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SUMMARY

In order to evaluate the best irradiation conditions for the cyclotron production of radionucli-
des the excitation function for the reaction has to be known. Unfortunately, excitation functions
for (d, xn) and (d, p) reactions are known only for few target-projectile combinations. In most ca-
ses, one has to make a rather arbitrary guess about optimal target thickness and projectile energy.
Therefore, the possibility of estimating unknown excitation functions by interpolation was inves-
tigated. It can be shown that the influence of the charge and mass number of the target nucleus
on characteristic data such as position, height and shape of the known excitation functions can

be explained by qualitative theoretical arguments (H.M. and J.L.)

This work is a partial up-to-date translation of the report KFK-767 (KARLSRUHE).

RESUMEN

Se presenta un método empirico que permite -evaluar funciones de excitacién basado en las

“‘niicleos compuestos’’ y en datos experimentales recopilados de la literatura.

propiedades de los
Sélo dos variables independientes intervienen en estas evaluaciones, el nimero atémico del blan-
co y la energia del proyectil; las propiedades de los “‘niicleos compuestos’’ se consideran fun-
ciones continuas del niimero atémico, siendo estas premisas suficientes para predecir funciones
de excitacién de reacciones nucleares que ocurren por dicho mecanismo. También se presentan

curvas para el calculo de los rendimientos de irradiacién para blancos gruesos.

Este trabajo es una traduccidn parcial del informe de J. LANGE y H. MUNZEL del Instituto
de Radioquimica del Centro de Investigaciones Nucleares de Karlsruhe (KFK-767), del cual se
han extraido las partes correspondientes a las reacciones inducidas por deuterones, ampliandolas

con experiencias recientes del traductor y otros autores.

INTRODUCCION

Para obtener ciertos radionucleidos debe recurrirse a reacciones nucleares inducidas por
pacticulas cargadas. Con el conocimiento de las secciones eficaces (SE) correspondientes a las
distintas energias de los proyectiles, es decir, las funciones de excitacién (FE), se pueden ele-
gir los parametros mas adecuados para la irradiacién (energia del proyectil y espesor del blanco)

y de esta forma optimizar el uso del acelerador.

Ciertas FE se han estudiado detalladamente, mientras que muchisimas ain no se han deter-
minado. Anteriormente, la necesidad de conocer la SE de una reaccién cuya FE se desconocia,
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obligaba aceptar una cierta incertidumbre pues se recurria a estimaciones por analogia con recac-

ciones similares.

En general las FE de reacciones nucleares que ocurren por el mecanismo del “‘nicleo com-
puesto’ tienen una tendencia similar: crecen considerablemente al superar la energia cinética
del proyectil el umbral de repulsién coulombiana, pasan por un maximo y luego decrecen lenta-
mente.

b

Las propiedades del "'niicleo compuesto’’ son funciones practicamente continuas que depen-
den del nimero de nucleones, de la carga nuclear y del nivel de excitacién; en consecuencia,
las magnitudes caracteristicas de las FE (altura y posicién del maximo, ancho a media altura),
deberian ser funciones continuas que dependan de los parametros antes mencionados. De la re-
copilacién adecuada de FE conocidas surge que la relacion de sus propiedades caracteristicas

son funciones continuas, cuya variable independiente es el nimero atémico del blanco.

Partiendo de esta tendencia general resulta posible predecir FE para reacciones nucleares

simples, considerando las propiedades del blanco, del proyectil y datos empiricos existentes.

Para un cierto elemento los isétopos utilizables como blanco son escasos y su masa varia
en un intervalo muy estrecho. Por ello se ha considerado aqui que el nimero de masa es una fun-
cién del nimero atémico, tal de operar solamente con dos variables, nimero atémico (Z) y cner-

gia del proyectil (E).

El sincrociclotrdén de la CNEA acelera deuterones hasta una energia de 28 MeV, intervalo
en el cual puede considerarse que las reacciones nucleares con la evaporacién de varias parti-

culas (d, xn) ocurren por el mecanismo del “‘nicleo compuesto’’ (NC).
Las reacciones (d, p) y (d,n) ocurren por un mecanismo mas complejo (Sc-66), sin embargo

aplicando el modelo del NC se obtienen resultados altamente satisfactorios.

RECOPIILLACION DE DATOS

Para este trabajo LANGE y MUNZEL han recopilado las FE obtenidas experimentalmente

correspondientes a reacciones nucleares del tipo (d, xn) y (d, p).
En esta traduccién se agregan ademas trabajos posteriores, publicados hasta julio de 1969.

Se han considerado las FE totales para la obtencién de un cierto nucleido, independiente-

mente si éste se forma en un estado metaestable y/o fundamental.

En los graficos 1/1 al 1/4 se han recopilado las FE y en la tabla 1, los valores carac-
teristicos de las mismas. Los umbrales de reaccién (Q) alli tabulados se han calculado utilizan-

do los valores publicados por Mattauch y col. (Ma-65).
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Los graficos 2 al 5 son un resumen de los datos fundamentales de las curvas empiricas recopi-

ladas.

En ciertos casos la escasez de datos experimentales no permitia generalizaciones; en estos

casos se estimaban FE por analogia con las de reacciones nucleares similares inducidas por otros pro-

yectiles, por ejemplo: («,xn) y (p,xn).

PROCEDIMIENTO

Se han agrupado las FE conocidas en intervalos de 20 unidades de Z y se las ha representado

en graficos utilizando en abscisas una escala de Ej + Q. En los graficos 1/1 al 1/4 se ha trazado

una curva promedio (punteada) que refleja relativamente bien la tendencia de una FE para el deter

minado intervalo de Z indicado.

En primera aproximacién para evaluar una FE pueden utilizarse estas curvas.

Si se desea evaluar una deteminada FE se debe proceder de la siguiente manera:

12 Se calculan los valores de Q y Eg, es decir : el balance de masas y el umbral coulombiano,

para la reaccién dada.

2 De los graficos generalizados (figura 5) se obtiene la altura y posicién del maximo, asi

como el ancho a media altura de la FE para el Z del blanco a utilizar.

3* En papel semilogaritmico se marcan estos puntos y se construye una curva que los una.
La curva debe arrancar de una abscisa ligeramente mayor que el valor Q; si éste fuera

menor que E_ la curva debera desplazarse paralela al eje de abscisas hasta este valor.

4° Las curvas asi obtenidas son validas dnicamente para un blanco formado por un isdtopo
puro, de no ser éste el caso, deberan desplazarse en senti:lo vertical, multiplicadas por
los porcentajes correspondientes a la abundancia. Para cada isétopo del blan co debera

trazarse una FE, pudiéndose sumar éstas para obtener la FE *“total’’ de una mezcla.

Las FE obtenidas siguiendo los pasos 1 a 3 difieren en un factor <2 de los valores experi-

mentales.

RENDIMIENTOS DE IRRADIACION PARA BLANCOS GRUESOS

Se han calculado las actividades que pueden obtenerse al irradiar blancos gruesos utilizando

las FE evaluadas anteriormente, considerando dos casos:

a) Irradiaciones cortas, el tiempo de irradiacién es un décimo del periodo de semidesinte-

gracidn del producto.
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b) Irradiaciones largas, el tiempo de irradiacién es lo suficientemente largo, tal de obte-

ner la actividad de saturacidn.

Estos céalculos se han efectuado para blancos simples, elementos puros, con abundanciaiso

tépica 100%; es decir, para una Gnica especie isotépica presente.

La actividad (A_.) que puede fomarse en un blanco grueso en una irradiacién corta se calcu-

16 con la siguiente ecuacién:

E~E

(Ackoo1T = 21 (Aicont (1)

i=

Cada miembro de la sumatoria es la actividad que se forma en un intervalo diferencial en el

cual la energia del proyectil se reduce en E; - E; , | siendo:
Ei»>Ejy Riv1 - R E;
A1 1007 =K [ o (E) dE 2

A(Ejj~E) Ej

Si se desea obtener la actividad en [ pCi/pA] debe asignarse ala constante *'K;’’ el valor

7,04.103, siendo *'R’’ el alcance del proyectil en el blanco [g/cmz], o’ la seccién eficaz [mb]

T el periodo de semidesintegracién [horas] y **¢" la duracién de la irradiacién [horas].
Para obtener el rendimiento de irradiacién a saturacién (AI) se aplica la ecuacion siguiente:

3 E;->E;
[A1]:'>>T =,§1[A1]c>>r t (3)

La actividad para t =1 hora puede obtenerse multiplicando [Ac]t=0,lT por el factor 10/T, sien-
do esta aproximacién dnicamente valida si el producto tiene un periodo de semidesintegracion
T>>1 hora.

Considerando nuevamente que cada sumando es la actividad obtenida en un intervalo diferen-
cial, donde la energia del proyectl se reduce en E; -E;, | y utilizando la ecuacién 4 se obtiene

la actividad a saturacién en [ uCi/pAl si para la constante K5’ se utiliza el valor 14,4.

Ei »Ejy

E:->E;
LA doosr 0 =K, LA 1, i (4)

c't=0,1T

La amplitud de los intervalos de energia considerados (Ei—'Ei+ D fueron tales que la funcién

alcance podia considerarse lineal; en general intervalos de E =5 MeV cumplen con esta condicién.

Los alcances se obtuvieron de las tablas de Williamson y col. (Wi-66). Los valores calculados
segiin ecuaciones 1y 3, aplicables inicamente a elementos puros (abundancia 100 %), se hallan
graficados en las figuras 6.



Si se irradia un compuesto quimico debe utilizarse un alcance combinado **RC’ que se calcula
segln la siguiente relacién:
1 X1 27 0%

e e — ok —— ..,

Re R; R, R,
Siendo *‘R;"’ los alcances en los distintos elementos que forman el compuesto y **x;"’ los por-
centajes en peso de cada elemento constituyente. Para obtener el rendimiento de blanco grueso com-
puesto también pueden utilizarse los graficos de las figuras 6, corrigiendo los valores alli obteni-

dos con la ecuacién 5, siendo ésta igualmente aplicable a irradiaciones cortas y largas.

A.n.y 1
LAl =TA_] .
ce Clel M Ry Ry (5)
xl+x2 -{-x3 + oo e

Ry

El subindice ""C” se utiliza para compuesto, ‘‘el’’ para elemento; siendo ‘*A’’ el n tmero de

nucleones o niimero de masa, *'M"’ el peso molecular del compuesto utilizado como blanco, *'n’’ el

nimero de atomos de blanco por molécula del compuesto definido e “'y’’ la abundancia o riqueza

del nicleo blanco en el elemento.

En la deduccién de la ecuacién 5 se supuso que la relacién de los alcances no dependen de
la energia del proyectil. Si bien esta premisa se cumple parcialmente, la ecuacion 5 puede aplicar-
se en primera aproximacién, utilizando el valor medio de la relacién de alcances para el intervalo
de energias considerado. Dado que con mucha frecuencia se irradian éxidos, en la figura 7 se re-

presentan las relaciones de alcances referidas a oxigeno.

DISCUSION

Las secciones eficaces para la formacién de un NC varian en funcién de la energia del pro-
yectil, al aumentar ésta crecen considerablemente para transformarse luego en una constante, cu-
yo valor corresponde a la seccidén geométrica del nicleo. Si el NC se forma en un estado de exci-
tacién lo suficientemente elevido, puede desintegrar por emisién de neutrones y/o particulas car-
gadas. En caso de emitir solamente neutrones resultan las reacciones nucleares del dpo (...,xn)
donde x=1,2, 3,...

T

Eu, —= E¢in

Esquema de una funcién de excitacidn en la cual se ha supuesto
qQue solamente se emiten neutrones



Para que una dada reaccién nuclear se manifieste se debe sobrepasar un cierto umbral que se
relaciona con el balance de masa de la correspondiente reaccién, con el nimero de nucleones del NC'y
del blanco; ]la expresién matematica de este umbral real es la siguiente:

E --0Q.ANC
u A
bl
Si el umbral de repulsién coulombiana es mayor que E | la reaccién (d,n) se desplaza a mayores

energias, como se lo marcé en el esquema anterior con punteado.

Las FE experimentales no decaen tan rdpidamente como se ha indicado en este esquemaideal ;

ello se debe a que a energias mayores las reacciones por NC y las reacciones directas coexisten.

Es de esperar que el maximo de las FE para reacciones (d,n) disminuya al aumentar Z debido
al aumento del umbral coulombiano. Si este umbral es superior a E, la reaccién (d,n) estara parcial-
mente inhibiday en consecuencia disminuye el maximo de la FE cormrespondiente. Estas premisas
teéricas manifiestan su validez en las figuras 4 y 5  obtenidas de la recopilacién de datos expe-

rimentales.

En las reacciones que ocurren por el mecanismo del NC no solamente se evaporan neutrones,
sino particulas cargadas, bisicamente protones. La emisién de protones se ve favorecida a menor Z,

a medida que la altra del umbral coulombiano decrece.

Dado que la emisién de un protén compite con la emisién de un neutrén, la altura de los maxi-
mos de las reacciones (d,xn) suele ser menor que la correspondiente a las (d,p) para blancos de nime-
ro atémico bajo. Las reacciones competitivas evidentemente influen cian la forma de la FE; un
ejemplo evidente se manifiesta a Z elevados donde el NC puede tener la excitacién suficiente para

fisionar. L.as secciones eficaces para reacciones (d,xn) disminuyen notablemente para Z mayor de 90.

Estas premisas teéricas también manifiestan su validez con las figuras 4 y 5 obtenidas de

la recopilacion de datos experimentales.

Para visualizar mejor la influencia de Z en la posicién de los maximos, resulta conveniente re-
ferir las curvas experimentales al umbral E, o para mayor facilidad al valor de Q, valores que de to-
das maneras difieren muy poco. Con este cambio de coordenadas se logra que las FE arranquen prac-
ticamente de un punto comun en la escala de energias y que l1a posicién de los maximos de las FE
no se influencie mayormente con los valores muy distintos de Q. Este fue el motivo por el cual en
este trabajo todas las curvas se representan en funcién de una escala de energiade Ej Q siendo

E4 la energia cinética del deuterén.



La energia cinética media de los neutrones evaporados es directamente proporcional ala ener-
gia de excttacion del NC, lo que implica que el miximo de las FE para x creciente se desplaza a
energias mayores. El mismo efecto también se manifiesta en la energia de unién de los nucleones

que aumenta con el defecto neutrénico de los nicleos intemedios.

La influencia del Z del blanco en la posicién del maximo de la FE surge de la siguiente con-
sideracién: dado que a Z creciente la energia cinética media de los neutrones emitidos decrece,
ocurriendo lo mismo con la energia de unién de los nucleones, el maximo de las FE se desplaza

amenores energias a medida que aumenta Z (véase fig 5«

La energia cinética de los protones emitidos debe crecer consecuente con el incremento de
la barrera coulombiana. Con las experiencias recopiladas se verificé que realmente el maximo pa-

ra la reaccidn (d,p) se desplaza a energias mayores con el incremento de Z.

Hasta este momento solamente se ha considerado el mecanismo de reaccién por NC, siendo
estas deducciones igualmente aplicables a otros proyectiles («,p, etc. ) para bajas energias. Al
estudi ar las reacciones con deuterones debe tenerse en cuenta que una considerable cantidad de
reacciones ocurren por el mecanismo directo, es decir, por *'stipping’’. Sin embargo, las anterio-
res hipétesis basadas en el mecanismo del NC generalmente son aplicables y sus resultados sa-

tisfactorios.

La pendiente positiva de las curvas de ancho a media altura de las reacciones (d,p) y (d,n)
se deben a valores positivos de Q. Su tendencia anommal respecto a reacciones similares ( «,p),

(x,n) y (p,n) se debe a que aquéllas ocurren por reaccién directa entre el deuterén y el blanco.

Ello implica que el potencial coulombiano retarda el arranque de la reaccién, .con lo que se

altera la forma de estas curvas.

Dada la coherencia de las hipétesis expuestas con los datos experimentales, puede aceptar
se la validez del método antes expuesto para evaluar FE usando las recopilaciones de los va-
lores caracteristicos representados en el grafico 5. Generalmente las FE asi evalua-

das difieren en menos de un factor 2 con los datos experimentales (Ka- 69).

Finalmente debe mencionarse que pueden surgir divergencias mayores cuando se trata de
evaluar FE para reacciones que ocurren en las cercanias de los niimeros magicos, pues en esos

casos hay una superposicién de efectos.

——————

Elevado para su publicacidn en Diciembre de 1969
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TABLA 1

VALORES CARACTERISTICOS DE LAS FUNCIONES DE EXCITACION
PARA REACCIONES NUCLEARES INDUCIDAS POR DEUTERONES,
ORDENADAS SEGUN EL TIPO DE REACCION NUCLEAR

Significado de las columnas:

Columna 1: ndmero de la funcién de excitacién en los graficos 1/1 al 1/4.

Columna 2: nimero atémico, simbolo quimico y nimero de masa del nacleo irradiado.
Columna 3: balance energético o diferencia de masas *‘Q’’ [MeV ]

Columna 4: posicién del méximo, referido a energias E; + Q [MeV]

Columna 5: altura del maximo [mb]

Columna 6: referencia bibliografica (véase: seccién Bibliografia).

Reacciones tipo (d, n)

Curva Blanco “Q Posicion Altura Referencia
nimero irradiado maximo 1 maximo bibliogn{ﬁca
(d, n) ZyA MeV MeV mb

1 22 Ti- 47 4,6 12,4 200 Ch-64

2 24 Cr- 50 2,9 8,3 265 Co-66

3 26 Fe- 54 2,8 10,5 155 CPX-1

4 30 Zn- 66 3,1 11,4 450 Wi-63

5 32 Ge- 70 2,4 10,4 270 Ot -G8
6a 40 Zr- 94 4,6 13,8 120 Wo-65
6b 40 Zr- 94 4,6 12,3 130 Bo-61
7a 40 Zc- 96 5,2 12,7 85 Bo-61
7b 40 Zr- 96 5,2 13,0 85 Ot -68

8 42 Mo- 92 1,9 10,9 190 Wo-65

9 52 Te-130 5,2 16,2 75 Ot-68
10a 58 Ce-142 3,5 - - Bo-63
10b 58 Ce-142 3,5 15,9 60 Ot-66
1la 83 Bi-209 2,8 20,8 34 Ra-59
11b 83 Bi-209 2,8 - 32 Ke-49

12 92 U--235 2,6 22,2 10 Wi-59

13 94 Pu-239 2,2 24,2 14 Le-66




Reacciones tipo (d, 2n)
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Curva Blanco Qr Posicidn Altura Referencia
nimero irradiado méaximo maximo bibliografica
(d,2n) Zy A MeV MeV mb
1 22 Ti-47 -5,9 9,5 400 Gh-64
2 22 Ti=48 -7,0 10,0 38 Bu-54
3a 24 Cr-52 7,7 - - Co-66
3b 24 Cr-52 ~7,7 14,3 200 Bu-54
4 26 Fe-56 -7,6 10,0 310 CPX-1
5 29 Cu~63 -6,4 - - Gi =63
Ga 29 Cu-65 -4,4 11,3 920 Dm-65
6b 29 Cu-65 -4,4 92,6 820 Wo =66
7a 30 Zn~66 -8,2 - - Wi -63
7b 30 Zn-66 -8,2 - - Gi =63
8 30 Zn-68 -5,9 - - Gi 63
9 32 Ge-70 -9,2 - - Ot -G8
9* 34 Se-80 -5,0 15,0 1500 De -68
10 34 Se-82 -3,1 - - Mi -51
10** 39Y -89 -5,8 10,4 720 Na-69
10* 34 Se-82 -3,1 13,8 1080 De -G8
1la 40 Zr-96 -2,8 - - Bo-61
11b 40 Zr-96 -2,8 8,2 1050 Ot -68
12 52 Te-126 =5,2 7,3 750 Pe-66
13 52 Te-128 -4,3 9,0 800 Pe -66
14a 52 Te-130 -3,4 8,8 700 Pe-66
14b 52 Te-130 -3,4 8,5 750 Ot -68
15 53] -127 -3,7 10,9 700 Ba-54
16 55 Cs=133 -3,5 10,3 600 Pe-66
17a 58 Ce-142 -3,8 - - Bo-63
17b 58 Ce-142 -3,8 7,8 750 Ot -66
17+ 62 Sm-147 -4,8 - - Re-67
17** 65 Tb-159 -3,7 8,7 340 Tr -68
18 73 Ta-181 -3,2 8,4 660 Kr -66
19 74 W -184 -4,7 - - An-64
20 74 W -186 -3,6 9,2 380 Pe-66
21 79 Au-197 -3,8 10,8 600 Va=-60
22 83 Bi-209 -4,9 9,9 540 Ra-59
23 92 U -234 -4,8 9,2 32 Le-66
24a 92 U ~235 -3,1 8,6 19 Le <66
24b 92 U =235 -3,1 10,8 25 Wi =59
25 92 U =236 -3,9 8,4 43 Le-66
26a 92 U -238 -3,1 8,9 48 Le-66
26b 92 U -238 -3,1 10,5 70 Wi =59
27 94 Pu~239 -3,8 10,6 28 Le-66




Reacciones tipo (d,3n)
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Curva Blanco “Qr Posicion Altura Referencia
nfmero irradiado maximo maximo bibliografica
(d,3n) ZyA MeV’ MeV mb
1* 31 Ga~69 -14,2 14,0 320 Ka-69
1** 39 Y -89 -16,7 - - Na-69
1 40 Zr-96 -10,0 - - Ot-68
2 53] =127 -10,9 - - Ba-54
3 59 Pr-141 -12,7 12,9 1200 La-67
4a 83 Bi-209 -11,9 - - Ke-49
4b 83 Bi-209 -11,9 - - Ra=59
5 92 U -234 -10,9 7,9 19 Le-66
Ga 92 U -235 -10,1 10,1 26 Le-66
6b 92 U -235 -10,1 8,9 24 Wi=59
7 92 U -236 -~ 9,6 9,4 57 Le-66
8 94 Pu-239 -10,9 - - Le-66




Reacciones tipo (d,p)
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Curva Blanco ' Posicion Altura Referencia

nimero irradiado maximo maximo bibliografica
(d,p) ZyA MeV MeV mb

1 27 Co-59 5,3 13,1 300 Na-67
2 29 Cu-63 5,7 14,7 275 Gi-63
3 30 Zn-68 4,3 12,5 450 Gi-63
4 32 Ge-70 5,2 13,4 450 Ot -68
5 33 As-75 5,1 13,6 250 Bo-62
6 35 Br-81 5,4 13,9 370 Cl-44
7 39Y -89 4,6 13,6 205 Ri-64
7* 39 Y -89 4,6 15,1 320 Na-69
8 40 Zr-94 4,2 13,4 280 Bo-61
9a 40 Zr-96 3,4 12,8 220 Bo-61
9b 40 Zr-96 3,4 12,6 300 Ot-68
10 45 Rh-103 4,8 14,5 200 Na-67
11 46 Pd-110 3,5 12,8 285 Na-67
12 48 Cd-114 3,9 13,3 265 Na-67
13 52 Te-130 3,7 13,5 200 Ot -68
14 55 Cs-133 3,9 13,5 175 Na-67
15a 58 Ce-142 2,9 - - Bo-63
15b 58 Ce-142 2,9 12,9 230 Ot-66
16 59 Pr-141 3,6 15,8 260 La-67
17 73 Ta-181 3,8 15,8 230 Na-67
17* 65 Tb-159 3,8 15,3 80 Tr-68
18 74 W -184 3,5 15,8 280 An-G4
19 74 W -186 3,3 15,7 310 An-64
20 75 Re-187 3,0 17,0 210 Na-67
21 78 Pt-196 3,1 - - Na-67
22a 79 Au-197 4,3 18,8 280 Sa-64
22b 79 Au-197 4,3 19,3 160 Na-66
23 82 Pb-208 1,7 15,1 205 Ra-59
24 83 Bi-209 2,4 15,4 115 Ke-49
25 83 Bi-209 2,4 15,6 110 Ra-59
26 92 U -238 2,6 18,6 220 Ra-59
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Figura 1/1 - Funciones de excitacién conocidas (—) y estimadas (-) para reacciones del tipo (d,n).
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Figura 7 - Alcance de deuterones, relativos al alcance en oxigeno.

(L.as curvas se han obtenido utilizando los valores pu-

blicados por Williamson y col.) (Wi = 66).
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