Ausgangszustand (Isomer oder Grundzustand). Alle Energien sind in keV ange-
geben.

Spins groBer 5/2 bevdlkert, die fast alle in den Grundzustand zerfallen und
somit die Ausbeute des ?2Mo(, p)*'™Nb-Reaktion nicht verfilschen. Lediglich
die beiden Niveaus bei 1186,87keV (Spin: 5/27) und 1845,03keV (Spin: (5/2)7)
zerfallen zu 0,0207% bzw. 0,0135% iiber v-Zerfall oder Emission von Konversi-
onselektronen in das Isomer “'™Mo und koénnen als Stérung vernachlissigt werden.

Unabhéngig davon wurde untersucht, ob eine Ausbeute der Bevolkerung
des Grundzustandes von ‘Mo - gegebenenfalls nach Abzug der indirekten
Bevolkerung iiber den Isomerenzerfall - analysierbar ist. Die beiden stérksten
Grundzustands-y-Uberginge mit Energien von 1637,3 und 1581,5keV bieten mit
Photonenemissionswahrscheinlichkeiten von 0,329%, bzw. 0,226% zwar geniigend
Statistik, die Ausgangsniveaus werden aber iiberwiegend durch den (t-Zerfall
bevolkert, wodurch Summation mit den Annihilationsquanten zu erwarten ist,
welche nicht korrigiert werden kann. Da der 51-Zerfall mindestens einen effektiven
@-Wert oder eine Energiedifferenz von der doppelten Elektronenmasse, namlich
1022keV erfordert, werden Niveaus in “'Nb oberhalb 3412keV ausschlielich
durch den summationsfreien Elektroneneinfang bevélkert. Einige hundert keV
unter diesem Wert ist das Verhéltnis zwischen §7-Zerfall und Elektroneneinfang
immer noch sehr gering. Beispielsweise ist dieses Verhiltnis bei der Bevolkerung
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Abbildung 4.9: Zerfallsschema von ?™Mo. Das Isomer von Mo mit einer HWZ
von 64,6 zerfillt mit einer Wahrscheinlichkeit von 50,0% in den Grundzustand
von *™Mo. Der Isomerenzerfall ist trotz eines M4-Ubergangs wegen der hohen
Energie von 652,9 keV nur gering konvertiert (1,8%). Die andere Hélfte der Iso-
merenzustinde zerfillt entweder direkt oder iiber angeregte Zustinde in *'Nb
mit niedrigem Spin in das Isomer *'™Nb. Der 37-Zerfall dominiert gegeniiber
dem Elektroneneinfang.

des Zustands bei 3149,3keV mit 0,0024 ausreichend gering. Die Intensitéit der
~-Linie mit der Energie 3149,2keV betrigt aber nur 0,055%. Bei der Bestrah-
lung mit der héchsten Endpunktsenergie entspricht dies etwa 37 Ereignissen im
Peak bei einer Messdauer von 15 min. Abb. 4.10 zeigt ein Zerfallsspektrum von
bestrahltem natiirlichem Mo.

SSZI.

Die Reaktion *?Mo(~y,a)%Zr konnte mittels Photoaktivierung erstmals an ELBE
gemessen. Die Auswertung erfolgte gemeinsam mit C. Nair. Da die Daten bereits
in Threr Dissertation [Nair09] vorgestellt wurden, soll hier nicht néher auf die

Details eingegangen werden. Ein Spektrum mit der Zerfallslinie von %Zr ist in
Abb. 4.11 gezeigt.

99Mo

Das Schema fiir die Aktivierungsreaktion '%Mo(y,n)%Mo ist in Abb. 4.12 gezeigt.
Der Kern “Mo ist in natiirlichem Molybdéin zu (9,63 4 0,23)% enthalten und
zerfillt mit der primordialen HWZ von (7,3 4 0,4) - 10*® Jahren mittels Doppel-
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Abbildung 4.10: Zerfallsspektrum von "**Mo. Die meisten Linien stammen vom
B~ -Zerfall des *?Mo in *Tc. Einige Linien entstehen durch gleichzeitige Registrie-
rung zweier Ubergéinge (Summing). Fiir die Aktivierungsausbeute von Mo wur-
de der Ubergang bei 777,9keV ausgewertet, da dieser praktisch frei von Summing
ist. Lediglich der Ubergang bei der hochsten Energie (1205keV) folgt dem Elek-
troneneinfang von “'™Nb. Der Isomerenzerfall des gleichen Isotops bei 105 keV
kann wegen des hohen Untergrundes nicht beobachtet werden.

B-Zerfall in das stabile '““Ru. Die Neutronenseparationsenergie betrigt S, =
(8290 £ 6) keV.

Die (7v,p)-Reaktion fithrt zwar oberhalb einer Protonenseparationsenergie
von S, = (11146 £+ 12)keV in den Grundzustand (Spin: J™ = 9/2%; HWZ:
Tijs = (15,0£0,2)s), bzw. das Isomer (Energie: E(*™Nb) = (365,29 £0,14) keV;
Spin: J™ = 1/27; HWZ: T}5 = (2,6 = 0,2) min) von *’Nb, aber der Photodesin-
tegrationsquerschnitt ist nach einer TALYS-Simulation sechs Gréflenordnungen
niedriger als derjenige der (,n)-Reaktion und damit mit den hier verwendeten
Methoden nicht nachweisbar.

10Mo(y,n)%Mo ist keine photonukleare Reaktion mit einem p-Prozesskern,
konnte aber wegen der Verwendung von Proben natiirlicher Zusammensetzung
ebenfalls mitanalysiert werden. Das Zerfallsspektrum ist auflerordentlich kom-
plex. Die vier stirksten Ubergéinge wurden analysiert, aber nur der Ubergang
mit der y-Energie 777,9keV (Zerfall des Niveaus bei 920,6 keV in das Isomer von
Tc bei 142,7keV) konnte ausgewertet werden. Es gibt keine fiitternden hoherlie-
genden Zusténde und da das Isomer langlebig ist (6,01 h) tritt kein Summing-out
bei dessen Zerfall in den Grundzustand auf. Es gibt zwar noch zwei Zerfallskaska-
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Abbildung 4.11: Zerfallsspektrum von %8Zr (blaue Kurve, Messdauer: 52,0 h) und
Untergrundspektrum (rote Kurve, Messdauer: 62,2h).

den iiber Zwischenzustédnde, die theoretisch zu Summing-In fithren kénnten, aber
jeweils einer der beteiligten Ubergéinge weist nur Photonenemissionswahrschein-
lichkeiten im Subpromillebereich auf, und es gehen in die Summing-In-Korrektur
die Photopeakeffektivititen beider beteiligten Ubergiinge ein.

Die anderen drei Ubergénge mit den Photonenenergien 140,5keV, 366,4 keV
und 739,5keV weisen dagegen Summing-Out durch die vorausgehenden oder
nachfolgenden Ubergéinge auf, deren Photonenemissionswahrscheinlichkeiten im
Prozentbereich liegen. Zudem geht beim Summing-Out die totale Effektivitét
dieser Uberginge ein, die viel grofer ist als die Photopeakeffektivitit.

4.1.3 Ziahlratenabhingige Korrekturterme

Die Anzahl der registrierten Ereignisse im Peak ist stets kleiner als die Anzahl der
Photonen, die im Detektor absorbiert werden. Durch zwei Effekte, die abhéingig
von der Zahlrate sind, wird die Intensitat reduziert, weil Ereignisse im Photopeak
fehlen.
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Abbildung 4.12: Aktivierungsschema von '°*Mo. Die Energieskala bezieht sich auf
den Grundzustand von '*Mo. E, ist die Energie der absorbierten Photonen, S,
die Neutronenseparationsenergie, F, die kinetische Energie des Neutrons.

4.1.3.1 Totzeit- und Pile-up-Korrektur

Die Umwandlung jedes Signals im ADC (Analog-to-Digital Converter, dtsch.:
Analog-(zu-)Digitalwandler) benotigt eine bestimmte Zeit, um das Signal zu ver-
arbeiten. In dieser Periode ist das ADC-Gate-Signal niedrig und jedes weiter
Signal wird verworfen. Die gesamte Dauer, wiahrend der dies passiert, wird Tot-
zeit genannt. Die wahre Ereignisrate ng verhélt sich zur Rate der registrierten
Ereignisse n wie:

n

Ng =
1—n1’

(4.12)

wenn die Konversionszeit 7 unabhéngig von der Pulshohe ist (siehe z.B. [Debe01,
LeoW87, Knol89]). Der Korrekturfaktor ist dafiir:

1
Crpy = 20 = =1+ nor. (4.13)
n 1—nr

Es bleibt das Problem, die exakte Umwandlungszeit zu bestimmen, wenn die
wahre Z&hlrate unbekannt ist. Wie das Problem gel6st werden kann, wird weiter
unten beschrieben.

Eine weitere zédhlratenabhéngige Korrektur betrifft das Auftreten von Pulsen
in zufilliger Koinzidenz, im Englischen bekannt als Pile-up (dtsch.: Aufstape-
lung, Anhdufung) oder Chance-coincidence Summing. (Bei Debertin und Helmer
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wird auBlerdem noch der sog. Tail-Pile-up beschrieben, der auftritt, wenn Pulse
nicht vollstdndig zu Nulllinie zuriickkehren und ein folgender Puls damit in einem
zu hohen Kanal registriert wird. Dieser Effekt ist jedoch vernachldssigbar, wenn
ein korrekter Nulldurchgangsabgleich (engl.: pole-zero cancellation) am Haupt-
verstirker vorgenommen wurde.) Anders als bei Totzeitverlusten, bei denen die
Ereignisse einfach fehlen, ist der zeitliche Abstand zweier Pulse im Falle von Pile-
up einfach zu kurz, um die beiden Ereignisse getrennt im ADC zu registrieren
und beide Pulse werden als ein einzelnes Ereignis gespeichert. Je nach zeitlichem
Abstand befindet sich das Ereignis in einem Kanal zwischen der Energie des ab-
sorbierten Photon mit der hoheren Energie und der Summe von beiden.

4.1.3.2 Die Pulsermethode

In allen Messungen in der Bleiburg mit erwarteter signifikanter Totzeit wurde das
Signal eines Pulsgenerators (im Folgenden kurz ,Pulser‘ genannt) auf den Testein-
gang des Vorverstirkers gegeben. Es wurde eine nicht zu hohe Rate (ca. 10 Hz)
gewihlt und die konstante Amplitude wurde so eingestellt, dass sich die Pulser-
linie im Histogramm bei einer hohen Kanalzahl befand, bei der der Untergrund
niedrig war (typischerweise weniger als 0,1 Ereignis pro Stunde und Kanal) und
kein y-Ubergang erwartet wurde. So entsprach die Pulshohe etwa 3/4 der hichs-
ten Kanalzahl.

Mit Hilfe des Pulsers und einem Impulszéhler (engl.: Scaler), der die tatséchli-
che Anzahl der Impulse wihrend der Messdauer zahlt, kann sowohl Totzeit, als
auch Pile-up einer Messung korrigiert werden. Im Spektrum erscheinen die un-
gestorten Impulse des Pulsers in einer etwa 3 bis 4 Kaniéle breiten schmalen
gaufiformigen Linie, deren Breite etwa 2keV im kalibrierten Spektrum entspricht,
dem sog. ,,schmalen Pulserfenster” (engl.: narrow gate). Bei Impulsen, die gleich-
zeitig mit y-Quanten registriert wurden, addiert sich die Hohe der Pulserlinie mit
einem Teil der linken oder rechten Flanke des Photonenpulses. D.h. das Ereig-
nis befindet sich in einem Kanal auf der hochenergetischen Seite der Pulserlinie.
Diese Verteilung fallt mit einer dhnlichen Form wie das ungestorte y-Spektrum
ab, allerdings mit wesentlich niedrigerer Intensitat. Der gesamte Bereich, in dem
sich Pulserereignisse befindet wird als , breites Pulserfenster” (engl.: wide gate)
bezeichnet.

Pulserereignisse die in die Totzeit des ADC fallen, wenn dieser mit der Kon-
vertierung von y-Pulsen beschéftigt ist, werden nicht registriert. (Die Anzahl der
~v-Pulse, die wihrend der Konvertierung von Pulserereignisse auftreten, sind bei
einer Pulserfrequenz von 10 Hz vernachlissigbar®.) Das Verhiiltnis aller Pulserer-
eignisse im Histogramm (breites Pulserfenster) dividiert durch die wahre Anzahl
der Generatorpulse (Scaler) entspricht der Totzeitkorrektur:

Np_pr

Cp_Tyz — (414)

NPfGen

SWeil der Anteil der durch den Pulser verursachten Totzeit vernachlissigbar ist, spielt auch
die Tatsache keine Rolle, dass der Pulsabstand konstant ist und die Generatorpulse nicht mit
sich selbst iiberlappen kénnen.



48 KAPITEL 4. AUSWERTUNG UND DATENANALYSE

Die Totzeit ist nach Glg. 4.13 als Funktion der gemessenen Z#hlrate gegeben.
Diese lasst sich prinzipiell aus der Anzahl der Ereignisse im Histogramm und der
Messdauer bestimmen, jedoch ist nicht klar, wieviele Ereignisse unter oder iiber
die untere, bzw. obere Schwelle des Diskriminators im ADC fallen und ebenfalls
Totzeit verursachen.

Eine Alternative ist daher die Zé#hlrate eines internen Zé#hlratenmessers
(Count Rate Meter, CRM) des Hauptverstidrkers (ORTEC 671 Main Amplifier),
der selbst praktisch keinerlei Totzeit verursacht. Der CRM-Ausgang des Haupt-
verstirkers wurde auf einen weiteren Kanal des Scalers gegeben und fiir jede
Messung registriert. Der Hauptverstiarker besitzt zwar auch eine untere Detekti-
onsschwelle, um das Rauschen zu unterdriicken, jedoch sitzt diese tiefer als beim
ADC und Impuls mit Amplituden gréBer als die obere Schwelle werden zwar bei
der Pulsformung abgeschnitten, aber dennoch detektiert. Man kann also mit guter
Néaherung die Zéhlrate des CRM als die wahre Rate auffassen.
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Abbildung 4.13: Totzeitkorrekturfaktor cp_r, des Pulsers als Funktion der Zahl-
rate des Hauptverstiarkers. Die blaue Kurve ist eine lineare Anpassung an die
Daten mit der Randbedingung, dass die Totzeit gegen Null geht, wenn die Z&hl-
rate ebenfalls gegen Null geht, d.h. der Korrekturfaktor geht bei ng = 0 gegen
1. Die Pulsformungszeitkonstante (shaping time) 7 des Hauptverstirkers betrug
3 1.

In Abb. 4.13 ist die mit dem Pulser bestimmte Totzeitkorrektur bei verschiede-
nen Zahlraten des Hauptverstiarkers aufgetragen. Dabei wurden Untergrundmes-
sungen mit einer Untergrundzihlrate von ~ 10 Ereignissen pro Sekunde, sowie
Messungen von Quellen und Aktivierungsproben mit Zahlraten bis zu 22.000 Er-
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eignissen pro Sekunde ausgewertet. Als Unsicherheit wurde der statistische Feh-
ler der Ereignisse im breiten Pulserfenster ohne diejenigen im schmalen Fenster
angenommen, da die ungestorten Pulserereignisse prinzipiell keine Unsicherheit
aufweisen sollten. Die Pulser-Pile-up-Ereignisse unterliegen hingegen der Poisson-
statistik (quadratischer Fehler).

Die lineare Anpassung ergibt eine Konversionszeit von 7 = —(6,98+0,10) us,
in hervorragender Ubereinstimmung mit der im Datenblatt des MCB-ADC (OR-
TEC 931-EtherNIM) angegebenen 7 us Konversionszeit. Die Korrektur fiir die
Aufstapelung von Pulsen (Pile-up) ergibt sich aus dem Verhéltnis der Generator-
pulsereignisse im schmalen dividiert durch die im breiten Fenster:

N —scnm.
Cp_py = ——schmb (4.15)
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Abbildung 4.14: Pile-up-Korrekturfaktor cp_p, des Pulsers als Funktion der Zahl-
rate des Hauptverstarkers.

Daraus ist bereits ersichtlich, dass sich die Analyse des breiten Fensters
eriibrigt, wenn man nur an der Gesamtkorrektur interessiert ist, da sich diese
herauskiirzt:

NP—schmF

CP—Ges = CP—Tyz * CP—pPu = (4.16)

NPfGen

In Abb. 4.16 sind die bisherigen drei Korrekturfaktoren nochmals in einem
Plot gezeigt. Zusétzlich ist die interne Totzeitkorrektur des MCB-Moduls (Ak-
tivzeit dividiert durch Messdauer) aufgetragen. Diese Korrektur basierend auf
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Abbildung 4.15: Gleichzeitige Totzeit- und Pile-up-Korrektur cp_ges des Pulsers
als Funktion der Zidhlrate des Hauptverstarkers.

der Aktivzeit des MCB-Moduls ist systematisch geringer als durch die Pulserme-
thode bestimmt. Bei Zahlraten oberhalb von 15kHz ist die Differenz = 5% im
Korrekturfaktor.

4.1.4 Fehleranalyse der Aktivierungsausbeute

Eine Auflistung der statistischen und systematischen Fehler der Aktivierungsaus-
beute ist in Tab. 4.1 gegeben.

Bei der Messung des Zerfalls der aktivierten Proben, aber auch bei den Quel-
lenmessungen zur Kalibrierung der Detektoreffektivitat wurde darauf geachtet,
dass in den Linien der relevanten Ubergéingen geniigend Ereignisse gesammmelt
werden, um den statistischen Fehler klein zu halten, sofern die Aktivitdt dies
zulie. Bei der Anpassung der Fitkurve an den Peak wurde darauf geachtet, dass
sich der Fehler des Fits in der Groflenordnung des statistischen Fehlers der Inten-
sitdat belief, was meistens der Fall war. Bei der Berechnung des Fitfehlers wurden
auch die Korrelationskoeffizienten der einzelnen Fitparameter beriicksichtigt (Sie-
he u.a. [Bevi03]. Falls die Statistik zu niedrig war, wurde ggf. der Tail des Peaks
(,schiefer’ GauB}), bzw. die Stufenfunktion ausgeschaltet, um die Konvergenz zu
verbessern. Im Normalfall belief sich die statistische Unsicherheit auf 0,1 bis 3%.
(Lediglich bei den Ausbeuten von Mo (778 keV) betrug der statistische Fehler
der Ausbeute in einigen Fillen bis zu 40%, da die Messung priméar auf die Aus-
beute von *2Mo(~, p)?'™Nb ausgerichtet war und die Proben teilweise erst sehr
spét (einige Wochen nach der Aktivierung) gemessen wurden, um die durch den
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Abbildung 4.16: Vergleich der zdhlratenabhéngigen Korrekturfaktoren aus
Abb. 4.13 bis 4.15 mit der internen Totzeitkorrektur des MCB.

Korrekturfaktor Cing)

| MessgroBe | Symbol | Ostat | Y0 RS
Peakflache Npeak 0,1-3 —
Effektivitit Etep (Ey) 0,23 (HPGe-90%: 0,9%) 1,0-1,2
HWZ, Lebensdauer T2, A - <04
Photonenemissions-
wahrscheinlichkeit Dy - 3-5
Totzeit- & Pile-Up Cdt&p-u < 0,05 —
Summing-Korrektur | coum(*?°Au) | 333keV: 1,4%; 356 keV: 6%
Totale Effektivitat Etot 1,4 0,7
Anzahl Targetatome Niar
Natiirliche Haufigkeit | n(4Mo/Mo) - ~ 0,3
Targetmasse Miar 0,1mg (< 0,05%) —

Tabelle 4.1: Statistische und systematische Fehler bei der Bestimmung der Akti-
vierungsausbeute.

Zerfall von Mo verursachte Totzeit zu reduzieren.)

Der durch die Messelektronik verursachte Fehler der Bestrahlungs- und Mess-
dauer ist kleiner als eine Sekunde (Die kiirzeste Messdauer ein bestrahlten Au-
Probe betrug etwa 10 min). Der Unterschied der Uhrzeit des Beschleunigers, des
KRF- und Zerfallsmessplatzes betragt nur wenige Sekunden. Da die Verlustzeit
wahrend des Probentransports jedoch mind. eine halbe Stunde betrégt, konnen
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die Fehler in der Zeitmessung vernachléassigt werden.

Der Fehler in der Totzeit-und-Pile-Up-Bestimmung resultiert hauptséchlich
durch den statistischen Fehler des breiten Gates (Pulser+Pile-Up-Ereignisse).
Da das Verhéltnis zu den ungestérten Pulserereignissen aber sehr klein ist, wird
auch der Fehler der Totzeit- und Pile-Up-Korrektur sehr klein. (Der Untergrund
im Bereich des Pulsers ist vernachléssigbar.)

Die Korrektur der Peaksummenbildung betrifft im wesentlichen nur die beiden
in Kaskade zerfallenden Uberginge in *Pt nach dem Elektroneneinfang in **Au
(sieche Abb. 4.5), da es sich hier um Summing-out handelt, zu dessen Korrektur
die totale Effektivitiit der jeweils anderen Ubergangsenergie benéotigt wird. Der
relative statistische Fehler der totalen Effektivitét ist 1,4%, aber da der Ubergang
bei 356 keV noch mit dem Verhéltnis der Photonenemissionswahrscheinlichkeiten
multipliziert werden muss, ist der Fehler mit 6% deutlich grofier. Die Summati-
onskorrektur des Ubergangs bei 778keV in #Tec ist kleiner als 0,07% und kann
sicher vernachléssigt werden.

4.2 Die spektrale Verteilung der Bremsstrahl-
ung

Wie bereits eingangs erwéhnt, ist die Kenntnis der Verteilung des Photonenflus-
ses im relevanten Energiebereich zwischen der Separationsenergie (S,(**"Au) =
(8071 £ 3) keV, S,(**Mo) = (7456 &+ 4) keV und S,(**Mo) = (12672 £ 12) keV)
fiir die Bestimmung der integralen Ausbeute erforderlich.

Fiir einen diinnen Radiator, bei dem hochstens eine Wechselwirkung pro ein-
fallendes Elektronen stattfindet, kann die Energieabhéngigkeit der Bremsstrahl-
ung ist durch theoretische Modelle beschrieben werden. Diese beschreiben die phy-
sikalischen Prozesse der Bremsstrahlungserzeugung. Monte-Carlo-Simulationen
mit dem Programm MCNP beriicksichtigen die Geometrie des Experiments und
den Strahlungstransport durch dicke Targets.

Die so gewonnene Verteilung wird dann absolut normiert durch die Messung
der Photonenfluenz mittels der Kernresonanzfluoreszenz einzelner Ubergénge be-
kannter Stéirke an einem bestimmten Isotop. Als gut geeignet hat sich hierfiir das
Isotop B erwiesen, da es ein Reihe starker Resonanzniveaus mit gut bekannter
Ubergangsstirke besitzt. Dies gilt insbesondere fiir den Grundzustandsiibergang
bei der hochsten Gamma-Energie aus dem Niveau bei (8920,2 £ 2,0) keV.

4.2.1 Quantenelektrodynamische Beschreibung der
Bremsstrahlungsverteilung

Das Bremsstrahlungsspektrum an der Probenposition im Bestrahlungsplatz A
kann auf der Basis der Bremsstrahlung eines diinnen Radiators gut beschreiben
werden. Ausgehend von der quantenelektrodynamischen Beschreibung mit der
Bornschen Niherung durch Bethe und Heitler [Heit84] sind in Abb. 4.17 die theo-
retischen Bremsstrahlungsquerschnitte des diinnen Nb-Radiators im Vergleich zu
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den interpolierten Daten der Evaluierung von Seltzer und Berger (+4-Zeichen,
[Selt86]) gezeigt. Die berechneten Kurven entsprechen den Bremsstrahlungsver-
teilungen von Schiff (gestrichelte Kurve, [Schi51]) und Haug (punktierte Kurve,
[Haug08]).
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Abbildung 4.17: Vergleich theoretischer Bremsstrahlungsquerschnitte fiir den Nb-
Radiator bei einer Endpunktsenergie der einfallenden Elektronen von 11,5 MeV
(aus [NairO8b]). Die gestrichelten und punktierten Kurven entsprechen den
Bremsstrahlungsverteilungen von Schiff [Schi51] bzw. Haug [Haug08]; die Wer-
te, die aus den Tabellen von Seltzer und Berger [Selt86] gewonnen wurden, sind
als +-Symbole dargestellt. Die verschiedenen Modelle stimmen miteinander bis
auf den hochenergetischen Bereich iiberein, wo sie um ca. 20% voneinander ab-
weichen (vergroferter Ausschnitt).

Das Programm von Haug basiert auf der Theorie von Roche et al. [Roch72]
und enthélt Abschirmkorrekturen nach Salvat et al. [Salv87]. Die Abschirmkor-
rekturen sind vermutlich genauer als diejenigen, die im Modell von Berger und
Seltzer enthalten sind. Dies ist aber nur sehr nahe am Endpunkt der Brems-
strahlung von Bedeutung. Dort betriagt der Unterschied bis zu 20%. Die meisten
Photoaktivierungen am Bestrahlungsplatz A wurden mit Endpunktsenergien weit
oberhalb der Separationsenergien durchgefiihrt. Fiir Mo betréigt die Protonense-
parationsenergie S, = 7,46 MeV und die Neutronenseparationsenergie von %Mo
liegt bei S, = 8,29 MeV. Die niedrigste Endpunktsenergie bei der Aktivierung
von Mo lag bei 10,5 MeV. Dort spielt dieser Effekt keine grofie Rolle. Die Unter-
schiede in der Aktivierung von Au nahe der Schwelle sind in der Dissertation von
C. Nair [Nair09] diskutiert.
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4.2.2 Monte-Carlo-Simulationen

Die theoretischen Formeln und Modelle kénnen aber nur einfache Geometrien
wie den diinnen Radiator hinreichend genau beschreiben. Von G. Rusev wurden
im Rahmen seiner Dissertation [Ruse06¢] Monte-Carlo-Simulationen des Bremss-
trahlungsspektrums am KRF-Messplatz mit GEANT3 [GEAN93] und GEANT4
[Agos03, Alli06] durchgefiihrt. Die fehlerhafte Berechnung der Bremsstrahlung in
GEANT3 wurde korrigiert.

Fiir dicke Radiatoren gibt es zwar ebenfalls spezielle Formeln [Berg70], je-
doch wird hierbei eine flache Geometrie (z.B. ein Zylinder) vorausgesetzt. Fiir
den Elektronenstrahlfanger mit den axialen, konischen Bohrungen, auf die der
Elektronenstrahl auftrifft, wurde daher eine vollstdndige Simulation mit realis-
tischer Geometrie mit dem Monte-Carlo-Transportcode MCNP4C2 [Brie00] von
J. Klug durchgefiihrt ([Erha06], siche Abb. 4.18). Ebenso wurde mit MCNP eine
Korrektur des Bremsstrahlspektrums fiir den Al-Hérter durchgefiihrt.
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Abbildung 4.18: MCNP-Simulation des Photonenflusses im FElektronen-

strahlfanger mit Verwendung der Tabellen von Berger & Seltzer fiir 10 und
16,5 MeV.

4.3 Die Endpunktsenergie der Bremsstrahlung

Die Bestimmung der Endpunktsenergie der Bremsstrahlung erfolgte mittels der
Photodesintegration des Deuterons: D(7v,p)n. Am Ausgang des Aluminiumkol-
limators im Bremsstrahlungslabor befindet sich der Aufbau des Polarisations-
monitors (siche Abb. 3.3 in Abschnitt 3.2.3), der zur Messung der Polarisation
der Bremsstrahlung konstruiert wurde. Er besteht aus einer Kammer mit einer



4.3. DIE ENDPUNKTSENERGIE DER BREMSSTRAHLUNG 59

40 um dicken deuterierten Polyethylenfolie”, die der Breite (23 mm) nach parallel
zum Strahl und der Lange nach unter einem Azimutwinkel von 45° gespannt ist.
Die Lénge betragt 70 mm, von denen aber nur ein Teil vom Strahldurchmesser
(25 mm) getroffen wird®.

Die Energie der emittierten Protonen wurde nun wéahrend jeder Bestrahlung
mit Si-Detektoren gemessen, die senkrecht zum Strahl unter einem Azimutwinkel
von 0° 90° 180° und 270° angeordnet sind. Der Abstand der Detektorfrontseite
von der Strahlachse betrug bei den Messungen 2004 60 mm. Spéater wurde der
Abstand der Detektoren durch ldngere Rohrstiicke auf 115 mm vergréflert, um
den Untergrund an gestreuten Photonen zu verringern. Die Si-Detektoren wer-
den im inneren der Kammer mit geraden BNC-Adaptern auf den Flansch mit
der Durchfithrung gesteckt. 2007 wurden die BNC-Adapter alterer Bauart durch
8 mm kiirzere ersetzt, so dass sich nunmehr ein Abstand von 123 mm ergibt.

Verwendet wurden ionenimplantierte Si-Detektoren fiir geladene Teilchen
von der Firma AMETEK-ORTEC des Typs ULTRA mit einer Fldche von
600 mm? und einer sensitiven Dicke (minimale Dicke der Verarmungszone) von
300 um (Typ: U-023-600-300), bzw. 500 um (Typ: U-022-600-500). Die nominelle
Auflosung betrégt 23, bzw. 22keV. Der Frontkontakt besteht laut Datenblatt aus
einer extrem diinnen Borimplantation (Dicke: 500 A).

Zunichst erfolgte die Energiekalibrierung der Si-Detektoren Pu-Am-Cu-
Mischquelle. Die Endpunktsenergie der Protonenspektren wurde bestimmt, in-
dem ein simuliertes Spektrum an das gemessene angepasst wurde. In der Simu-
lation wurde die Kinematik des Deuteriumaufbruchs und der Energieverlust der
Protonen in realistischer Geometrie beriicksichtigt.

4.3.1 Energiekalibrierung der Si-Detektoren mit einer a-
Quelle

Die Mischquelle besteht aus den emittierenden Isotopen *Pu, 2! Am und 2*Cm.
Die a-Quelle wurde auf einen drehbaren Quellenhalter an den Flansch der Kam-
mer unter einem Azimutwinkel von 45° montiert, so dass sie unter einem Winkel
von jeweils 45° auf die zwei benachbarte Detektoren (Nr. 2 und 3, bzw. 1 und 4)
zeigt (siehe Abb. 3.3). Die Kammer wurde auf ca. 10~° mbar (Hochvakuum) eva-
kuiert und das a-Spektrum wurde aufgenommen. Die Messungen wurden fiir alle
acht Messkampagnen zwischen Nov. 2004 und Mai 2007 erneut durchgefiihrt, da
unterschiedliche Detektoren verwendet wurden und zwischendurch Anderungen
in der Elektronik oder Geometrie durchgefiihrt wurden.

Die Multiplets der a-Linien (Tab. 4.2) wurde mit zwei bis fiinf asymmetrischen
GaufBlkurven angepasst (Abb. 4.19). Durch Energieverlust in der Quelle sind die
Zerfallslinien auf der niederenergetischen Seite verbreitert. Da sich die Breite der
Linien eines Multiplets und die Schiefheit der Asymmetrie im Energiebereich des
Ubergangs der a-Linie und der Satelliten nur sehr geringfiigig #ndert, wurden die-
se Fitparameter der einzelnen Linien gleichgesetzt, um das Konvergenzverhalten

"d.h. alle Protonen sind durch Deuteronen substituiert: [CoHyl, — [CaDyly.
8Der Strahldurchmesser wurde durch Belichtung eines Rontgenfilms bestimmt.
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Tabelle 4.2: Energien und Intensitdten (Emissionswahrscheinlichkeiten) der
a-Teilchen aus der Pu-Am-Cm-Mischquelle (entnommen aus dem “Table of
Isotopes” [Fire05], Tabelle: “a from “X(Tj,)a decay”). Fiir die Energieka-
librierung wurden nur die jeweils stéirksten Uberginge (gelb unterlegt) verwendet.

Isotop a-Energie a-Intensitat
AX E, | keV Do | %

29Pu | 51055 +0,8 | 11,6 +0,8
51443 +£0,8 | 15,1 £0,8
5156,5 +0,14 | 73,3 £0,8
2Am | 5388 &1 1,4 £0,2
5442904+0,13 | 12,8 £0,2
5485,6 +0,12 | 85,2 £+0,8
5512 £2 0,20+ 0,05
5544  +1 0,34 40,05
#Cm | 5762,70£0,03 | 23,6 £0,2
5804,8 +£0,05 | 76,4 £0,2

zu verbessern.

Insbesondere beim Fit der Multiplets von ?*?Pu hat sich gezeigt, dass der
stiarkste und zweitstirkste Ubergang bei Variabler Peakposition nicht als zwei
getrennte Peaks erkannt werden und der Schwerpunkt des stirksten Ubergangs
bei einer zu niedrigen Kanalzahl erscheint. Daher wurde das Verhaltnis der Ka-
nalzahlen der Linien dem Verhéltnis der Energien abziiglich dem geschéatzten
Achsenabschnitt gleichgesetzt. Ebenso wurden die Verhéltnisse der Flachen der
GauBlkurven gleich dem Verhiltnis der relativen Intensitdten (Emissionswahr-
scheinlichkeiten) gesetzt. Das reduzierte x? (x%4 = x*/v; v: Zahl der Freiheits-
grade) betrigt fiir Anpassung der Multiplets in diesem Fall 1,67 fiir 239Pu, 1,49
fiir 2#Am und 1,18 fiir 2*Cm und ist typisch fiir die meisten Fits. Aufgrund der
Signifikanz wurde nur die Kanalzahl der stérksten Linie jedes Isotops zur Ener-
giekalibrierung herangezogen. Der Fit der Energiekalibrierung ist in Abb. 4.20
dargestellt.

Die drei Messpunkte liegen zwar relativ eng beieinander, decken aber den
relevanten Energiebereich der Endpunktsenergie der Protonen zwischen 5 und 7
MeV hinreichend gut ab. Die Parameter der Energiekalibrierung

E,=a+b-X (4.17)

ergaben in diesem Fall fiir den Achsenabschnitt einen Wert von
a = (69 % 18) keV (typischerweise 50 und 100 keV) und fiir den Verstarkungsfak-
tor des 8k-ADCs b = (1,159 +0,004) keV/ Kanal (0,8 bis 1,4keV/Kanal).
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Abbildung 4.19: Spektrum der 2*Pu?*'Am?**Cm-a-Quelle eines 300 yum dicken
Si-Detektors (oben links) exemplarisch fiir einen Detektor in der Messkampagne
2004/11. Zur Verdeutlichung wurde die Ordinate energiekalibriert. Aufierdem sind

die Anpassung der Multiplets der einzelnen Isotope dargestellt. (Néheres siehe
Text.)
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4.3.1.1 Korrekturen der Energiekalibrierung

Fiir eine prézise Messung der Endpunktsenergie ist es notwendig bei der Ener-
giekalibrierung einige Korrekturen anzubringen. Die a-Teilchen verlieren bereits
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in der Quelle einen kleinen Teil ihrer Energie durch Sté8e, der abhéngig von der
Dicke der Quellsubstanz und einer diinnen Lackschicht ist, die die Quelle vor
unbeabsichtigtem Verwischen schiitzt. Aulerdem verlieren sowohl die a-Teilchen,
als auch die Protonen einen kleinen, charakteristischen Teil ihrer Energie in der
Totschicht in der keine Ladungssammlung stattfindet und im sensitiven Detektor-
volumen durch nichtelektronischen Energieverlust, wie z.B. Phononen oder Stofe,
die zu Versetzungen der Si-Atome fiihren, da Atome auf Zwischengitterplitzen
ein anderes Energieniveau einnehmen.

Die ersten beiden Groflen lassen sich durch Drehen der Quelle bzw. des Detek-
tors messen, die nichtelektronischen Verluste kénnen simuliert werden. Die Mes-
sungen wurden exemplarisch fiir die Si-Detektoren der Firma AMETEK ORTEC
mit einer Dicke von 500 ym durchgefiihrt. Es kann davon ausgegangen werden,
dass die ebenfalls verwendeten 300 ym dicken Detektoren des gleichen Typs sich
nicht wesentlich unterscheiden bzgl. der Dicke der Totschicht und nichtelektroni-
schen Verlusten.

Energieverlust in der Quelle Die a-Teilchen erleiden bereits wegen der end-
lichen Dicke in der Quelle einen Energieverlust AESQ", der abhingig von ihrem
Entstehungsort und dem Austrittswinkel zur Normalen ist. Dadurch lasst sich die
Dicke durch Verkippen der Quelle relativ zum Detektor messen.

Die Energie des stéirksten Ubergangs beim a-Zerfall des Isotops 2*'Am wurde
bei einem Detektorwinkel von © = 0° und 45° fiir Quellenneigungswinkel von
® = 90° und 30°, sowie bei einem Detektorwinkel von © = 45° auch fiir & = 20°
gemessen (siehe Tabelle 4.3).

Detektor- | Quellen- detektierte Energie
winkel neigung 239pu IAm 21Cm
) ) FEaet | keV
0° 90° 5146 £ 16 | 5477 £ 17 | 5796 £ 17
0° 30° 5155 £ 16 | 5486 & 17 | 5804 £ 17
45° 90° 5136 £ 16 | 5468 =17 | 5791 £ 17
45° 30° 5142 £ 16 | 5474 £ 17 | 5794 £ 17
45° 20° 5151 £ 16 | 5481 417 | 5800 £ 17

Tabelle 4.3: Detektierte Energie der a-Teilchen des jeweils stirksten Ubergangs
der einzelnen Isotope bei verschiedenen Detektor- und Quellenneigungswinkeln.
Die Energiekalibierung wurde bei © = 0° und ¢ = 90° vorgenommen, allerdings
noch ohne Korrektur der Dicke von Quelle und Totschicht des Detektors. Der
statistische Fehler ist vernachléssigbar. Es dominiert der systematische Fehler
aus der Energiekalibrierung mit 0,3%.

Allgemein gilt fiir den Energieverlust geladener Teilchen durch Stéfe in Ma-
terie: der Quotient aus Energieunterschied AFEy; = Ey — E; und Wegdifferenz
Axg = x9—x1 ist gleich dem spezifischen Bremsvermogen dE /dz. Der Neigungs-
winkel der Quelle ® ist apparativ als Austrittswinkel definiert, d.h. bei ®; = 90°
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erfolgt der Austritt parallel zur Normalen. Es gilt dann fiir einen bestimmten

Winkel ®:

sin @y — L (4.18)
)
Daraus folgt:
dE dE 1 dE
2 T2 dz (2 = 21) dx . (Sinfbg ) dz (4.19)

Das Bremsvermoégen von PuAmCm wurde mit der Bethe-Bloch-Formel
[LeoW87] berechnet. (Da fiir die Aktiniden keine experimentellen Werte existie-
ren, konnte auf eine Simulation mit SRIM? [Zieg08] nicht zuriickgegriffen werden.)
Es ergibt sich: dE/dz = 95eV/A.

Da die Emission in allen Tiefen der Quelle gleichwahrscheinlich ist, miite sich
eine Rechteckfunktion fiir den Peak ergeben, weil der Energieverlust proportional
zur Tiefe ist und die Anderung des Energieverlustes klein im Vergleich zur abso-
luten Energie ist. Die Rechteckfunktion ist aber mit der natiirlichen Linienbreite
gefaltet, so dass sich eine Gaufifunktion ergibt, deren Maximum der halben Dicke
der Quelle entspricht (z; = dqg,/2). Eingesetzt in Gleichung 4.19 ergibt sich fiir
die Dicke:

2- AEQl ) g (AEQl) 2 g (q)) -cot ® 2
dan = (1) 2 o (dqu) = dQ“\/(Tm) " (m)
sin ®o dz
(4.20)
Zur Berechnung der Dicke der Quelle wurde jeweils die Energiedifferenz bei
einem Quellenneigungswinkel von ® = 90° und 30° verwendet und ergab bei
einem Detektorwinkel von © = 0° eine Dicke d = (1414 18) A und unter © = 45°
d = (162 + 21) A. Da beide Werte im Rahmen der Fehler konsistent sind wurde
das gewichtete Mittel gebildet und man erhélt: d = (149 + 14) A. Die Messung
bei © = 45° und & = 20° ist verglichen mit ® = 90° nicht konsistent, denn es
ergab sich ein Wert von nur d = (53 + 8) A. Moglicherweise liegt die Ursache in
der Korrugation (Rauhigkeit) der Oberfliche der Quelle. Daher wurde der Wert
ausgeschlossen.
Bei der Energieeichung befand sich die Quelle stets unter einem Winkel von
® = 45° zu den Detektoren, so dass sich aus Glg. 4.20 mit sin45° = 1/\/§ fir
den Pulshohendefekt!? der Quelle ergibt:

= (2,94 +0,27) keV. (4.21)

a—PuAmCm

E
AEQ (® = 45°) = dgu : (ﬁ— 1) : i—x

http://wuw.srim.org/
0Tm Pulshshenspektrum (Histogramm) duBern sich Energieverluste in einer Verringerung
der Amplitude des Signals oder der Pulshohe. Daher spricht man von einem Pulshéhendefekt.
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Energieverlust in der Totschicht des Si-Detektors Um den Energiever-
lust in der Totschicht des Si-Detektors zu bestimmen, konnen dieselben vier Mes-
sungen (Tab. 4.3) verwendet werden, nur in anderer Zuordnung. Jetzt werden die
beiden Detektorwinkel bei konstantem Quellendrehwinkel miteinander verglichen.
Da der Detektorwinkel anders als der Quellenneigungswinkel von der Normalen
zur Oberflache gemessen wird, ist der Sinus aus Glg. 4.18 durch den Kosinus
ersetzt:
cos Oy = s (4.22)
T2
Zur Messung der Si-Detektoren unter einem Detektorwinkel von © = 45° wur-
de ein entsprechendes Winkelrohrstiick verwendet, in das die Detektoren einge-
setzt wurden (siehe Abb. 3.3). Fiir einen Winkel von 45° vereinfacht sich Glg. 4.22
Zu cos 45° = 1/\/5 Damit ergibt sich analog zu Glg. 4.19:

1 dE dE
AEQI = T (COS @2 - ].) a =T (\/5— 1) a (423)

Fiir a-Teilchen mit einer Energie von 5,5 MeV betréagt der nichtelektronische
Energieverlust in Si nach SRIM 2008 weniger als ein Promille des elektronischen
Energieverlusts:

dE eV

— = 1,004-1072 — 4.23
dz nukl. A ( a)
dE

— = 1,334 -10 v (4.23b)
dl’ elektr. A

Insgesamt ergibt sich: dF/dz(a) = 13,35eV/A. Damit berechnet sich die
Dicke der Totschicht zu:

AEy o (AEy)\>  [o(®)-tan®\?
drs = = drs) = drs
S VG S ST 7 (drs) T\/( AEn ) T

(4.24)
Das gewichtete Mittel der Messungen bei einem Quellenneigungswinkel & =
90° und 30° ergibt eine Dicke der Totschicht von dps = (890440) A. Dies ist etwa
eineinhalb mal so groff wie im Datenblatt spezifiziert (600 A).
Fiir a-Teilchen ergibt sich bei normalem Einfall auf den Detektor ein durch
die Totschicht verursachter Pulsh6hendefekt von

dE
AET(©=0°) =dps - —
a( ) T dz

Fiir Protonen ist das Bremsvermogen etwa eine Gréfenordnung kleiner und
betrigt daher nur dE/dz(p) = 1,268V /A; der Energieverlust ist

= (12,1 £0,5) keV. (4.25)

a—Si

AE™ (6 = 0°) = dp, - —

= (1,134 keV. 4.2
- (1,13 4 0,05) keV (4.26)

p—Si
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Nicht-elektronische Verluste in der Verarmungszone des Detektors
Der nicht-elektronische Anteil des Energieverlustes im sensitiven, bzw. intrin-
sischen Bereich des Si-Detektors wurde mit dem Programm SRIM 2008 fiir Pro-
tonen und Alphateilchen simuliert. Dabei wurde die Annahme gemacht, dass die
Energien von phononischen Anregungen und der Erzeugung von Vakanzen kleiner
als die Bandliicke von Silizium sind und daher nicht zur Pulshohe des Ausgangs-
signals des Siliziumdetektors beitragen.

Da sich der nukleare Energieverlust im Bereich der a-Energien (5157, 5486 und
5805 ke V) nicht wesentlich &ndert (sieche Abb. 4.21), wurde eine Simulation bei der
mittleren der drei Energien (**!Am) und zum Vergleich eine solche bei 2000 keV
durchgefiihrt. Die experimentell bestimmten Endpunktsenergien des Protonen-
spektrums liegen zwischen 4 und 7MeV. Das Fenster fiir den Anpassungsbereich
des simulierten auf das experimentelle Protonenspektrums hat typischerweise eine
Breite von etwa 1200 keV, so dass kleinere Energiewerte sicherlich nicht relevant
sind.
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Fiir Protonen und a-Teilchen mit einer Energie von 5486 keV, die senkrecht in
Silizium eindringen, betriagt der Ionisationsenergieverlust 99,82 %, bzw. 99,94 %
der Gesamtenergie. Die messbare Energiedifferenz betrigt somit —0,12 %, oder
—6,56 keV zwischen beiden Teilchensorten. Bei einer Energie von 2000 keV redu-
ziert sich der Anteil der Ionisationsenergieverlust nur geringfiigig auf 99,58 %,
bzw. 99,92 %, womit sich die messbare Energiedifferenz auf —0,34% oder
—6,80keV erhoht.

Insgesamt betrdagt der Unterschied im lonisationsenergieverlust zwischen Al-
phateilchen und Protonen also etwa ein Promille. Der kritische Bereich des Pro-
tonenspektrums ist der Endpunkt und dieser liegt im niedrigsten Fall mit et-
wa 4 MeV deutlich ndher bei der Simulation von 5486 keV. Damit erscheint
eine Korrektur des Pulshohendefekts zwischen a-Teilchen und Protonen von
AEN — AEM = —(6,6 £ 0,2) keV sinnvoll.

Gesamtkorrektur Werden die Si-Detektoren also mit einer anderen Teilchen-
sorte x kalibriert (z = «), als die mit der schlieBlich die Pulshéhe gemessen wer-
den soll (x = p), treten unterschiedliche Verluste AE, (Pulshohendefekte) auf,
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die additiv korrigiert werden konnen, wenn man ndherungsweise annimmt, dass
die Korrekturen sich nicht oder nur wenig mit der Energie E, dndern. Auflerdem
wird davon ausgegangen, dass die Teilchen im sensitiven Teil des Si-Detektors
gestoppt werden. Die registrierte Pulshéhe X, entspricht der Energie E'" die
fiir die Ionisation im sensitiven Bereich des Detektors zur Verfiigung steht:

E,=E"4+AE,=a+b-X,, (4.27)

mit dem Achsenabstand a und der Verstarkung b. Fiir a-Teilchen und Proto-
nen ergeben sich die oben bestimmten Korrekturen:

E, = E + AE™ + AETS + AEQ" (4.27a)
E,=E™ + AEX + AEDS + AEJP?. (4.27D)

Der Energieverlust der Protonen in der deuterierten Polyethylenfolie (AE§D2;
CDy steht hier kurz fiir [CyDy),) wird in der Simulation beriicksichtigt. Da die
registrierte Pulshthe E°" verglichen werden soll, ergibt sich:

EX = B (4.28)
E,—AE$" — AE)® — AEX = E,—AE)®— AE). (4.29)

Aufgelost nach der Protonenenergie ergibt sich mit den zuvor bestimmten
Korrekturtermen:

E, = E,—AEY —AE} — AEX + AE]* + AEX (4.30)
E, = E,—AE'+AE®—AE) + (AEX — AEX) (4.31)
E, = E,—(294+0.27)keV — (1,13 £ 0,05) keV — (6,6 + 0,2) keV(4.32)
E, = E,—AE, ,=a+b-X, (4.33)

AE,_, = (20,54 0,6) keV (4.34)

4.3.1.2 Rebinning der kalibrierten Spektren

Um die Protonenspektren mit einer Simulation zur Bestimmung der Endpunkts-
energie anzupassen, sollten die Einzelspektren der Si-Detektoren addiert werden.
Da Verstiarkung und Offset bei jedem Detektor geringfiigig unterschiedlich sind,
ist es notig die Einzelspektren vor der Addition zu rebinnen, damit die Energie-
intervalle der verschiedenen Detektoren exakt iibereinstimmen.

Dafiir wurde ein Programm geschrieben, mit dem die Ereignisse in einem
Kanal gleichmaéssig auf die gesamte Kanalbreite verteilt wurden. Dann wurde
die gebrochene Kanalzahl jedes Ereignisses mit der Energiekalibrierung in die
entsprechende Protonenenergie umgerechnet und in das jeweilige Energieintervall
der Breite 1keV einsortiert.

Ein typisches Spektrum ist in Abb. 4.22 gezeigt.
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Abbildung 4.22: Expe-
rimentelles Spektrum
der Si-Detektoren.
Die Ereignisse im ex-
ponentiell abfallenden
Untergrund im niede-
renergetischen Bereich
sind im wesentlichen
Compton-Elektronen
aus der CDs-Folie,
L , , , bzw. an der Folie
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 oder dem Strahlrohr

Energie E / keV gestreuten Photonen.

Intensitat N(E)

4.3.2 Die Photodesintegration des Deuteriums

Um die Endpunktsenergie mit hinreichender Prézision zu bestimmen, ist es notig,
die Kinematik des Deuteriumaufbruchs relativistisch zu berechnen:

Der Viererimpuls p = (po, ip) eines Teilchens besteht aus der Komponente fiir
die Gesamtenergie py und den drei rdumlichen Komponenten des Impulsvektors p.
Dabei ist zu beachten, dass natiirliche Einheiten benutzt werden, d.h. c =h = 1.
Das Quadrat des Vierervektors p? ist definiert als

p*i=p; — |p|> =m? (4.35)

mit der Ruhemasse m des Teilchens. Diese ist invariant unter Lorentztransforma-
tionen. Die kinetische Energie T" eines Teilchens kann als die Differenz aus seiner
Gesamtenergie und seiner Ruhemasse angegeben werden:

T =py—m. (4.36)

Die Gesamtenergie eines Teilchens ergibt sich aus Glg. 4.35 als:

py = [pf* +m? (4.37)

Mit den oben angegebenen Gleichungen kann nun die Kinematik des Deuteri-
umaufbruchs beschrieben werden. Der Einfachheit halber wird im folgenden das
Symbol fiir den Impuls, p durch den Buchstaben des jeweiligen Teilchens ersetzt.
Ein Photon mit dem Viererimpuls k trifft auf ein stationéres Deuteron d. Daraus
resultiert die Aufspaltung (Desintegration) des Deuterons in ein Proton p und
ein Neutron n. Das Proton wird mit dem Impuls p unter einem Winkel 6, zur
Richtung des einfallenden Photons emittiert. Die Viererimpulserhaltung

E+d=p+n (4.38)

kann auch getrennt als Energie- und Impulserhaltung geschrieben werden:

ko + do = no + po (4.39)
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k+d=mn-+p. (4.40)
Glg. 4.38 aufgelost nach n und quadriert ergibt:

n? = (k+d - p)* = (ko +ma—po)° — (k - p)’ (4.41)

Da das Deuteron vor der Absorption des Photons keine kinetische Energie
hatte (743 = 0), sondern nur das Energiedquivalent der Ruhemasse, wurde in
Glg. 4.41 dy durch mq substituiert und der Impuls d gleich Null gesetzt. Unter
Benutzung von Glg. 4.36 fiir Protonen (py = T},+m,,) und Glg. 4.35 fiir Neutronen
(n? = m?) erhilt man

m121 = [ko +mq — (Tp + mp)]2 - |p|2 + 2 |p| ko cos Op — /{8. (4.42)

Weiter ergibt sich aus Glg. 4.37 fiir Protonen (|p|* = pj — m?)

pl = \Jod—m2 = (Gt m)? —m2 = T2 42T, (443)

Schliefflich ergibt sich nach Einsetzen von Glg. 4.43 in Glg. 4.42, Ausmultipli-
zieren, Auflosen nach ky und Vereinfachung:

mp — mg —m3 + ma (T, +myp)

2(maq —myp — Ty + /T2 + 2Tymy, cos 0)

Diese Gleichung ergibt die Energie des einfallenden Photons als Funktion der
Energie und des Emissionswinkels des Protons.

B =k = (4.44)

4.3.2.1 Simulation der Protonenspektren

Im Experiment wurde eine 40 um dicke CDs-Folie eingesetzt, die mit der Nor-
malen senkrecht zur Strahlrichtung und unter einem Azimutwinkel von 45° an-
gebracht wurde. Durch die Ausdehnung der Deuteriumfolie und dem endlichen
Offnungswinkel der Si-Detektoren, sowie dem moglichen Energieverlust der Pro-
tonen in der Folie ist eine einfache Berechnung der Form des Protonenspektrums
nicht mehr moglich. Die spektrale Verteilung der in den Si-Detektoren registrier-
ten Protonen wurde mittels des Monte-Carlo-Codes DPDSIM simuliert. Die Si-
mulationsrechnung und die darin verwendeten Gréflen werden im folgenden kurz
beschrieben.

Die spektrale Verteilung der Bremsstrahlung beruht auf den theoretischen
Berechnungen von Seltzer und Berger. Diese Querschnitte fiir die Bremsstrah-
lungsproduktion liegen in tabellierter Form vor und werden wie bei der Berech-
nung der integralen Aktivierungsausbeute nach Photonenenergie und vorgegebe-
ner Endpunktsenergie interpoliert. Aulerdem wird die Korrektur fiir die Absorp-
tion durch den Al-Strahlhérter verwendet.

Die Deuteriumfolie wird als homogen und quaderférmig angenommen und
die Photonen im vom Strahlfleck getroffenen Teil als gleichméafig verteilt an-
gesehen. In der Simulation wird nun per Zufallsgenerator eine Photonenenergie
aus der Bremsstrahlungsverteilung ausgewéhlt und trifft nun statistisch verteilt
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in der Probe auf Deuteriumatome. Geméafl dem doppelt differentiellen Wirkungs-
querschnitt der Deuteriumaufbruchreaktion nach Arenhoevel wird nun berechnet,
ob und in welche Richtung und mit welcher Energie ein Proton emittiert wird:
d(gi;(fE (D(77 p>n> - 97 ¢7 (EP)

Im positiven Falle wird nun die Pfadlange Az berechnet, die das Proton in
(CoDy), zuriicklegen muss und der Energieverlustes AE, wird mit der Ener-
gieverlusttabelle %’pﬂ(%m) - Az aus SRIM abgezogen. Schliellich werden die
Ereignisse ,,Proton mit der Ennergie Bl = E, — AE, trifft auf Detektor” in Form
von Listmode-Daten gespeichert.

4.3.2.2 Anpassung der Simulation an die gemessenen Protonenspek-
tren

Das Spektrum é#ndert sich nur wenig mit Endpunktsenergie, da sich auch das
Bremsstrahlungsspektrum im hochenergetischen Bereich nur relativ zum End-
punkt verschiebt. Dies zeigt der Vergleich einer Simulation bei 13 und bei 16 MeV
(siche Abb. 4.23).
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Abbildung 4.23: Simulation des Protonenspektrums bei einer Endpunktsenergie
des Bremsstrahlungsspektrums von 16 (blau), bzw. 13 MeV(rot).

Um die Endpunktsenergie des gemessenen Spektrums zu bestimmen, wurde
die Simulation mit der Methode der kleinsten Quadrate angepafit. Die Fitroutine
beinhaltet drei Fitparameter: die Normierung ( foom ), die Verstarkung ( fgam) und
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die Verschiebung ( fipir). Da die experimentellen Spektren bereits energiekalibriert
und rebinnt sind, wurde der Parameter fg.i, auf eins festgesetzt.

Die Verschiebung entspricht somit der Differenz zwischen der Protonenenergie
des experimentellen und des simulierten Spektrums. Dieser Wert stimmt aller-
dings bei grofieren Differenzen nicht mehr gut iiberein. Wird das in Abb. 4.23
gezeigte simulierte Spektrum bei 13000keV Endpunktsenergie mit dem bei
16000 keV zur Deckung gebracht berechnet sich aus der Verschiebung eine Energie
von ca. 16130 keV bei einem Abstand des Detektors zur Strahlachse von 60 mm.

Daher wurden fiir jeden Detektorabstand Simulationen mit verschiedenen
Endpunktsenergien im Abstand von einem MeV durchgefiihrt. Die Differenz der
Energiebestimmung mit beiden Methoden ist in Abb. 4.24 aufgetragen. Neben
einer systematischen linearen oder sogar quadratischen Abweichung zeigen sich
deutliche Fluktuationen. Eine lineare Anpassung ergibt ein y2, = 7,8.
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-100 -

8 9 10 1 12 13 14 15
Photonenendpunktsenergie E, / MeV

Abbildung 4.24: Abweichung der bestimmten Endpunktsenergie der Bremsstrah-
lungsspektren (Detektorabstand von der Strahlachse 115 mm) unter Verwendung
nur einer simulierten Energie bei 13MeV (alt) und bei Verwendung der jeweils
néchstliegenden Simulation im Abstand von einem MeV (neu).

Die Halbwertsbreite I'p der Elektronenstrahlenergie betrégt typischerweise
um die 60 keV. Mit der Methode des defokussierten Strahls wurden Strahlener-
giebreiten von op = 27,6 keV und 15,4keV bestimmt (I'y = 2,354 - o). Verein-
facht wurde eine mittlere Strahlbreite von 25keV angenommen. Dies gilt auch
fiir die Unschérfe im Photonenspektrum. Beim Deuteronenaufbruch verteilt sich
diese jedoch auf Proton und Neutron, so dass die Energieunschérfe der Protonen
op nur die Hélfte, also 12,5keV aufweist.
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Nimmt man fiir die Detektorauflosung ndherungsweise eine Halbwertsbreite
von I' = 25keV an (o = 11 keV), so ergibt sich daraus quadratisch addiert 17 keV.

Will man diese beiden Unschérfen beriicksichtigen, so muss das simulierte Pro-
tonenspektrum mit einer Gaulkurve dieser Breite gefaltet werden. Dies hat den
positiven Nebeneffekt, dass die Simulation dadurch gleichzeitig geglattet wird.
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Abbildung 4.25: Die Simulation (schwarze Kurve; hier fiir 13 MeV und 115 mm
Detektorabstand) wurde mit einer um Null zentrierten GauBfunktion (magenta)
der Breite 0 = 17keV gefaltet, um die Energieunschirfe des Elektronenstrahls
und die Detektorauflosung zu beriicksichtigen (siehe Text). Die Gauflkurve wur-
de nur zu Demonstrationszwecken beim Endpunkt des Protonenspektrums einge-
zeichnet. Die Simulation beinhaltet 10 Millionen Ereignisse; die gefaltete Kurve
wurde ebenfalls auf 107 normiert.

4.3.3 Fehleranalyse der Endpunktsenergie

Bei der Bestimmung der Endpunktsenergie durch die Messung des Deuteronen-
aufbruchs gibt es drei mogliche Ursachen fiir Fehler, die in Tab. 4.4 zusammen-
gestellt sind und im folgenden erlédutert werden sollen:

Die Energiekalibrierung ist eine erste Fehlerquelle, die es zu betrachten gilt.
Die Unsicherheit der a-Energie (Literaturwerte siehe Tab. 4.2) ist mit < 2,7-107°
relativ klein. Bei der Anpassung der a-Linien ergibt sich ein Fehler von < 4.7
Kanélen oder < 7,5-107*. Der externe Fehler (interner Fehler mal y/x?2 ) aus der
linearen Anpassung der Position der Linien betrigt etwa 25keV (da die Energie
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Abbildung 4.26: Experimentelles Spektrum bei Fy = 11,042 MeV (schwarzes Hi-
stogramm) mit Simulation bei 11,0 MeV (blaue Kurve). Beim experimentellen
Spektrum wurden je 10 Energiebins zusammengefasst, die Simulation wurde mit
einer Gaulkurve der Breite 0 = 17keV gefaltet, um die Energiebreite des Elek-
tronenstrahls und die Detektorauflésung zu beriicksichtigen.

‘ Messgrofie ‘ stat. Fehler ‘ syst. Fehler ‘
Energiekalibrierung - 25 keV
Pulsh6hendefekt - 5keV
Anpassung der Simulation | 2 - 8keV 30keV

Tabelle 4.4: Statistische und systematische Fehler bei der Bestimmung der End-
punktsenergie.

als Funktion der Kanalzahl angepasst wurde, ist nur der Fehler der a-Energie
hierin berticksichtigt; der Fehler der Anpassung der Linien wurde ignoriert).

Der Fehler der Pulshchendefekte lédsst sich nicht so einfach abschétzen, da die
berechneten Energieverluste auf SRIM-Rechnungen beruhen, fiir die keine Feh-
ler angegeben sind. Eine Unsicherheit von etwa 5keV erscheint hier realistisch.
Der Fehler der gemessenen Schichtdicke von Quelle und Totschicht des Detek-
tors beriicksichtigt nur den Fehler aus der Anpassung der a-Linien und betrégt
0,6 keV, ist also vernachléssigbar.

Die Anpassung der Simulation an die experimentellen Spektren erfolgt nach
der Poisson-Statistik und beriicksichtigt den statistische Fehler der gemessenen
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Spektren, der allerdings mit 2 - 8keV kleiner als ein Promille und damit ver-
nachléssigbar ist. Aus der Streuung der mit unterschiedlichen Simulationen be-
stimmten Endpunktsenergie bestimmten Daten lésst sich eine Schwankung um
max. 30 keV ablesen.

Quadratisch addiert ergibt sich so ein systematischer Fehler von etwa 40 keV.

4.4 Die Messung des Photonenflusses am
Bremsstrahlungsmessplatz

Der Photonenfluss wird am Bremsstrahlungsmessplatz (Bestrahlungsplatz A)
durch Messung der an 'B elastisch gestreuten Photonen mit hochreinen Ger-
maniumdetektoren (engl.: high-purity Germanium detectors, HPGe) bestimmt.
Da zwischen den einzelnen Messkampagnen gelegentlich Umbauten vorgenommen
wurden (z.B. wurden die horizontalen HPGe-Detektoren fiir Polarisationsexperi-
mente von der Messposition bei einem Streuwinkel von 127° auf 90° verschoben),
musste die Effektivitat bei der vollen Energie jedesmal neu bestimmt werden.

T T T T T T T T T T

o 20f 1 Abbildung 4.27: Die absolute
3 Photonenfluenz, gemessen mit an
% 5L 1 "B gestreuten Photonen, vergli-
> | | chen mit den Bremsstrahlungs-
NE ok | spektren nach Seltzer und Ber-
%_ ger inklusive Strahlhérterkorrek-
< sl | tur. Die gemessenen Fluenzen (in-
klusive Fiitterungskorrektur) der

N verschiedenen Uberginge in ''B

T2 38 4 5 6 7 8 9 10 1 12 gtimmen mit der simulierten Kur-
ve bis auf 6% iiberein.

4.4.1 Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit der
hochreinen Germaniumdetektoren

Fiir die Bestimmung der Effektivitdt der HPGe-Detektoren bei der vollen Ener-
gie der Ubergénge in "B wurde der Aufbau am Bestrahlungsplatz A mit dem
Monte-Carlo-Code GEANT3 [GEAN93] von G. Rusev in realistischer Geometrie
simuliert [Ruse06¢]. Dabei wurde u.a. der Detektorabstand, der Offnungswinkel
und die entsprechenden Pb- und Cu-Absorberdicken (siche Tab. C.2 im Anhang),
sowie der Pb-Kollimator und BGO-Detektor beriicksichtigt. Die Simulationen
wurden mit der empirischen Fitfunktion von D. C. Radford [Radf95] angepasst
und mit y-Quellen normiert (siche Abb. 4.28).

Diese Anpassungskurve besteht in der doppelt logarithmischen Darstellung
im wesentlichen aus zwei Geraden, die den Abfall zu niedrigen und zu hohen
Photonenenergien beschreiben und durch einen glatten Ubergang verbunden sind.
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Abbildung 4.28: Photopeakeffektivitiat eines HP Ge-Detektors unter einem Winkel
von 90° mit einem 13 mm dicken Pb- und einem 3 mm Cu-Absorber am Bestrah-
lungsplatz A (oben). Es wurden die Quellen ?*Na, **Mn, °Co, 5°Zn, #Y und 37Cs
verwendet. Im unteren Teil ist das Residuum der Anpassung gezeigt. Der statis-
tische Fehler der Effektivitit aus den einzelnen Ubergingen der Quellen wurde
mit der Wurzel aus dem reduzierten x* multipliziert (/x2%, =10,03).

Die Geraden werden durch quadratische Funktionen verallgemeinert und durch
die Parametrisierung

Infe(E,)] = [(A + Bz +C2%) “ + (D + By + FyQ)‘G} e (4.45)
mit

r = In(£,/100) (4.45a)
= In(E,/1000) (4.45b)
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beschrieben. ¢ ist die Nachweiswahrscheinlichkeit bei der Photonenenergie £, in
keV. Der Parameter G beschreibt den Ubergang zwischen den Hoch- und Nie-
derenergickurven. Je groBer der Wert von G, desto schirfer der Ubergang im
Maximum der Effektivitét.

Wie auch bei der Effektivititseichung der HPGe-Detektoren im Zerfallsmess-
platz, wurden von der Physikalisch-Technischen-Bundesanstalt (PTB), bzw. der
Firma Amersham hergestellte und kalibrierte y-Quellen verwendet (siehe Tab. B.1
im Anhang).

4.4.2 Photonenfluenzbestimmung mit 'B

UB wurde zur Bestimmung der Photonenfluenz ausgewiihlt, da es eines der
Isotope mit den stérksten Ubergingen bei hohen Energien nahe der geplan-
ten Endpunktsenergien ist (Ubergang mit der hochsten Absorptionsenergie:
E,(0 = 90°) = 8924keV). Da in "B jedoch noch eine Reihe weiterer starker
Ubergiinge auftreten (sieche Abb. 4.29), erwies es sich als giinstig die Normierung
des Bremsstrahlungsspektrums mit diesen Ubergingen ebenfalls vorzunehmen,
zu iberpriifen und gegebenenfalls zu gewichtet zu mitteln.

Natiirliches Bor besteht zu 19,9% aus °B und zu 80,1% aus ''B. Fiir die
KRF-Messungen zur Photoaktivierung an ELBE wurden zunéchst (bei einem Ex-
periment im Nov. 2004) (2,9282 + 0,0013) g (Ortho-)Borsdure (chem.: H3''BO3
oder "B(OH)3) mit einer ''B-Anreicherung von 99,27% in Form gepresster Ta-
bletten verwendet. Um bessere Statistik zu erhalten wurde in den Experimenten
ab 2005 (4,7861 £ 0,0020) g, bzw. (4,5095 £ 0,0012) g auf 99,52% angereichertes
elementares 'B als Pulver in einer PE-Dose verwendet.

Bei einem Ubergang aus dem Niveau i in das Niveau j ist die Gesamtzahl der
Photonen NN, mit der Energie E;;, die am Messplatz A von der Borprobe emittiert
werden:

N, (E;) = Nigp ™ (Eyy)
’Y( l]) - 11 det. #
N(MB) - I (Eoi) - W(0, Eoij) - €t ™ (Eij) + Cagepu

, (4.46)

mit der Anzahl der registrierten Ereignisse Nfi‘:' #(E,j) in der Ubergangslinie

bei der vollen Energie, der Anzahl N('B) der "' B-Kerne in der KRF-Probe, dem
totalen Streuquerschnitt I,(Ey;) von B fiir Photonen mit einer Energie Ey;,
dem Winkelkorrelationskoeffizienten W (6, Ey;;) fiir Photonen einer Energie Ej;
gestreut in einen Detektor unter dem Winkel 6 relativ zum Strahl, der Nachweis-
wahrscheinlichkeit fiir die vollstdndige Energie eie;'#(Eij) des Detektors # bei
der Energie F;; und dem Totzeit- und Aufstockungskorrekturfaktor cqsepu-

Im folgenden wird zunéchst die Herleitung der Ubergangsstirke aus den Zer-
fallsbreiten elastischer und inelastischer Ubergénge und die Winkelkorrelation
von Ubergiingen gemischter Multipolaritit beschrieben, sowie die Korrektur der
Fiitterung durch inelastische Zerfille hoherer Zusténde. Anschliefend wird auf die
Korrektur der resonanten Selbstabsorption eingegangen und verschieden Moglich-
keiten zur Korrektur zédhlratenabhéngiger Verluste gezeigt.
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Abbildung 4.29: Typisches Spektrum der HPGe-Detektoren der unter einem Win-
kel von 90° an B gestreuten Bremsstrahlung. Auf dem Untergrund elastisch ge-
streuter Bremsstrahlung befinden sich die Peaks der sechs stirksten Uberginge
in "B (blau gekennzeichnet), die fiir die Photonenfluenzbestimmung ausgewer-
tet wurden. Bei dieser Messung wurde eine %°Co-Quelle am Strahlrohr befestigt.
Ebenso wurden die beiden Untergrundlinien von “°K und 2%TI1 gekennzeichnet.
Die iibrigen Linien stammen fast ausschlieBlich von 'B.

4.4.2.1 Zerfallsbreiten elastischer und inelastischer Uberginge in 1'B

Die meisten der stiirksten Linien in !B, die auch bei niedrigen Photonenfluenzen
noch mit ausreichender Statistik angepasst werden konnten, stammen von elas-
tischen Ubergéingen, da diese meist die grofite Ubergangsstirke haben. Aus dem
Niveau mit der Energie 5020 keV (siehe Tab. 4.5), konnte jedoch auch der inelas-
tische Ubergang in das Niveau 2125 keV mit einer Photonenenergie von 2895 keV
unter 90° noch gut gefittet werden und mit dem elastischen Ubergang (5019 keV)
zur Uberpriifung der Berechnung verglichen werden. Fiir die Bestimmung des
Photonenflusses miissen beide Messwerte bei der Energie des anregenden Pho-
tons eingetragen werden (in diesem Fall'': 5022keV, siehe Abb. 4.30).

Der totale Streuquerschnitt I,(Ep;), der in die Bestimmung des Photonen-
flusses in Glg. 4.46 eingeht, ist eine Funktion der totalen und partiellen (7)-
Zerfallsbreiten, sowie Photonenenergie und der Spins von Anfangs- und Endzu-
stand (siehe Abb. 4.31).

1Wegen des Energieverlustes durch den Riickstof8 des B-Atoms ist die nétige Photonenenergie
geringfiigig grofler als die Niveauenergie.
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Abbildung 4.30: Schema der Zustinde und Ubergénge in ''B [Walt08].

Der totale Streuquerschnitt I,(Ep;) beschreibt, mit welcher Wahrscheinlich-
keit ein bestimmtes Niveau j der Energie E; und dem Spin J7 mit der Grund-
zustandsiibergangsbreite I', . durch Absorption von Photonen der Energie E, .
bevolkert wird und entweder durch elastische oder inelastische Streuung mit der

Lebensdauer 7; wieder zerféllt:

the\22J,+1 ... -T..
[O—E' _ ] X Y03 Vik
(Eo;) (E ) 2y + 1 I,

Y0J
Die GréBe Iy, /I'; ist das Verzweigungsverhiltnis. Im Falle der elastischen

(4.47)

Streuung ist die Ubergangsstirke in den Grundzustand stets gleich der Anre-
gungsbreite (I',,, = I';,,). Der totale Streuquerschnitt vereinfacht sich dann zu:

2

I, (Eoj) ~ —* (4.48)
L
Die Niveaubreite ist gleich der reziproken Lebensdauer I'; = 1/7; und die

Summe aller moglichen Zerfallskanéle.

Fj = Z F’ij + Z Fpart‘ (449)
k

Oberhalb der entsprechenden Bindungsenergien, bzw. negativen )-Werte fiir
die Abspaltungsreaktionen, ist auch die Teilchenemission moglich, insbesondere
fiir a-Teilchen im Falle von ''B, die mit zunehmender Energie die y-Zerfallsbreite



74 KAPITEL 4. AUSWERTUNG UND DATENANALYSE

[

B L E I 2  E;
Tj = W Tj
Ve Rk
r.l=r o | | o
10 1.J0 O
60) 610 I IT<‘ Ev .
0; Wor) Op Lok T = | ko ‘
O | W 0
stabllf——— —- Afk ———stabi
0 X 0 0 X 0
a) b)

Abbildung 4.31: Veranschaulichung der totalen Zerfalls- bzw. Niveaubreite [' und
der Partial- bzw. ~-Zerfallsbreite I', bei der elastischen (a) bzw. bei der Verzwei-
gung zu inelastischen (b) Ubergingen. Die Indices 0, j und k bezeichnen den
Grundzustand, das zu untersuchende und das Verzweigungsniveau, in das der in-
elastische Ubergang miindet. Fiir eine genaue Berechnung des totalen Streuquer-
schnitts ist zusétzlich der Winkelkorrelationskoeffizient W notwendig, der eine
Funktion des Streuwinkels, des Detektoroffnungswinkels, sowie der Ubergangsma-
trixelemente ist, die wiederum von den Mischungsverhéltnissen § abhéngen. Diese
Mischungsverhéltnisse sind von Null verschieden, wenn der Spin von Anfangs- und
Endzustand sowohl die Multipolaritiat E1, als auch M2 erlaubt. Weiter Erléaute-
rungen siehe Text.

schnell um Gréfenordnungen iibersteigt. Damit verschwindet der totale Steuquer-
schnitt fiir Photonen.

4.4.2.2 Winkelkorrelation von Ubergingen gemischter Multipolaritiit

Eine Reihe elastischer und inelastischer Ubergéinge in ''B haben gemischte M1-
und E2-Uberginge. Da Dipol- und Quadrupoliibergang unterschiedliche réumli-
che Intensitatsverteilungen aufweisen, ist es notwendig das Verhéltnis als Funk-
tion des Streuwinkels zu beriicksichtigen. Der Vergleich von Ubergangsstirken
der Multipolaritdten L + 1 und L wird gewohnlich in Einheiten des Multipolmi-
schungsverhéltnisses ¢ [Kran75] definiert und durch das Verhéltnis der Matrix-
elemente L + 1 und L ausgedriickt:
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B <||L+1|| >

5 = 4.50
<TIZ> (4.50)

(Das Verhéltnis der Intensititen ist dann proportional zu ¢%.) Hohere Mul-
tipolordnungen als der Quadrupol kénnen vernachlissigt werden, da die Ampli-
tuden mehrere GroBlenordnungen kleiner sind. Diese Verhéltnisse werden experi-
mentell gewonnen und als Serie von Legendre-Polynomen ausgedriickt:

W(0) = Bi(y1)Ak(72) Pr(cos 0) (4.50a)
= ag + a2 Ps(cos ) + a4 Py(cos 0) (4.50Db)

mit dem Emissionswinkel der Gammastrahlung relativ zur Strahlachse.
Die Koeffizienten a; enthalten Informationen iiber die Kernspins und die -
Strahlungsmatrixelemente und werden als Funktion der Multipolmischungs-
verhéltnisse durch einen Ausdruck der Form

ar~A+B-0+C -5 (4.51)

wiedergegeben. Die Konstanten A, B und C sind Basiskombinationen der
Drehimpulskopplungskoeffizienten. Die Phase von 0 hingt direkt von der Wahl
des Koeffizienten B ab. Durch unterschiedliche experimentelle Anordnungen sind
mindestens vier verschiedene Phasenkonventionen entstanden, die in dem Uber-
sichtsartikel von Krane [Kran75] beschrieben sind. In der Vergangenheit hat dies
héufig zu Verwirrungen und Unstimmigkeiten gefiihrt. Beispielsweise wurden die
Vorzeichen der Mischungsverhéltnisse von Comsan et al. [Coms68] den Grundzu-
standsiibergang des Niveaus bei 8920 keV in den Nuclear Data Sheets falsch zitiert
[Ajze90]. Wéhrend Comsan et al. die Biedenharn-Rose-Konvention [Bied53] ohne
speziellen Hinweis verwendeten, wurde in der Evaluation von Ajzenberg-Selove
die Konvention nach Rose-Brink [Rose67] wie bei Bell et al. [Bell68] angenom-
men. Fiir die Kernresonanzfluoreszenzexperimente an ELBE wurde die Krane-
Steffen-Konvention [Kran70] verwendet, bei der sowohl die anregende als auch
die emittierte y-Strahlung durch Emissionsmatrixelemente ausgedriickt wird:

ar = Br(7)Ak(72) (4.52)

Daher unterscheiden sich die Koeffizienten einer Kaskade J; 25 J, 2 Js:

Fu(Ly Ly Jy o) + (= 1)+ 828, By (Lo L Jy o) + 02F (L LY Ty Jo)

1+ 42 é5$

Bi(m) =

Fy(LaLaJsJs) + 202 F(LaLb J3Js) + 62Fy,(Ly Ly JsJs)
1+ 43

Ap(y) = (4.54)
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Die F-Koeftizienten Fj(LL'J'J) sind definiert und tabelliert in dem Artikel
von Frauenfelder und Steffen [Frau65]. Die Mischungsverhéltnisse sind wie folgt
definiert:

< Jol|LY||J1 >

6, = AT (4.54a)
< Js||Ly|| e >
2= Js||La|| Ty > (4.54b)
Niveau- Photonenerg. Spin Multipol- Mischungs-
energie (60 =90°) mischungen verhaltnis
E; [ keV | By [ keV | Er [ keV | Je | IIL(TL) 0K s.
2125 0 2124 5 |2 MI(E2) 0
4445 0 4444 [T ]37] MI(E2) | 0158700
5020 0 5019 7127 MI(E2) | —0,036+0,013
5020 2125 2895 711 MI(E2) | —0,19 oy
7286 o] 7283 ST E1m2) | 00017000
7286 4445 2840 STIET] Bi(M2) | —0,0817015
7286 5020 2265 T3 E1(M2) 0,02870:07
8920 0 8916 T3 MI(E2) 0,000£0,014
8920 4445 4474 ST MI(E2) | —0,06170 0

Tabelle 4.5: Ubergéinge mit gemischten Multipolarititen in "B mit experimen-
tell bestimmten Mischungsverhéltnissen [Ruse09]. Die fett gedruckten Mischungs-
verhiltnisse werden fiir die direkt gemessenen Ubergénge benétigt, die {ibrigen
inelastischen Uberginge werden fiir die Bestimmung der Fiitterung durch héher-
liegende Niveaus benotigt (siehe néchster Abschnitt). Magnetische Multipolord-
nungen sind i.d.R. einige Groflenordnungen schwicher als elektrische. Die Mess-
werte der Mischungsverhiltnisse der Ubergiinge aus dem Niveau bei 7286 keV, die
magnetische M2-Beimischung haben, sind daher im Rahmen ihrer Fehlergrenzen
mit Null vertraglich.

4.4.2.3 Intensitit ,fiitternder* Ubergiinge

Die Abb. 4.31b) lésst sich auch zur Verdeutlichung des Effektes der Fiitterung
von Ubergingen durch hoherliegende Niveaus heranziehen. Das interessierende
Niveau ist jetzt aber das Niveau k und der gemessene Ubergang hat die Ener-
gie I, 0. Liegt die Endpunktsenergie des Bremsstrahlungsspektrums iiber der
Anregungsenergie des Niveaus j, dann kann der Photonenfluss mit der Ener-
gie I o nicht mehr ohne Korrektur des fiitternden Ubergangs von E; nach Ej,
erfolgen. Dies ist moglich, wenn einer der beiden Zerféille E. ;o oder E. ;. di-
rekt gemessen wird [Vogt00]. Ist keiner der beiden Uberginge analysierbar, weil
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ein Ubergang zufillig mit einem anderen Ubergang oder mit einer Untergrund-
linie zusammenfillt, oder weil der inelastische (fiitternde) Ubergang (im Falle
E, jx < E, ko) in einen Bereich mit htherem Untergrund des Bremsstrahlspek-
trums féllt, kann die Direktmessung durch das Verhéltnis der Photonenfliisse bei
den Energien E,; und E.,  ersetzt werden, um die Korrektur der Fiitterung zu
berechnen.

Vernachléssigt man die Totzeit-und-Pile-Up-Korrektur der Einfachheit halber,
so ist die Anzahl der Ereignisse (Ausbeute) in einem Peak Yo = Ngp(E,) ohne
Verzweigung und Fiitterung nach Glg. 4.46

Yjo = erep(Ej) - N('B) - Ny (Ej) - Lo - Wojo(F0j0), (4.55)
mit der Photopeakeffektivitit er,(£;) bei der Energie E;, der Anzahl der Tar-
getkerne N(MB), der Anzahl der anregenden Bremsstrahlungsphotonen N, (E;),
der Ubergangsstirke Iy = I,(Ej) und des Winkelkorrelationskoeffizienten
Wojo(0, A8, Fé;0) fiir den Ubergang 0 — j — 0 mit dem Multipolmischungs-

verhéltnis d;jo nach der Phasenkonvention Krane-Steffen [Kran70] (do; = —djo).
(W ist eine Funktion des Beobachtungswinkels # zum Strahl mit dem Offnungs-
winkel A6.)

Die Anzahl der !B Kerne ist proportional zur Stoffmenge n,, und der An-
reicherung 7(**B/B) und héingt auch von der chemischen Zusammensetzung der
Probe ab:

(4.56)

mit der Masse my,,, der molaren Masse M, und der Avogadrozahl Ny.

Ein fiitternder Ubergang i — j sorgt fiir zusitzliche Ereignisse im Peak und
muss daher addiert werden. Wenn die Ausbeuten Y;; des fiitternden Ubergangs
direkt gemessen werden kann, ldsst sich Glg. 4.55 mit der Fiitterungskorrektur
schreiben als

Yio = ewp(E;) - N("'B) - Ny(E;) - Lio - Wojo(Fdj0)
Etep (L)) . L' o _ Woijo(—0i0, +0ij, +5j0)‘

7 etep(E; — Ej) T, Whoij(—di0, +0i5)

Darin ist die Ausbeute fiir den Ubergang i — j korrigiert, da nur ein Teil
der fiitternden Ereignisse beim Zerfall des Niveaus j registriert werden, und zwar
von der Effektivitit des fiitternden (sgo,(E; — E;)) auf den gefiitterten Ubergang
(¢tep(E;)), dem Verhéltnis aus Grundzustands-vy-Zerfallsbreite I' ;o und totaler
v-Zerfallsbreite I', ; des Niveaus j, sowie dem Winkelkorrelationskoeffizienten
Woii(—di0, +6i;) fiir den fiitternden Ubergang 0 — i — j zum dreifachen Win-
kelkorrelationskoeffizienten W jo(—di0, +6i, +8;0) fiir den gefiitterten Ubergang
0—1—75—0.

Mit der Beziehung

V. 5fep(EZ- — Ej) . WOij(_5i07 +5ij) F%ij
ij

. -Y; 4.58
Etep (E) Woio(Fdio) L'y 0 (4.58)
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lisst sich die Ausbeute des inelastischen Ubergangs aus dem Niveau i durch die
des elastischen Ubergangs ausdriicken:

Yio = ewep(Ej) - N(M'B) - Ny(E)) - Lio - Wojo(Fd50)
Etep(E;) Ly Thgo Woijo(—di0, +0i5, +00)

+Yio -
0 5fep(Ei) Fyio I Woio(Fdi0)

(4.59)

4.4.2.4 Korrektur der resonanten Selbstabsorption

Durch die resonante Selbstabsorption ist die Zahl der Photonen die das *'B-Target
passieren reduziert und der mit den HPGe-Detektoren gemessene Photonenfluss
am Targetort wird als zu gering angenommen. Zudem héngt die resonante Selbst-
absorption stark von der chemischen Zusammensetzung des Targets ab, da diese
eine Funktion der effektiven Temperatur Teg ist [Skor75]. Die effektive Tempe-
ratur der Borsédure, die wiahrend der ersten Messkampagne in Form gepresster
Pellets verwendet wurde, betriigt Tog(1'B(OH)3) = (30445) K. Elementares ''B
(Pulver) hingegen besitzt mit Tog('B) = (516+10) K eine deutlich hohere effek-
tive Temperatur.

Nach Skorka lautet die Formel fiir die resonante Selbstabsorption:

[ 3 r

Hierbei ist A die Wellenléinge der «-Strahlung mit der Energie E,.

A h
= 2 =% mit fie= 19873107 MeVem (4.61)
27 E,
Der statistische Gewichtsfaktor
2J; +1
— 4.62
I =90 +1 (4.62)

enthélt die Gesamtdrehimpulse des angeregten (J;) und des Grundzustandes (.Jp).
na da ist die Anzahl resonanter Kerne pro cm? im Absorber, I'y die Grundzu-
standsiibergangsbreite und A die Dopplerverbreiterung:

2kBT’eﬂ?
Mc?
mit der Boltzmann-Konstante kg = 0,862 - 1071 MeV /K. Fiir zylinderférmige

Proben ist der Korrekturfaktor fiir die resonante Selbstabsorption (engl.: nuclear
self absorption) [Beer80]

A=E,

(4.63)

1= e Bt

Cnsa - R
In Abb. 4.32 ist der Korrekturfaktor fiir die resonante Selbstabsorption
von Borsdure und elementarem Bor aufgetragen. Der Unterschied zwischen bei-
den Targets ist hauptsdchlich auf die unterschiedliche Targetdicke (Borséure:

(4.64)
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Abbildung 4.32: Korrekturfaktor der resonanten Selbstabsorption von Borsédure
(rote Rauten) und elementarem Bor (blaue Punkte).

3,3mm; Bor: 9,0mm) zuriickzufithren. Unter Beriicksichtigung der Stéchiome-
trie und Dichte ergibt sich eine etwa zehnmal grofiere Anzahl von 'B-Atomen
(Nomy, (M'B) = 2,82 -10* und Ng(''B) = 2,46 - 10**). Der Effekt der unter-
schiedlichen effektiven Temperatur spielt eine untergeordnete Rolle, da diese nur
als reziproke Wurzel in die Absorption eingeht (Glg. 4.60). Bei gleicher Flidchen-
dichte ist die resonante Selbstabsorption etwa 1,3 mal grofler fiir die Borséure.
Die Unterschiede in den einzelnen Linien werden durch den unterschiedlichen Spin
und die unterschiedliche Zerfallsbreite der Linien ausgelost.

4.4.2.5 Korrektur der atomaren Absorption

Die Korrektur der atomaren Absorption erfolgt wie beim Cd-Absorber im Zer-
fallsmessplatz (Kap. 3.4.2) auf Basis der Massenabschwichungskoeffizienten 1/
(XCOM™) fiir Bor und Borséure bei den entsprechenden y-Energien.

Abb. 4.33 zeigt die Korrektur der atomaren Absorption fiir Bor und Borsaure.
Fiir die Detektoren unter einem Winkel von 90° zum Strahl ist die mittlere
Weglange durch das Target etwas langer als unter einem Winkel von 127° zum
Strahl, wodurch die Absorption stirker wird.

2http://physics.nist.gov/PhysRefData/Xcom/Text/XCOM.html
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Abbildung 4.33: Korrekturfaktor der atomaren Absorption von Borséure (rote
Rauten) und elementarem Bor (blaue Kreise). Die Absorption fiir Detektoren
unter einem Winkel von 90° zum Strahl ist durch offene Symbole dargestellt,
diejenige fiir Detektoren unter 127° zum Strahl durch volle Symbole.

4.4.2.6 Z&hlratenabhingige Korrekturterme

Auf das Problem der Totzeit- und Pulsaufstockungskorrektur wurde bereits in
Abschnitt 4.1.3 eingegangen. Die Datenaufnahme der KRF-Messung erfolgt iiber
modulare Elektronikbausteine und das an der GSI entwickelte Software MBS
(Multi-Branch System). Es liefert die gesamte Messdauer (total measurement
time), die gesamte Transferzeit (total transfer time), in der die Datenaufnahme
aufgrund des Datentransfers nicht aktiv ist und die Daten(auf)nahmezeit
(data-taking time) in der der ADC bereit war, Signale zu konvertieren. Die
Datennahmezeit ist gleich Messdauer minus Gesamttransferzeit minus Totzeit.
Alle Ereignisse, die auftreten wenn der ADC nicht aktiv ist, fehlen und die
Linienintensitédt kann korrigiert werden, indem man sie mit dem Verhéltnis aus
Datenaufnahmezeit bzw. Messdauer multipliziert. Die Transferzeit ist gewohnlich
konstant, aber die Totzeit ist proportional zur Zahlrate, wenn diese nicht zu grof3
ist.

Zur Korrektur der Pulsaufstockung wird die Datenaufnahme des KRF-
Messplatzes mit Antikoinzidenzelektronik betrieben, bei der die ADC-Module
(SILENA 7423 UHS-S ADC) iiber das schnelle Zeitsignal der Hauptverstérker
(ORTEC 671 MA) ein Veto setzen, wenn das zweite Signal noch vor dem Gate
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kommt, also vom ADC selbst nicht mehr erkannt wird. Allerdings hat dieses
System ebenfalls Grenzen. Wenn der zeitliche Abstand zweier Pulse unter
der Auflosung des schnellen Zweiges des Hauptverstarkers ist, wird das erste
Ereignis nicht verworfen und kann aber trotzdem bei der Anpassung auflerhalb
der Peakfliche liegen. Der Fehler wére signifikant bei hohen Zé#hlraten. Im
Aktivierungsmessplatz haben Testmessungen gezeigt, dass die Pulsaufstockungs-
korrektur nur unzureichend ist.

Die Pulsermethode zur Korrektur von Totzeit und Pulsaufstockung ist im
KRF-Aufbau nicht vorgesehen, da die gesamte Bandbreite (Anzahl der Kanile)
der ADC fiir das Bremsstrahlspektrum verwendet werden soll. Von G. Rusev
wurden Testmessungen mit einem Pulser und einer ?Ra-Quelle durchgefiihrt
und mit Simulationen verglichen [Ruse06c].

Eine ideale Moglichkeit, Totzeit und Pulsaufstockung gleichzeitig und un-
abhéngig von der Elektronik zu korrigieren, ergibt sich, indem man die Zahlrate
einer y-Quelle wihrend der Bestrahlung und ohne Strahl misst, um die wahre
Rate zu bestimmen.

Der Totzeit- und Pile-up-Korrekturfaktor cﬁ&pu fiir jeden Detektor # ist die
wahre Anzahl der absorbierten v-Quanten der Quelle oder das Produkt aus der
Zahlrate bei der Untergrundmessung nﬁbgrd_(Ev) mal Messdauer .., dividiert

durch die Anzahl registrierter Ereignisse NV, " (E,) im Histogramm der KRF oder

cts.

Quellenmessung.
o . nﬁbgrd.(E'Y) “Lreal
dt&pu
’ thés(E’Y)

Pile-up-Korrektur unter Verwendung der “°K-Untergrund-,linie‘ In
unabgeschirmten y-Detektoren treten stets Uberginge der natiirlichen Unter-
grundstrahlung auf. Der stirkste Ubergang im Histogramm eines hochreinen
Germaniumdetektors (HPGe, high-purity Germanium) ist die Emissionslinie
von “°K bei 1461keV. Selbst im Strahlbetrieb eines KRF-Experiments zeigt
die Linie ein geniigend grofles Signal-zu-Rausch-Verhéltnis. Kalium ist in vielen
Gesteinsarten und im Beton enthalten. Das primordiale’® Isotop “°K hat eine
Halbwertszeit von (1,277 4 0,008) - 10° Jahren. Seine Isotopenhiiufigkeit ist
n(**K/K) = (0,0117 £ 0,0001)% und die Photonenemissionswahrscheinlichkeit
des Ubergangs bei 1461 keV gefolgt vom Elektroneneinfang nach “°Ar betrigt nur
(10,67 £ 0,13)%. Trotzdem erreicht die Peakzihlrate ungefihr 0,2 bis 0,4 Ereig-
nisse pro Sekunde. In Abb. 4.34 ist die “°K-Ziahlrate der vier HPGe-Detektoren
im zeitlichen Verlauf dargestellt. Der Detektor #1 wurde wéhrend der ersten
Strahlzeit im Nov. 2004 zur Zerfallsmessung in der Bleiburg verwendet. Daher
fehlt dieser bei den ersten 20 Messungen.

3langlebiges Isotop, ilter als die Erde (ca. 4,5 Milliarden Jahre)
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Abbildung 4.34: 4°K-Zihlrate der vier HPGe-Detektoren mit BGO-
Antikoinzidenz. Offene Symbole: Untergrundmessungen, schraffierte Symbole:
Quellmessungen zur Bestimmung der Detektoreffektivitéit, volle Symbole:
Photonenflussmessungen mit ''B- und Aktivierungsproben.

Alle vier HPGe-Detektoren sind gleichermafien von einem BGO-Anti-
Compton-Abschirmung umgeben, welcher sich in einem Bleizylinder befindet.
Auch befindet sich zwischen dem Strahlrohr und allen vier Detektoren der fiinf
Zentimeter dicke Bleikollimator. Die grofite Empfindlichkeit sollten die Detekto-
ren daher in Riickwartsrichtung, also durch Kiihlfinger und Dewargefafi haben.
Daher hiangt der absolute Wert der Untergrundzahlrate in erster Linie von der
Orientierung der vier Germaniumdetektoren von der rdumlichen Lage des Detek-
tors relative zu Wéanden, Boden oder Decke ab.

Die beiden horizontalen Detektoren #1 und #3 zeigen eine stirkere Abhéngig-
keit von der Dicke des Pb-Absorbers, der sich vor der Offnung des Pb-Kollimators
befindet. Dies erklért sich dahingehend, dass sich die beiden vertikal angeordne-
ten Detektoren #2 und #4 mit einem Winkel von jeweils 90° zum Strahl und
einem Azimutwinkel von 90° bzw. 270° gegenseitig verdecken, die beiden hori-
zontal angeordneten Detektoren unter einem Polarwinkel von 127° nur durch das
PE-Strahlrohr, bzw. die Probe verdeckt sind.

Es ist zu erkennen, dass die Zahlraten bei Messungen mit Bremsstrahlung
(gefiillte Symbole) deutlich reduziert sind. Die niedrigen Zahlraten bei Quell-
messungen zeigen hingegen keine signifikanten Unterschied zueinander und zu
reinen Untergrundmessungen.
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Als Alternative wire auch der Ubergang in 2°®Pb bei 2615 keV denkbar, der
dem [~-Zerfall vom letzten radioaktiven Isotop der Thoriumzerfallsreihe, 2°8T1,
folgt (Photonenemissionswahrscheinlichkeit 99,16%). Die Zahlrate im Photopeak
ist hier mit etwa 0,07 Ereignissen pro Sekunde jedoch deutlich ungiinstiger.
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Abbildung 4.35: “°K-Untergrundzihlrate der vier Detektoren mit unterschiedli-
chen Absorbern. Die Symbole entsprechenden den Detektoren wie in Abb. 4.34.
Die Dicke der Cu-Absorber betrug stets 5mm, die Farbe symbolisiert die Dicke
der Pb-Absorber: violett - 5mm, blaugriin - 8 mm, blau - 10 mm, griin - 13 mm,
rot - 15mm.

Das gewichtete Mittel aus beiden Ubergangen fiir den Korrekturfaktor zu
nehmen fithrt zu keiner statistischen Verbesserung im Vergleich zu einer aus-
schlieBlichen Beriicksichtigung von “°K. AuBerdem zeigte sich unerwartet, dass
der Zustand des Tores zum Messplatz (geschlossen, halb, oder ganz offen) eine si-
gnifikante Rolle in Detektor Nr. 3, der horizontal in Richtung Tor zeigt, in Bezug
auf den Ubergang in 2°8T1 spielt. Dieser Effekt ist in denselben Spektren bei “°K
nicht zu sehen. Da der Effekt erst in einer der letzten Messkampagnen entdeckt
wurde, kann der Ubergang in 2°°T1 nicht zur Bestimmung einer korrekten Totzeit-
und Pile-up-Korrektur verwendet werden.

Die ®°Co-Quelle zur Pile-up-Korrektur Um unabhiingiger von Umwelt-
einfliisssen, wie z.B. der Stellung des Tores zu sein, wurde in den letzten beiden
Experimentkampagnen eine °Co-Quelle mit einer Aktivitit von etwa 7kBq an
die AuBenseite des Strahlrohres in der Ndhe des Probenplatzes mit Klebeband
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befestigt. Auch hier wurde die Z&hlrate ohne Strahl und weitere Quellen be-
stimmt, so dass Korrekturen beziiglich Totzeit und Pile-up im Vergleich zum
Fehler vernachléssigbar waren. (Es wurde hierbei die sehr kleine Totzeitkorrek-
tur vom Datenaufnahmesystem benutzt.) Um die Statistik zu verbessern, wurde
der Korrekturfaktor aus dem gewichteten Mittel beider Kaskadeiibergénge bei
1173 keV, bzw. 1333 keV gebildet.

4.4.3 Die Anpassungsfunktion (Der Fit)

Bei der Bestimmung der Intensitit der Uberginge in ''B, aber auch bei der
Anpassung der Linien der Quellen und der Untergrundlinien muss beriicksichtigt
werden, dass der reale Germaniumdetektor von idealen Detektor und damit die
Kurve eines Peaks von der reinen Gaufliform abweicht. Dafiir sind im wesentlichen
zwei Effekte verantwortlich:

Zum einen ist auch ein hochreiner Germaniumdetektor nicht ganz frei von
Fehlstellen und Feldinhomogenitéten, die besonders an der vorderen Kante auf-
treten. Dadurch geht bei der Ladungssammlung statistisch ein geringer Anteil
verloren und solche Ereignisse befinden sich dann im Ausldufer auf der niede-
renergetischen Seite des Peaks (engl.: tail). Am besten ldsst sich diese Kompo-
nente durch eine zusétzliche Gauflkurve beriicksichtigen, die mit einer komple-
mentidren Gauflschen Fehlerfunktion gefaltet ist. Da das Photon hierbei jedoch
vom Detektor vollstiandig absorbiert wurde, zéhlen solche Ereignisse zum sog.
,Full-Energy-Peak® und miissen zur Intensitdt mitgerechnet werden. Insbeson-
dere nimmt der relative Anteil an der Intensitdt, aber auch die Schiefheit des
,schiefen Gaufl* mit zunehmender Energie zu. Der Tail ist auch abhéngig von
der Kristallgrofe. Bei HPGe-Detektoren mit 100% relativer Effektivitiat ist er
ausgepragter als bei Kristallen mit 60%.

Der andere Effekt dufert sich in einer Stufe iiber der niederenergetischen Seite
des Untergrunds. Diese Stufe verlduft ndherungsweise konstant bis zur eigentli-
chen Comptonkante und wird durch Photonen verursacht, die nach mehrfacher
Comptonstreuung mit geringer Energie den Detektor verlassen. Somit gehoren
diese Ereignisse nicht mehr zum Peak bei der vollen Energie und diirfen bei der
Intensitdtsbestimmung nicht beriicksichtigt werden. Aufgrund von benachbarten
Peaks wére dies praktisch auch gar nicht durchfithrbar. Diese Stufe lésst sich am
besten durch die komplementéire Gaufische Fehlerfunktion beschreiben.

Die Anpassung der Peakform erfolgt mit einer Fitroutine analog zu der im
Radware-Programmpaket [Radf95]. Jeder Peak besteht aus drei Komponenten:

1. einer Gauflkurve

h-R

(4.65)

Yy = ot %) EO)Q} :

exp [— 552

2. einer schiefen Gaufikurve

B R E— E, E—-Ey, o
Ys =h- (1 - m) exp (T) erfC( 20 + \/§ﬁ> (4.66)
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3. und einer gegldtteten Stufenfunktion um den Untergrund auf der niede-
renergetischen Seite des Peaks anzuheben:

h-S E — E,
%= 7o erfc( NG ) + A+ B(E — Ey). (4.67)

Insgesamt umfasst die Fitfunktion acht Parameter:
1. die Hohe A des konstanten Untergrunds

2. die Hohe B des linearen Untergrunds (dieser wurde in den meisten Fillen
- aufler bei den beiden 'B-Linien mit der niedrigsten Energie - gleich null
festgesetzt)

3. die Position X des reinen Gaufpeaks
4. die Breite o des Peaks

5. die Hohe H des Gesamtpeaks iiber der Stufe (die Hohe des reinen Gauf-
peaks betrdgt H x R/100, die des schiefen Gaufl H * (1 — R)/100)

6. die Hohe der Stufe S iiber dem Untergrund in Prozent der Peakhohe H

7. der Anteil R des GauBlpeaks in Prozent (R = 100: reiner Gaufl ohne schiefe
Komponente)

8. die exponentielle Steigung [ des linken Auslaufers (Schiefheit)

Die Anpassung wurde mit der SATAN-Fitroutine fit_skew.scom durchgefiihrt.
Verwendet wurde ein Poissonfit unter Akzeptanz der Kanalzahl null. Bei der Be-
rechnung der Fehler wurden auch die kovarianten Terme der Korrelation beriick-
sichtigt. Dies ist notig, da die Amplitude (Hohe) des Peaks gefittet wurde und
die Flidche aus den Fitparametern Hohe und Breite des Peaks bestimmt wurde.
Es wurde insbesondere darauf geachtet, dass das die Wurzel aus dem reduzierten
xX* (X%q = X?/v; v = Zahl der Freiheitsgrade) nahe bei eins lag. Um Konvergenz
zu erreichen, musste bei Peaks niedriger Energie auf den dann ohnehin sehr klei-
nen schiefen Gaufl verzichtet werden. Bei niedriger Intensitét ist auch die Stufe
vernachléassigbar.

Detaillierte Untersuchungen haben ergeben, dass die solchermaflen bestimm-
te Peakfliche in sehr guter Ubereinstimmung mit der Integrationsmethode ist,
bei der die Anzahl der Ereignisse im Fitfenster integriert wird und lediglich der
Untergrund mit einer Stufe abgezogen wird. Eine korrekte Bestimmung der Stu-
fenfunktion erfordert allerdings auch eine genaue Bestimmung der Peakposition.
Dazu muss der Peak mit allen Komponenten angepasst werden.

In Abb. 4.36 ist die Fitfunktion fiir einen Peak mit Tail und Stufe beispielhaft
fiir den Peak bei 8916 keV gezeigt. Das Histogramm der Messkurve ist in schwarz
dargestellt. Die violette Kurve entspricht dem konstanten Untergrund einschlie3-
lich der Stufe, die durch eine komplementéire Fehlerfunktion beschrieben wird.
Der grofite Anteil des Peaks wird durch eine reine Gaulkurve (griin) beschreiben.
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Abbildung 4.36: Anpassung einer typischen 'B-Linienform. Als Beispiel wurde
der Peak bei 8916 keV (Endpunktsenergie 13,4 MeV) gewéhlt. Die beiden senk-
rechten roten Linien markieren das Fitfenster. Dargestellt sind der Anteil des
konstanten Untergrunds einschliefllich der Stufe (violett), der Anteil der reinen
GauBfunktion darauf (griin) und der sog. schiefe Gauf} (rot). Die gesamte Fit-
funktion ist blau gezeichnet.

4.4.4 Fehleranalyse der Photonenfluenz

Eine Auflistung der statistischen und systematischen Fehler der Photonenfluenz
ist in Tab. 4.6 gegeben.

| MessgroBe Symbol | Ostat | %0 | oyt / % |

Peakintensitét Npeak 0,5-3 (Exp. 1-8: bis 9%) -

Effektivitat erop( ) 0,5-2 0,6- 1,5

Totzeit- & Pile-Up Cateepu (VK ) 0,7-4 —
Catepu(*°Co) 0,4-1,6 -

Ubergangsstéarke L,

— tot. Niveaubreite [tot - 0,5-23

— v-Zerfallsbreite I, - 4 -26

Winkelkorrelation | W (¢ = 90°, Ad = 10°) — 0,3- 4

Tabelle 4.6: Statistische und systematische Fehler bei der Bestimmung der Pho-

tonenfluenz.
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Wiéhrend der ersten acht Experimente lag der statistische Fehler der Pea-
kintensitit von ''B je nach Ubergang und Statistik zwischen 1,0 und 9%. Ab
Experiment 10 wurde als Target nicht mehr Borsdure, sondern elementares Bor
verwendet, wodurch sich die Statistik deutlich verbesserte.

Die Totzeit-und-Pile-Up-Bestimmung erfolgt wie in Abschn. 4.4.2.6 beschrie-
ben bis Experiment Nummer 24 mit der K-40-Untergrundlinie und ab Nummer
25 mit einer auflen am Strahlrohr befestigten ®°°Co-Quelle mit einem deutlich
geringeren Fehler.

Bei der Photonenfluenzbestimmung werden die grofiten Unsicherheiten durch
die Niveau- und ~-Zerfallsbreiten verursacht, deren Fehler fiir die einzelnen
Uberginge unterschiedlich grof sind. Fiir jeden Ubergang wurde der Fehler der
Niveau- und Zerfallsbreiten separat ausgerechnet und nach Mittelung iiber die
vier (bzw. drei in der ersten Messkampagne) Detektoren zum statistischen Fehler
quadratisch addiert.

Die Fehler der Winkelkorrelationskoeffizienten liegen im Falle gemischter
Ubergiinge zwischen 0,3 und 4% fiir die Detektoren unter einem Winkel von
90° zum Strahl. Bei einem Polarwinkel von 127° sind die Unsicherheiten deutlich
geringer und liegen unter einem Prozent.

Der Fehler der Anzahl der 'B-Targetatome, sowie der Photonenenergie, die
in die Ubergangsstérke eingeht ist vernachlissigbar.

Der absolute totale Fehler betrug fiir Photonenfluenzbestimmungen mit dem
Borsduretarget etwa 4,0%, beim elementaren Bortarget im Schnitt 3,3%.



Kapitel 5

Aktivierungsausbeute am
Bestrahlungsplatz A und B und
idltere experimentelle Ergebnisse

Bei der Verwendung von Bremsstrahlung haben Photoaktivierungsexperimente
die Einschrankung, dass die Daten entfaltet werden miissen, um einen Querschnitt
zu erhalten [Penf59]. (Bei Laser-Compton-Backscattering (LCB) oder dhnlicher
fast monochromatischer Strahlung ist dies nicht notwendig.) Dies erfordert eine
genaue Kenntnis des Bremsstrahlungsspektrums und Daten mit sehr hoher Zahl-
statistik auf einem feinen Raster von Endpunktsenergien. Diese Anforderungen
sind mit einem verniinftigen Aufwand fiir eine hinreichende Genauigkeit beziiglich
des Querschnitts nicht zu erreichen. Daher wurde im Rahmen dieser Arbeit der
umgekehrte Weg gegangen und die experimentell gemessene Ausbeute bei einer
bestimmten Endpunktsenergie wird mit der integralen Ausbeute anderer Expe-
rimente oder Modellrechnungen verglichen. Dazu wurden diese Daten mit dem
absoluten Photonenfluenzspektrum gefaltet.

Diese Vorgehensweise wird zunichst mit den Daten der Photoaktivierung
von Gold am Bremsstrahlungsmessplatz (Bestrahlungsplatz A) beschrieben, wo
die absolute Photonenfluenz mittels der Kernresonanzfluoreszenz von B be-
stimmt wurde (Kap. 4.4). Mit der Goldausbeute im Elektronenstrahlfanger (Be-
strahlungsplatz B) konnte dort die Photonenfluenz absolut normiert werden und
ermoglicht den Vergleich der ebenfalls dort gemessenen Ausbeute der verschie-
denen Photodesintegrationsreaktionen von “2Mo und Mo mit fritheren Expe-
rimenten, bzw. anderen Methoden. Im Rahmen der Arbeit wurden so die Aus-
beuten von “*Mo(v,n), (v,p) und (v,a), sowie 1®Mo(v,n) untersucht. AuBerdem
wurden auch die Daten der Bestrahlungsplédtze A und B miteinander verglichen.

5.1 Gold als Photonenflussnormal
Fiir die Photoaktivierung im Elektronenstrahlfdnger ist notwendig ein geeignetes

Photonenflussnormal zu verwenden (siehe Abschnitt 2.5). Das Flussnormal
sollte moglichst monoisotopisch sein, damit die Ausbeute einem Reaktionskanal
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eindeutig zuzuordnen ist und kein teures, angereichertes Material notig ist. Die
Reaktionsschwelle (die Separationsenergie) muss niedriger liegen, als die der zu
untersuchenden Isotope, damit der gesamte Bereich des Faltungsintegrals von
der Reaktionsschwelle bis zur Endpunktsenergie der Bremsstrahlung erfasst wird.

Elementares Gold besitzt nur ein stabiles Isotop, ndmlich 27 Au, .. Es eignet
sich hervorragend, da die HWZ des Produktes der Photodesintegrationsreaktion
YA u(y,n)*%Au mit 712 = (6,1669 £ 0,0006) d ideal ist. Die Kanile der (7,p)-
und (v,a)-Reaktionen enden in stabilen Kernen und aufgrund des hohen
(7,n)-Querschnitts reichen als Proben bereits diinne Goldfolien mit Massen von
ca. 60 pug aus. Dadurch ist gleichzeitig die Selbstabsorption sehr gering.

Die Photodesintegrationsreaktion 7Au(~y,n)'%®Au wurde schon mit einer Rei-
he verschiedener Methoden untersucht. Erste Photoaktivierungen von Gold wur-
den bereits 1937 veroffentlicht [Both37, Both39]. Hierbei ging es zunéchst noch
mehr um die Bestimmung der Halbwertszeiten und einem eher qualitativen Ver-
gleich der Querschnitte. Quantitativ vermessen wurden die Querschnitte der
197 Au-Photoneutronen mit quasimonochromatischer ~-Strahlung variabler Ener-
gie durch Annihilation von Positronen im Flug erstmals 1962 von S. C. Fultz
et al. [Fult62] am Lawrence Livermore National Laboratory (LLNL, Livermore,
Ca., USA). Die Neutronen wurden mit Borfluoriddetektoren (1°BF3) und grofien
Fliissigszintillatoren detektiert [Berm75]. Durch eine Koinzidenzelektronik sollte
zwischen (y,n)- und (y,2n)-Reaktionen unterschieden werden. Die gleiche Technik
wurde 1970 am Centre d’Etudes Nucléaires (CEN) in Saclay (Frankreich) fir die
Untersuchung der Photoneutronenquerschnitte von A. Veyssiere et al. [Veys70]
verwendet. Die Ergebnisse von Livermore und Saclay weichen voneinander ab.
Dies deutet auf Unterschiede in der Prozedur zur Bestimmung der Neutronen-
multiplizitdt hin, die im jeweiligen Labor verwendet wird.

Spéater wurden die Messungen der Photoneutronenquerschnitte mit qua-
simonoenergetischen Photonen am LLNL von B. L. Berman et al. [Berm87]
wiederholt. Dabei wurde besonderer Wert auf die Bestimmung des absoluten
Querschnitts bei Energien um das Maximum der Dipolriesenresonanz (GDR,
engl.: Giant Dipole Resonance) gelegt. Beruhend auf diesem Experiment, haben
Berman et al. vorgeschlagen, dass die Daten von Veyssiere et al. um 7% reduziert
und die Daten von Fultz et al. iiberhaupt nicht verwendet werden sollen (siehe
Tab. VI in [Berm87]). Diese Empfehlung wurde fiir den Vergleich der aktuellen
ELBE-Daten mit den frither berichteten Werten beriicksichtigt.

1973 wurde die Photoneutronenausbeute fiir Au von Sorokin et al. [Soro73]
am Betatron der Moscow State University (Moskau, ehemals UdSSR) gemessen
und der Querschnitt wurde mit der Penfold-Leiss-Methode [Penf59] hergeleitet.
Dieses Experiment wurde mit einer Energieauflésung von 0,5MeV in dem hier
betrachteten Energiebereich durchgefiihrt. Die Ergebnisse von Sorokin et al.
werden bei der Diskussion nicht weiter beriicksichtigt, weil die Unsicherheiten,
die sich aus der Penfold-Leiss-Methode ergeben, sehr groff sind und die Daten
signifikant von fritheren experimentellen Daten abweichen.
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Abbildung 5.1: Bisherige Messungen der (y,n)-Reaktion von "Au (aus [Nair0O8b)).
Photoneutronenquerschnitte: blaue Dreiecke — Fultz et al. [Fult62], schwarze Rau-
ten — Berman et al. [Berm87], rote Punkte — Veyssiére et al. [Veys70]; Photo-
aktivierung mit Bremsstrahlung: Vogt et al. [Vogt02] (violette offene Quadrate

unterhalb 10 MeV); Querschnitte mittels Laser-Compton-Streuung: Hara et al.
[Hara07] (Symbol: x).

¢ [mb]

Der totale nukleare Photoabsorptionsquerschnitt von “7Au wurde 1980 am
Synchrotron des Institutes fiir Kernforschung (Institute of Nuclear Research,
Moskau) von Gurevich et al. [Gure80] gemessen. Obwohl die Daten mit den
Messungen von Veyssiere et al. iibereinstimmen, streuen sie sehr stark (siehe
Abb. 2 in [Gure80]). Da die tabellierten Fehler ziemlich gro sind, werden die
Daten von Gurevich nicht mit den an ELBE gewonnenen Daten verglichen.

An der Laser-Compton-Streuanlage des TERAS-Speicherrings am AIST
(National Institute of Advanced Industrial Science and Technology, Tsukuba) in
Japan wurden quasimonoenergetische Photonen von bis zu 12,4 MeV verwendet,
um Photoneutronen von *’Au(y,n) zu studieren [Hara07]. Diese Daten stimmen
sehr gut mit den Daten {iberein, die mit der Positronenannihilationstechnik
gemessen wurden, aber da die Photonendifferenzmethode verwendet wurde,
haben sie ziemlich grofie experimentelle Unsicherheiten.

Der Photoneutronenquerschnitt von °7Au wurde 2002 fiir Energien dicht iiber
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der (7y,n)-Schwelle von Vogt et al. [Vogt02] unter Verwendung der Photoaktivie-
rung mit Bremsstrahlung am S-DALINAC der Technischen Universitdt Darm-
stadt abgeleitet. Die Querschnitte sind in Ubereinstimmung mit Veyssiere et al.,
aber existieren nur fiir Endpunktsenergien zwischen 8,0 und 10,0 MeV.

Die Photoaktivierungsmethode, die auch in dieser Arbeit verwendet und in
Kapitel 3 und 4 beschrieben wurde, hat im Vergleich zu den anderen Methoden
den Vorteil, dass keine angereicherten Proben verwendet werden miissen, da sich
die y-Energien der Uberginge i.d.R. eindeutig einem Isotop zuordnen lassen.
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Abbildung 5.2: Die Ausbeute von '%Au am Bremsstrahlungsmessplatz (A, orange-
farbene Dreiecke) verglichen mit der integralen Ausbeute der korrigierten Daten
des Saclay-Photoneutronenexperiments (griine Punkte, [Veys70, Berm87]) und
der Photoaktivierung am S-DALINAC (violette Quadrate, [Vogt02]). Die Neu-
tronenseparationsenergie S, fiir Gold betragt 8071 keV.

In Abb. 5.2 wird die experimentelle Aktivierungsausbeute von ELBE mit der
Ausbeute verglichen, die unter der Benutzung fritherer gemessener Querschnitte
berechnet wurde. Die Aktivierungsausbeute ist auf die Photonenfluenz normiert,
die mit an "B gestreuten Photonen gemessen wurde (siche Abschnitt 4.4). Die
experimentelle Ausbeute von ELBE ist in Ubereinstimmung mit der Ausbeute,
die unter Verwendung der Querschnitte von Vogt et al. fiir die schwellennahen
Endpunktsenergien bis 10 MeV berechnet wurden. Die Aktivierungsausbeute, die
unter der Verwendung der Querschnitte von Veyssiere et al. berechnet wurde, ist
in Ubereinstimmung mit der ELBE-Ausbeute iiber fast den gesamten Energiebe-
reich der hier diskutiert wird. Dicht an der Neutronenemissionsschwelle héngt die
Reaktionsausbeute stark von der Endpunktsenergie Ej der Bremsstrahlung oder
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auch von der Form des Bremsstrahlungsspektrums ab. In diesem Fall verursachen
kleine Unsicherheiten von Ej groie Unsicherheiten in der Aktivierungsausbeute.

Die Unsicherheiten der experimentellen Punkte, die in Abb. 5.2 gezeigt sind,
stammen hauptséichlich von der Photonenfluenz, wie sie in Abschnitt 4.4 disku-
tiert wurde. Die statistischen Unsicherheiten sind sehr klein und in der Grofien-
ordnung von etwa 0,5 bis 2%. Die grofiten systematischen Unsicherheiten ergeben
sich aus der Extrapolation der gemessenen Photopeaknachweiswahrscheinlichkei-
ten auf hohere Energien der "'B-Ubergiinge (5%) und in der systematischen Ab-
weichung der gemessenen Photonenfluenz von der simulierten Kurve (6%). Die
systematischen Fehler wurden quadratisch addiert und belaufen sich auf bis zu
etwa 7,8%, sind aber in Abb. 5.2 nicht gezeigt.

5.2 Photodesintegration von natiirlichem Mo-
lybdén

Die erste Aktivierung von Molybdén geht wie bei Gold auf die Arbeiten von
W. Bothe und W. Gentner von 1937 zuriick, die in der Zeitschrift fiir Phy-
sik veroffentlicht wurde [Both37]. Sie benutzten 17 MeV ~-Quanten, die bei der
"Li(p,y)-Reaktion mit 440-keV-Protonen entstehen. Damit wurde Ammonium-
molybdat bis zu einer Stunde bestrahlt. Im Anschluss wurden Zr und Nb chemisch
abgetrennt und zeigten keine Aktivitit, weswegen (7,p)- und (7,«)-Reaktionen
ausgeschlossen wurden. Die mit einem Zihlrohr gemessene Aktivitdt des Mo-
lybdéns, wies eine HWZ von T/, = (17 & 1)min auf (siche Abb. 5.3). Zum
damaligen Zeitpunkt war eine eindeutige Zuordnung des Isotops nicht moglich.
Der Wert liegt sehr nahe bei dem heute allgemein akzeptierten Wert fiir die HWZ
des Grundzustandes von Mo mit T}, = (15,49 + 0,01) min [Bagl99].
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Abbildung 5.3: Erste Mes- Abbildung 5.4: Messung der Halbwertszeit des
sung der Halbwertszeit von — Grundzustandes von “'Mo an ELBE durch die

Mo durch Bothe wund Annihilationquanten der Positronen aus dem 3+-
Gentner [Both37]. Zerfall [Erha0bal.
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Die an ELBE gemessenen Aktivierungsausbeute von %?Mo(v,p)?’Nb und
1000\ o(y,n)*Mo sind zwar ein vielfaches hoher, als die von 2Mo(y,n)*'Mo, aber
mit dem Zahlrohr konnen die y-Quanten nicht nach der Energie unterschieden
werden. ?*Mo zerfillt mit einer Wahrscheinlichkeit von mehr als 94% iiber den
BF-Zerfall und jedes Positron annihiliert in zwei 511-keV-v-Quanten, *'Nb hin-
gegen mit mehr als 99% Elektroneneinfang und %Mo ausschliellich {iber 3~-
Zerfall. (Die stérkste y-Linie in “’Mo bei 740keV besitzt nur eine Photonenemis-
sionswahrscheinlichkeit von p = 12% und die stérkste in *'Nb bei 1205keV nur
p = 2%.

Die Halbwertszeit des Grundzustandes wurde auch an ELBE gemessen.
Analysiert wurde der Zerfall der Annihilationsquanten (511keV) der 3,4 MeV-
Positronen aus dem [7-Zerfall. Der letzte Punkt in der Messkurve in Abb. 5.4
ist die Nachweisgrenze bei 511 keV. Diese Messung war bereits vor Inbetriebnah-
me der Rohrpost mit manueller Probenentnahme moglich. Die Halbwertszeit des
Isomers von *?Mo mit etwa einer Minute HWZ war nicht zugiinglich (s.u.). Der
Isomerenzerfall stort aber auch nicht, da das Isomer nach etwa 45 min praktisch
vollsténdig zerfallen ist.

Der Messwert (112 = (15,4940,04) min) stimmt exakt mit dem Literaturwert
(s.0.) liberein, lediglich die Messungenauigkeit ist geringfiigig grofer. Eingezeich-
net sind auch die Messwerte der y-Quanten, die dem Zerfall des Grundzustandes
von *'Mo folgen und im Grundzustand von ?'Nb enden. Die Halbwertszeit stimmt
im Rahmen des Fehlers mit der der Annihilationsquanten iiberein.

Nach Installation der Rohrpost war ein Messung der HWZ des Isomers Mo
ebenfalls moglich. Die “List-Mode”-Daten! wurden mit dem eigens dafiir instal-
lierten CAP2-Datenaufnahmesystem gemessen.

Die Halbwertszeiten und relativen Intensitdten der y-Linien beim Zerfall von
1Mo und ™Mo wurden 1965 quantitativ erstmalig von T. Cretzu, K. Hohmuth
und J. Schintlmeister in Rossendorf vom damaligen Zentralinstitut fiir Kernfor-
schung gemessen. Dabei wurde Molybdéanblech natiirlicher Zusammensetzung
etwa 2 Minuten fiir die Untersuchung des Isomers und etwa 15 Minuten fiir die
des Grundzustandes mit y-Strahlung des 30-MeV-Betatrons des Physikalischen
Instituts der Friedrich-Schiller-Universitidt Jena bestrahlt. Die Wartezeiten
zwischen Bestrahlung und Messung, die mit einem Nal(T1)-Detektor erfolgte,
betrugen jeweils eine bzw. 20 Minuten. Die Maximalenergie der Bremsstrahlung
betrug 25 MeV. Die Halbwertszeiten stimmen mit den heute giiltigen Werten
(in Klammern) sehr gut iiberein: fiir den Grundzustand von Mo wird 15,7 min
angegeben, fiir das Isomer “'™Mo 68s ([Bagl99]: (64,6 +0,6)s), das Isomer '™Nb
64d ([Bagl99]: (60,86 + 0,22)d) und fiir Mo 67,5h ([Peke94]: (65,94 + 0,01) h).

Photoneutronenquerschnitte wurden von 2Mo erstmals 1970 gemessen, und
zwar von Ishkhanov et al. [Ishk70] am Betatron der Moscow State University
(damals UdSSR).

1974 wurden die Photoneutronenquerschnitte der geradzahligen Mo-Isotope
mit quasimonochromatischen Photonen aus der Positronenannihlation am CEN

'D.h. zu jedem registrierten Ereignis liegt die Zeit- und Energieinformation vor.
2CAMAC Acquisition through PCI, [Faut07]; siehe auch Kap. 3.6
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Abbildung 5.5: Messung der Halbwertszeit des Isomers von ‘Mo mit der
Rohrpost an ELBE. Die List-Mode-Daten wurden in 30-s-Dateien unterteilt.
Aus der Anpassung mit einer Exponentialfunktion ergibt sich eine HWZ von
T1/2 =(62,240,5) s. Der Literaturwert betriagt 77/, =(64,6+0,6)s.

in Saclay (Frankreich) von H. Beil et al. [Beil74] gemessen. An derselben Anlage
wurde Au von Veyssiere et al. 1970 aktiviert. Im Gegensatz zu T Au wurden der
Querschnitt der Mo-Isotope von Berman et al. [Berm87] am LLNL nicht nachge-
messen, bzw. analysiert, jedoch wurde in dieser Arbeit die fiir den Nachbarkern
9Nb empfohlene Korrektur von 15% (Tab. VI in [Berm87]) auf die Daten aus
Saclay iibernommen.

In der Diskussion der integralen Ausbeute wurden die Daten von Ishkhanov
jedoch nicht weiter beriicksichtigt, da die Querschnitte bereits bei 12,2 MeV ge-
messen wurden, obwohl die Neutronenseparationsenergie fiir Mo ca. 12,67 MeV
betragt. Dies lidsst entweder eine fehlerhafte Bestimmung der Endpunktsenergie
vermuten und/oder eine ungeniigende Subtraktion des Untergrundes, beispiels-
weise von den schwereren Mo-Isotopen, die niedrigere Separationsenergien auf-
weisen. Ein weiterer Grund sind peakartige Strukturen auf der steigenden Flanke
der Riesenresonanz, die bei Beil et al. nicht auftreten und moglicherweise auf der
fiir Betatronstrahlung typischen Artefakte bei der Entfaltung [Penf59] zuriick-
zufiihren sind.

Auch bei Beil et al. wurden zwei Messpunkte unterhalb der Separationsenergie
gemessen (12,53 und 12,66 MeV). Die von Beil verwendeten Mo-Proben waren auf
92,2% (?2Mo), bzw. 87% (1°°Mo) angereichert. Von den verbleibenden restlichen
Mo-Isotopen sind die Verunreinigungen in Tab. 1 von [Beil74] angegeben. Die
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Abbildung 5.6: Photodesintegrationsquerschnitt der %?Mo(v,n)-Reaktion der
fritheren Photoneutronenexperimente von Ishkhanov et al. [Ishk70] (gelbe Drei-
ecke) und Beil et al. [Beil74] mit Originaldaten (blaue Kreise) und mit Kor-
rekturempfehlung von Berman et al. [Berm87] (blaue Punkte) im Vergleich zu
Modellrechnungen mit dem NON-SMOKER-Code [Raus04] (rote Kurve) und
dem TALYS-Code [Koni05], aufgeschliisselt nach Bevolkerung des Grundzustan-
des (griine punktierte Kurve), des Isomers (gestrichelte Kurve) und der Gesamt-
bevolkerung von “"Mo (griine durchgezogene Kurve). Mit den Photoneutronen-
experimenten und NON-SMOKER lassen sich Grundzustand und Isomer nicht
unterscheiden, die mit der 653-keV-Linie berechnete Aktivierungsausbeute be-
schreibt nur die Bevolkerung des Isomers. Daher kann die integrale Aktivierungs-
ausbeute der Photoneutronenexperimente und NON-SMOKER nicht mit der Ak-
tivierung verglichen werden.

gemessenen Querschnitte (EXFOR-Datenbank?® oder JANIS?) der iibrigen Isotope
konnten so mit dem Verunreinigungsgrad gewichtet abgezogen werden.
Ebenfalls 1974 wurde der Photoprotonenquerschnitt der N = 50-Kerne, dar-
unter 2Mo(7,p), von K. Shoda et al. [Shod75] am Laboratory of Nuclear Science
in Tokio (Japan) mittels inelastischer Elektronenstreuung gemessen und 1975 pu-
bliziert. Die Daten beginnen jedoch erst bei 14,4 MeV, also etwa 7 MeV {iiber der
Protonenseparationsenergie (S, = (7,456 & 0,004) MeV, [Fire05]) und ca. 4 MeV
oberhalb der niedrigsten Endpunktsenergie der ELBE-Daten. Damit ist eine Be-

3http://www.nndc.bnl.gov/
‘http://www.nea.fr/janis/
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rechnung der integralen Ausbeute nicht moglich.

Im Falle von “*Mo(v,n) ldsst sich allerdings der Photoneutronenquerschnitt
nicht mit den Photoaktivierungsausbeuten vergleichen, da ersterer den Quer-
schnitt fiir die Gesamtproduktion von ‘Mo angibt, wihrend die ELBE-Daten
nur die Ausbeute fiir die Bevolkerung des Isomers ™Mo umfassen. Der Un-
terschied lésst sich durch die Modellrechnungen von TALYS, die im né#chsten
Abschnitt beschrieben werden, darstellen. Die Aktivierungsausbeuten der drei an
ELBE gemessenen Photodesintegrationsreaktion von *2Mo ist in Abb. 5.7 fiir den
Bestrahlungsplatz A (KRF-Messplatz) und B (Elektronenstrahlfinger) gezeigt.

Die Aktivierungsausbeute von Mo konnte jedoch mit dem Faltungsintegral
der Beil-Daten direkt verglichen werden, weil Mo kein langlebiges Isomer auf-
weist. Sie ist in Abb. 5.8 aufgetragen.

Bei einigen Aktivierungen wurde Mo auch am Bestrahlungsplatz A einge-
setzt. Das Hauptaugenmerk galt allerdings der Reaktion “*Mo(v,p)*'™Nb mit
einer HWZ von etwa 60 Tagen. Die Mo-Proben wurden teilweise erst nach eini-
gen Wochen gemessen, um die durch den Zerfall von Mo verursachte Totzeit zu
reduzieren. Daher weisen die einige Datenpunkte recht grofle Unsicherheiten auf.

In der Arbeit von Spohr et al. [Spoh08] wurden einige photonukleare Reak-
tionen mittels Bremsstrahlung an der Universitdt Jena untersucht. Die Brems-
strahlung wurde durch Elektronen generiert, die an einem Hochintensitétslaser
(Intensitét: I ~ 3 —5 - 10 W/ecm?) beschleunigt wurden. Es wurde natiirliches
Molybdén bestrahlt und die Reaktionen 9"91%0Mo(~,n), sowie "% Mo(~,p) ana-
lysiert. Die Daten sind als Verhéltnisse der bis 35 MeV integrierten Ausbeuten
Z::Ej/g;, bzw. als Verhiltnis zu '“°Mo(v,n) angegeben. Ein direkter Vergleich ist
damit nicht moglich.

Interpretation der Daten: Im Energiebereich von 10,6 bis 16,2 MeV wurden
die Aktivierungsausbeuten von %>1%Mo(v,x) gemessen. Die (y,p)-Ausbeuten sind
bei 14 MeV etwa einen Faktor 170 groBer als (y,n) und liegen 4 Grofienordnungen
iiber der Ausbeute von (7y,a). Bei 15 MeV sind sie wegen dem wesentlich grofieren
Querschnitt nur noch 11,5 mal so grof§ und der Unterschied zur (v,a)-Reaktion
hat sich auf 2,6-10% reduziert. Erstmals konnten die Reaktionen (v,p) und (v,«)
in diesem Energiebereich an ELBE untersucht werden.

Messungen in den zwei verschiedenen Bremsstrahlspektren von Nb (diinner
Radiator und Hardener) und C (dickes Target) erlauben die Untersuchung syste-
matischer Effekte. Die Ergebnisse mit 1“°Mo(~y,n) zeigen, dass die hier gewonnenen
Daten in beiden Bremsstrahlspektren nach Normierung mit der Korrekturemp-
fehlung von Berman et al. [Berm87] gut mit den quasimonochromatischen Daten
aus Saclay iibereinstimmen.

Gesamtfehler: Der absolute, totale Fehler der normierten Aktivierungsaus-
beuten von Y®Au schwankt am Bestrahlungsplatz A zwischen 4% und 5%, fiir
die '™Nb und Mo betriigt er 6%, bzw. 5%, wenn die Ausbeuten nicht durch
den statistischen Fehler dominiert sind, sonst bis zu 30%. Bei den am Bestrah-
lungsplatz B aktivierten Proben schwankt der Fehler zwischen 7% und 12% bei
mNb und zwischen 6% und 11% bei “Mo.
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Abbildung 5.7: Aktivierungsausbeuten der Photodesintegrationsreaktionen
2Mo(v,p)°™Nb (rot Rauten), (v,n)”'™Mo (blaue Punkte) und (v,a)%Zr (griine
Quadrate) an den Bestrahlungsplitzen A und B. Zur Bestrahlung und Messung
der (7,n)-Reaktion wurde die Rohrpost verwendet. Der blaue Kreis ist die Nach-
weisgrenze. Die durchgezogene und gestrichelte blaue senkrechte Linie ist die Neu-
tronenseparationsenergie von *?Mo, bzw. die Reaktionsschwelle fiir die Bevolke-
rung des Isomers in ?*Mo.
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Abbildung 5.8:  Aktivierungsausbeute der Photodesintegrationsreaktion
10Mo(y,n)®Mo  (blaue Dreiecke) und Faltungsintegral der Photoneutro-
nenquerschnitte von Beil et al. (schwarze Punkte) an den Bestrahlungsplitzen A
und B.




Kapitel 6

Vergleich mit Hauser-Feshbach-
Modellrechnungen

In diesem Kapitel soll die normierte Ausbeute mit Hauser-Feshbach-Modellrech-
nungen verglichen werden, wobei auch die Abhéngigkeit auf verschiedene Ein-
gangsgrofien des Hauser-Feshbach-Modells [Haus52] untersucht wird (y-Stérke-
funktion, Optisches Modell, Niveaudichte). Abschlieflend wird der Einfluss einer
Anderung der untersuchten Reaktionsquerschnitte auf die Uberproduktionsfak-
toren (die vorhergesagten Haufigkeiten), also die Sensitivitdt der kosmologischen
Netzwerkrechungen (Simulation der Nukleosynthese) diskutiert.

6.1 Der Computercode TALYS

TALYS [Koni05] ist ein Program zur Analyse und Vorhersage von Kernreaktio-
nen, das von A. Koning, S. Hilaire und M. Duijvestijn 1998 an der Nuclear Rese-
arch and Consultancy Group (NRG, Petten, Niederlande), bzw. am Commissari-
at 4 'Energie Atomique (CEA, Bruyéres-le-Chatel, Frankreich) entwickelt wurde.
Die in TALYS verwendeten Modelle und Parameter sind in der Bedienungsanlei-
tung detailliert beschrieben. Diese kann mit dem TALYS-Programmpaket (Datei
talys1.0.pdf) oder separat [Koni07] heruntergeladen werden.

Die im Rahmen dieser Arbeit gemessen experimentellen Ausbeuten, wurden
mit Photodesintegrationsquerschnitten verglichen, die mit der Version TALYS-
1.0 berechnet wurden. TALY'S ermoglicht die Verwendung verschiedener Modelle
fiir unterschiedliche Reaktionstypen. Gleichzeitig konnen eine Vielzahl von
Parametern gezielt variiert werden. Neben dem Ausgangskern (z.B. 2Mo) lassen
sich in der Eingabedatei u.a. das Projektil (in diesem Fall das Photon) und
Parameter zur Rechengenauigkeit eingeben. Die gewiinschten Projektilenergien
konnen als Liste aus einer einfachen Textdatei aufgerufen werden. Die Ausga-
bedatei umfasst neben allen Eingabeparametern und verwendeten Modellen die
Querschnitte, sortiert nach emittierten Teilchen (Ejektilen) und nach Endkern.
Im Gegensatz zu NON-SMOKER wird dabei auch zwischen der Bevélkerung
von Grundzustand und Isomeren unterschieden. Ein sehr wichtiger Vorteil, da
die Methode der Photoaktivierung hierauf exklusiv selektiv ist. Beispielsweise
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lisst sich die Bevolkerung des Grundzustandes von “'Nb durch die Methode der
Photoaktivierung nicht bestimmen, da beim [-Zerfall (Elektroneneinfang) kein
Gammaquant emittiert wird.

Vergleich verschiedener Eingangsgrofien in TALYS

Im Folgenden soll der Einfluss verschiedener Eingangsgrofien auf den Querschnitt
der ?Mo(v,p)-, (y,n)-, (v,a)- (Abb. 6.1) und '®Mo(y,n)- (Abb. 6.2), sowie
197 Au(vy,n)-Reaktionen (Abb. 6.3) untersucht werden. In den folgenden drei Un-
terabschnitten werden dazu die Ausbeute-Integrale der drei Photodesintegrati-
onsreaktionen, gefaltet mit der Bremsstrahlungsverteilung, und die experimentell
gemessene Ausbeute miteinander verglichen.

In den Teilabbildungen a) bis ¢) sind die Ausbeuten der Modellrechnungen
und Daten auf die Photonenfluenz, bestimmt mit dem 'B-Ubergang mit der
zweithochsten Energie bei 7,288 keV, normiert. Die Teilabbildungen d) bis f) zei-
gen beides normiert auf das Verhiltnis der Ausbeute von *6Au dividiert durch
den Wert der Simulation bei derselben Energie.

In den Abb. a) und d) werden unterschiedliche Modelle der Photonenstérke-
funktion betrachtet (PSF, engl.: Photon Strength Function; durchgezogene Kur-
ven). Sie bestimmt, wie stark ein Photon absorbiert wird. Thr Verlauf wird im
wesentlichen durch die Dipolriesenresonanz bestimmt. Abb. b) und e) zeigen un-
terschiedliche Beschreibungen fiir Potentiale des Optischen Modells (OMP, engl.:
Optical Model Potential; gestrichelte Kurven). Es bestimmt u.a., in welchem
Verhiltnis die konkurrierenden Ausgangskanéle bevélkert werden. Die Kernni-
veaudichte (NLD, engl.: Nuclear Level Density) bestimmt entscheidend, mit wel-
cher Wahrscheinlichkeit ein bestimmter Endzustand bevélkert werden kann. Auch
in dieser Kategorie gibt es eine Reihe alternativer Ansétze (punktierte Kurven in

Abb. ¢) und f)).

Die Photonenstirkefunktion

Die Modelle im Eingangskanal der Reaktion, also der Absorption, haben den
grofiten Einfluss auf den Gesamtquerschnitt. Fiir photoneninduzierte Reaktionen
ist dies die Photonenstéarkefunktion. Sie soll daher zuerst betrachtet werden. In
Abb. 6.1d) zeigt sich dies auch darin, dass der relative Verlauf der Photodesin-
tegrationsreaktionen (v,p), (y,n) und (v,«) fast gleich ist.

TALYS enthilt vier Modelle der v-Strahlen-(Photonen-)stérkefunktion. Die
Standardoption in TALYS ist die Brink-Axel-Option [Brin57, Axel62], welche die
Form der Dipolriesenresonanz durch eine standardisierte Lorentzkurve mit einer
Resonanz beschreibt.

Fiir die sog. Brink-Axel-Option wird die Parametrisierung der Riesenresonanz
nach Dietrich und Berman [Diet88] verwendet (BA/DB, blaue durchgezogene
Kurve in Abb. 6.1 bis 6.3 a), bzw. d); Parametrisierung in Tab. 6.1).

Der Vergleich der beiden Bestrahlungsplatze A und B zeigt auch hier, dass
die Beschreibung der Bremsstrahlungsspektren, bzw. die Normierung auf die
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