Neutron indukalt magreakciok differencialis és integralis
hataskeresztmetszeteinek vizsgalata

doktori (PhD) értekezés

Doczi Rita

Kossuth Lajos Tudoményegyetem
Debrecen, 1998.



Ezen értekezést a KLTE Fizika doktori program “Magfizika”
alprogramja keretében készitettem 1994-1998 kozott és eziton benytjtom
a KLTE doktori Ph.D. fokozatanak elnyerése céljabol.

Debrecen, 1998. Doczi Rita

jelolt

Tantusitom, hogy Doczi Rita doktorjelolt 1994-1998 kozott a fent
megnevezett doktori alprogram keretében iranyitdsommal végezte
munk3ajat. Az értekezésben foglaltak a jelolt 6nallé munkajan alapulnak,
az eredményekhez 0Onallé alkotdé tevékenységével meghatirozoan

hozzéjarult. Az értekezés elfogadasat javasolom.

Debrecen, 1998. Dr. Csikai Gyula

témavezeto



Koszonetnyilvanitas

Oszinte koszonetemet fejezem ki témavezetdmnek, Dr. Csikai
Gyula akadémikusnak, hogy lehetové tette e dolgozat elkészitését, és
mindvégig értékes megjegyzésekkel és hasznos tanacsokkal irdnyitotta

munkamat, s6t tobb kisérletben személyesen is részt vett.

Koszonettel tartozom Dr. Syed M. Qaim-nak, a jiilichi Magkutato6
Intézet (KFA-INC) munkatarsanak, akit6l a kiilfoldi munkdm soran
kaptam sok-sok szakmai segitséget. A németorszagi kisérletekre a

TEMPUS program keretében nyilt lehetéségem két izben is.

Koszonetet mondok Dr. Cs. Buczkd Margit egyetemi docensnek,

aki a munka kezdeti szakaszan latott el tanacsokkal és segitséggel.

A KLTE Kisérleti Fizikai Tanszék valamennyi tanaratél mindig
hathat6s tdmogatast kaptam, ezt kiilon megkdszondom Dr. Szegedi Sandor
adjunktusnak, Dr. Viarnagy Mihdly docensnek, Dr. Sudar Sandor

adjunktusnak és Dr. Cserpdk Ferenc adjunktusnak.

A Magyar Tudomanyos Akadémia Atommagkutatd Intézetében
végeztik a ciklotronos besugarzasokat. Ezekhez a mérésekhez Dr.

Fenyvesi Andras biztositott minden lehetdséget.

A technikai segitséget Liszka Annamarianak, Bolydn Dezsdnek,
Szegedi Janosnak, Stephan Spellerbergnek, valamint a jiilichi kompakt

ciklotron és a MTA ciklotron operatorainak koszondm meg.



Tartalomjegyzék

L. BEVEZEIES. ..ceuiiiiieiieeeeee e e 1
2. AZ aKtiVACIOS MOASZET.....c..eeuviiieiieiieiieiteeeetete et 5
3. Az %Y izotopon indukalt neutron reakciok vizsgalata...............c........ 9

A) Hosszu felezési idejii végtermékekre vezetd reakciok
hataskeresztmetszeteinek meErése..........ooovvvevvuvrenerieeeiveeeenveennne 9

B) Rovid felezési idejii végtermékekhez vezetd magreakciok

hataskeresztmetszetének merése..........cccevvvieerveeenieeennneennne, 24
C) A gerjesztési fiiggvények ellendrzése integralis adatokkal......29

4. Neutronindukalt magreakciok hataskeresztmetszetének szisztematikus

vizsgalata nagyszamul 1ZOtOPON.........eeevereereeeeiieeeieeeeieeeeieeeeree e 35

5. Az (n,p) és (n,a) reakciok szisztematikajanak vizsgalata 14 MeV

koriili energidknal...........ccocveieiiiiiiiieeeeee e 52
6. Az eredmények 0sszefoglaldsa..........ccouveeviiieiiieciiieeieece e, 79
N 101001 10 | o PP 81
8. IrodalomjE@YZEK........covcuvieeiiieeiieeee e 85

9. FUZEEICK.....eviieeiieeieeeeeee ettt 105



Neutron indukalt magreakciok differencialis és integralis

hataskeresztmetszeteinek vizsgalata

Ertekezés a doktori (PhD) fokozat megszerzése érdekében

a fizika tudomanyaban

frta: Doczi Rita okleveles kémia-fizika szakos tanar

Késziilt a Kossuth Lajos Tudomanyegyetem fizika doktori programja
(magfizika alprogramja) keretében.

Témavezetd: Dr. Csikai Gyula

Elfogadasra javaslom: 1998.

Jelolt a doktori szigorlatot 1997. szeptember 29-én eredményesen letette:

a bizottsag elndke: Dr. Koltay Ede

Az értekezést biraloként elfogadasra javaslom:
Dr.

Dr.

Jelolt az értekezést 1998. ..., -n sikeresen megvédte:

A védési bizottsag elnodke: Dr.



1.
Bevezetés

Eddigi munkam mindvégig kisérleti jellegli volt, illetve kisérleti
adatok  rendszerezésén  alapult.  Dolgozatomban  ismertetem
célkitiizéseimet ¢és az elért tudomanyos mérési eredményeimet,
ugyanakkor feladatom az is, hogy utaljak a mar ismert, altalam is
alkalmazott kutatdsi modszerekre és a munkammal Osszefiiggd nagy
mennyiségii szakirodalomrol is attekintést adjak.

A kiilonféle nuklearis adtok meghatarozasa napjaink fontos
feladata. A gyakorlati felhasznalasig hosszu ut vezet, ezt az 1.1. abran
mutatom be. A séman lathatd folyamatba tobb (*-gal jelolt) ponton is
bekapcsolodtam:

1. A kiilonféle magreakciok hataskeresztmetszeteinek vizsgalata tobb
évtizedes multra tekint vissza. Nagyszamu mérési adat halmozodott
fel, azonban az irodalmat attekintve lathatjuk, hogy ezek gyakran
ellentmondésosak és hianyosak. Olykor bizonyos
energiatartomanyban nem talalunk adatot, maskor teljesen hianyzik
egy-egy reakcid leirasa. Ez utobbi eset mindig olyankor fordul eld,
ha a mérés valamilyen nehézségbe iitkozik (pl. tul hossza felezési
idejii a termék, bonyolult bomlassémaval allunk szemben, nagy a
matrix aktivitasa, stb.). Ekkor a fizikus izgalmas feladata, hogy
mindig 0j eljarasokat dolgozzon ki, illetve optimalizalja a kisérleti
koriilményeket.

Dolgozatomban a kovetkezd, nagy gyakorlati jelentoséggel is
biré reakciotipusokkal foglalkozok: (n,p), (n,a), (n,2n), (n,n’y). A
szakma igényeit6l fliggden gerjesztési fliggvényeket mértem ki a
tartomanyban; illetve 8-12 MeV energiatartomanyban hataroztam
meg hataskeresztmetszeteket, hiszen legtobbszor ez az a tartomany,
ahol a gerjesztési fliggvények kiegészitésre szorulnak.

Manapsag igen széleskoriien keriilnek felhasznalasra a
hataskeresztmetszet adatok. Jelents energiagondjainkat csokkentik
jelenleg a hasadési reaktorok, az uj tipusu, fuzids reaktorok
tervezése sok nukledris adat meghatarozasat kivanja, az elemek
mintegy harmada jon szamitdsba a reaktor lehetséges szerkezeti
anyagaként [1.1]. A faziés reaktorokban a neutronok energidja
kozelitden néhany keV és 14 MeV kozé esik, igy méréseim
alkalmazhatok. A hataskeresztmetszet-adatokat ezenkiviil egyre
inkabb felhasznaljak mas tudomanyagak, igy az egyes adatok
asztrofizikai, geologiai, kozmokémiai, kémiai analitikai, dozimetriai
vagy orvosi alkalmazast nyerhetnek.



1.1. abra. A nukledris adatok feldolgozasanak menete

*Kisérlet

Nuklearis adatok mérése
pl. hataskeresztmetszetek
(o(E,0)) mérése

Nuklearis adatok szamitasa
pl. o meghatarozasa
modellszamitassal

Elmélet

Ha a kivant pontossagot

elértiik

- 5

A beérkezett adtok rendszerezése, potlasa

*Kiértékelés

pl. szisztematikdk fglallitasa,

fiiggvények generaldsa,| az adtok kiigazitasa, hiba

analizis

teljes  gerjesztési

Feldolgozas

Az adatok el6készitése az ellenOrzésre
pl. a BNL, NEA, IAEA adatkézpontokban

*Megerosités

pl. integralis tesztek elvégzése

" "Ha a kivant pontossigot nem

*Alkalmazas

értiik el



A kisérleti eredményeket Osszehasonlitottam a modellszamitasok
utjan nyert informaciokkal. Igy ellendrizhetjiik az elméletek
alkalmazhatosagat.

Ebbdl a szempontbol kiilondsen jelentések azon reakciok
hataskeresztmetszeteinek mérése, ahol a reakciotermék metastabil
allapotban keletkezik, ugyanis ezekre az esetekre ritkan voltak jol
alkalmazhatoak a modellek. Dolgozatomban két magreakcio esetén
foglalkozok a keletkezd metaallapot/alapallapot izomer viszonyanak
meghatarozasaval.

2. Sok-sok nemzetkozi konferencian megfogalmazodott az igény uj
hataskeresztmetszet-adatokra ~ az  atomenergia  békés  célu
felhasznalasa kapcsan. Mar a hatvanas években felfigyeltek arra,
hogy a  magreakciok  hatdskeresztmetszeteire  bizonyos
szisztematikus viselkedés jellemzd. A szisztematikak feldllitasaval
mod nyilik arra, hogy egyes nem- vagy nehezen mérhetd
hataskeresztmetszet-adatokat megbecsiiljiink. Ez a dolgozat az (n,p)
reakciokra 14 MeV bombazdé neutronenergianal felallitott
szisztematikakrol szol részletesen.

3. Uj eredményekrdl szeretnék beszamolni a kiilonféle adatbankok
(ENDF, FENDL, BROND) ellendrzése terén. Integralis teszteket
végeztem, ez folytonos neutronspektrumra atlagolt
hataskeresztmetszetek kisérleti meghatarozasat jelenti. Az unfolding
modszerrel  meghatarozott  neutronspektrumokra  ugyanakkor
kiszamitottam az adatbankok altal ajanlott gerjesztési fliggvények
alapjan is az integralis értékeket. A kisérletek és a szadmitasok
Osszehasonlitasa révén az adatbankok josaganak ellendrzésére nyilt
lehetdség, illetve az egyes reakciokra vonatkozoan kivalasztottam
azokat a bankokat, melyek felhasznalasa a tovabbiakban a leginkabb
javasolhato.

4. Ezen eredményeknek magam is felhasznalojava valok, hiszen a
tovabbiakban doziméter reakcioként fogom hasznalni az ellendrzott
adatokat

Az itt felsorolt munkakhoz a kisérleti modszerek széles skalajat
alkalmaztam: a besugarzasok ciklotron ¢és neutrongenerator
segitségével torténtek, kiilonbozo tipusu detektorokat hasznaltam a
béta- ¢és a gamma aktivitdis méréséhez, radiokémiai elvalasztasi
modszereket tanulmanyoztam és hasznéltam fel.

A kovetkezd fejezetben roviden leirom az aktivaciés modszer
Iényegét, melynek hasznalata végigkisérte munkamat. A konkrét
megvalositasra vonatkozo részleteket illetve a berendezéseket a tovabbi
fejezetekben ismertetem, melyek témakdrei a kdvetkezok:



a./ az ¥Y neutronindukalt reakcioinak vizsgalata

W hosszu  felezési  idejii = végtermékekre  vezetd  reakciok
hataskeresztmetszeteinek mérése

W rovid  felezési  ideji  végtermékekre  vezetd  reakciok
hataskeresztmetszeteinek mérése

W a gerjesztési fliggvények ellendrzése integralis tesztekkel
b./ mas izotopok neutronindukalt magreakcioinak vizsgalata

c./ az (n,p) és (n,a) reakcidk szisztematikajanak vizsgalata 14 MeV
neutronenergia kornyékén.

A dolgozat magyar és angol nyelvii 6sszefoglaloval folytatodik,
majd irodalomjegyzékkel és a publikdcidkat tartalmazo fliggelékkel
zarul. Az itt felsorolt a./, b./ és c./ témakorok egymastdl fiiggetlentil is
attekintést adnak a feldolgozott témakrol, ezért néhany referencia
ismétlésre keriil egy-egy késébbi fejezethez tartozo
irodalomjegyzékben is.



2.
AZ AKTIVACIOS MODSZER

Az aktivaciés modszer lényege, hogy az analizalandé mintat
nuklearis részecskékkel, legtobbszor neutronokkal sugarozzak be.
Ennek hatdsara magreakciok jonnek létre. Ha a keletkezett
reakciotermékek radioaktivak, a radioaktiv sugarzds mérésével
kvalitativ és kvantitativ meghatarozasok végezhetdk el. Jelen esetben a
kiilonféle magreakciok hataskeresztmetszetének (o) mérésével
foglalkozok.

A modszer elénye, hogy az aktivalds és a mérés térben és
idoben elvalik, igy a direkt hattérsugarzas kikiiszobolhetd, egyszerre
tobb minta vagy tobb energia vizsgalhat6 igen nagy pontossaggal.

A besugarzashoz jol meghatarozott alaku, tdmegl, izotdpdsszetételi,
homogén, kémiailag stabil mintakrol kell gondoskodni.

A vizsgalt reakciobol szarmazo aktivitas T ideig tartd bombazas utan
Ao =Ndo(l— ", 2.1/
ahol N a kiindulasi izotop-atommagok szama, vagyis
N=nf610>, 2.2/

(ahol n = m/M, ha az M molaris tomegli elem m tomeggel képviselteti
magat a mintaban és f az izotoparany).

@ az Ej, energiji neutronok fluxusa (cm'zs'l)

o areakcio hataskeresztmetszete (sz)

A avégmag bomlasi allanddja

Az Ndc mennyiség egyenld a maximalisan el¢rhetd aktivitassal. 4-5

felezési ideig tartd besugarzds utan az (1-e T) telitési faktor kozel
egységnyi, ennél tovabb nem ¢érdemes a besugarzast folytatni.

A /2.1/ egyenlet érvényességének egyik feltétele, hogy a mintat idében
allando (és homogén) neutronfluxus érje. Méréseim soran kisérletileg
regisztraltam a fluxus valtozasat és a szamitasoknal a kovetkezokben
leirt fluxuskorrekciot alkalmaztam:



Osszuk a T besugarzasi idot N db egyenld intervallumra, Atj = ti1q-t;,
amely intervallumokon beliil allandonak vehetd a fluxus, illetve
barmely, ezzel aranyosnak vehetd szamlalasi sebesség.

Ekkor a korrigalt aktivitast megkapjuk, ha a mért aktivitast a kovetkezd
K, faktorral [2.1, 2.2] szorozzuk meg:

N
(%Z(D,-)(l—é“)
Ko= Vit L n3
Z(D(l _efﬂAt,-)e*ﬂ(T*l‘i)

i=1

A fluxuskorrekcié kiemelkedéen nagy jelentdségii, ha a reakcidtermék
rovid felezési idejli, illetve ha a termékiink és a monitorreakcid
termékének felezési ideje kozott nagyobb eltérés mutatkozik. A fluxus
meghatarozasahoz  ugyanis minden esetben  monitorfoliakat
alkalmaztam, vagyis tulajdonképpen relativ hataskeresztmetszet-mérés
tortént egy ismert gerjesztési fiiggvényii magreakcio révén.

A besugarzast kovetden a keltett aktivitas exponencialisan csokken
az ido fiiggvényében:

Aty =A™ . /2.4/

Ha a mérés a bombazas befejezését kovetd t; idopillanattdl t-ig tart,
azt varjuk, hogy a detektalt bomlasok szama:

i
N=[Nbo(l-¢ e =0 (=g e (1= ), 25
h

ahol t; a hiitési ido, t; - t; = t;,, pedig a mérés idétartama.
Emellett figyelembe kell még venni

B a detektor hatasfokat,

W az észlelt részecskére vonatkozo elagazasi intenzitast.

A méréseim soran még a kovetkezd, el nem hanyagolhatd
korrekciokat alkalmaztam:



1. A minta belsejében a y-sugarzds gyengiilése, vagyis az

Onabszorpcios korrekcid, melynek kiszamitdsat minden gamma-
sugarzasméréssel kapcsolatban elvégeztem. Nagy y-energidknal
gyakran még vastagabb mintak esetén is elhanyagolhato az értéke,
mig 300 keV alatt kifejezetten jelentéssé valik. A kovetkezd
Osszefliggést [2.3] hasznaltam:

1 _
= (1- ™), 2.6/
Kia ﬂd( e

sres

fliggd abszorpcids koefficiens, d pedig a minta vastagsaga. A béta-
szamlalasok esetén uUgynevezett vékony minta preparacioval
csokkentettem minimalisra az 6nabszorpciot.

. A méréberendezésre jellemz6 holtidé korrekciot [2.3] az aktiv
mérési 1d6 €s a valdodi 1dé hanyadosaként adtam meg. A hiilési id6 és
a mérési idé megvalasztasa miatt a holtidé még a révid felezési ideji
mintak mérésénél is konstansnak volt tekinthet6 a szamlalas alatt.

. A gamma mérések koincidencia korrekcioi [2.3]:

a./ Véletlen koincidencia korrekciot nem kellett figyelembe
venni a mintak kis aktivitdsa miatt a hataskeresztmetszetek
meghatarozasa sordn, azonban a detektor hitelesitésénél
elkeriilhetetlennek bizonyult ennek kimérése egy impulzusgenerator
segitségével a gamma sztenderdek erdssége €s a detektortol valo kis
tavolsag miatt.

b./ Valédi koincidencia korrekcid kiszamitasa a legtobb esetben
elengedhetetlen volt, hiszen a detektorhoz koézel, gyakran annak
feliiletén kellett mérni, ahol a totalis hatasfok érétke igy viszonylag
nagy. Bizonyos bomlassémak esetén a spektrométer véges idébeli
felbontoképessége miatt jonnek 1étre a valodi koincidenciak. Ha két
foton van, egymassal kaszkddban ezen veszteség miatt az N db Ej4
energiaju foton helyett csak

N’ =N(Im(E2) 2.7

darabot észleliink, ahol n«(E2) a 2. vonalra értendo totalis detektalasi
hatasfok, ha a fotonok szdgkorrelacigjatol eltekintiink. Osszetettebb
estben, amikor a vizsgalt gamma-dtmenet tobb bomlédsi agon
keresztiill van kaszkddban mas fotonokkal, a [2.3] irodalomban
megtalalhato, altalanos esetre vonatkozo képlettel szamitottam.



A neutronindukalt magreakciok hataskeresztmetszeteinek pontos
mérés¢hez szamunkra kiemelkedd fontossagu a jol ismert spektruma,
megfelelé gyorsneutron-forrasok kivalasztasa. Ehhez tobbféle reakcion
alapuld  kvézi-monoenergias neutronforrds all rendelkezésre. A
legfontosabb reakciok ¢és altalanos jellemzésiik a 2.I. tablazatban
keriiltek 0sszefoglalasra [2.5].

2.I. tablazat. Kvazi-monoenergias neutronforrasoknal alkalmazott

magreakciok
Reakcid Reakciohé (MeV) |Neutronenergia- Target
tartomany (MeV) *

"Li(p,n)'Be  |-1,64 0,2-1 Li
*H(p,n)’He  [-0,76 0,7-3 TiT; T, gaz
’H(d,n)’He |+3,27 3-8; 8-12 TiD; D, giz
*H(d,n)'He [+17,59 14-20 TiT; T, gaz
*HCH,n)*He |+17,59 14-26 D, gz

Az itt felsorolt reakcidk koziil a *H(d,n)*He és az *H(d,n)'He elényeit
hasznaltam ki.

Az altalam is alkalmazott ciklotronok a “H(d,n)’He magreakcion
keresztiil képesek kb 4-12 MeV energiatartomanyban nagy hozammal
kvazi-monoenergias neutronnyalabot szolgaltatni. A vizsgalatokhoz
mara mar olyan gazcéltargy-rendszert fejlesztettek ki, melynél a
hattérneutronok hozama elhanyagolhato.

A fenti D-D ¢és D-T reakciok masrészt a nagy hagyomanyokkal
rendelkezd és konnyebben kezelheté neutrongeneratorokban keriiltek
alkalmazasra, ahol is a reakciok rendre 2,5 MeV illetve 14 MeV koriili
energiaju neutronokat adnak.

~_ { Megjegyzés [D.R.1]:



AZ ¥Y 1ZOTOPON INDUKALT NEUTRONREAKCIOK VIZSGALATA

A/ Hosszu felezési idejli végtermékekre vezetd reakciok

hataskeresztmetszeteinek mérése

A munkam soran a legszélesebbkortien az ittriummal foglalkoztam. Ez
egy monoizotopos elem, a neutronszamot tekintve magikus (N = 50). Az
ittriumot atomreaktorokban alkalmazzak, igy kiilondsen fontos a
neutronindukalt reakci(')k Vlzsgalata A kovetkezd gerjesztem
fuggven¥eket mertem ¥Y(,20)*Y;  ¥Y(n,a)*°Rb; Y(n,p) ’Sr;

"Rb; *Y(n,n’y)*"Y.

A ket utobbl, igen rovid felezési idejli, izomer allapott végtermékekhez
vezetd reakcioval kiilon fejezetben foglalkozok.

A vizsgalt hataskeresztmetszet adatok az 5-13 MeV neutronenergia-
tartomanyban igen hidnyosak, vagy, ha léteznek, nagyon szornak [3.1;
3.2]. Ez gyakori jelenség, ha a reakcidterméknek valamilyen szokatlan
bomlasi tulajdonsdga van, példaul nagyon révid vagy nagyon hosszll a
felezési ideje, béta- vagy alfa-bomldsat nem kiséri gamma emisszid stb.
Némely ilyen kiilonleges esetre megoldast jelent a termékek radiokémiai
elvalasztdsa, ami utdn a mintabol igen vékony forras készithetd, igy az
Onabszorpcidt minimalisra csokkenthetjiik, és ez lehetdvé teszi az alfa-¢és
bétaszamlalast éppligy, mint a rontgenspektroszkdpiai kiértékelést.

A vizsgalt reakciok bomlasi adatait a 3.1. tablazatban tiintettem fel [3.3;
3.4].

3.1 tablazat. A vizsgalt Y-reakciok bomlasi adatai

Magreakciok | Reakciohd | Felezési | Bomlasmod | Maximalis E I
id6 (nap) _ . v i
MeV) B~ energia (keV) | (%)
(MeV)
Y (n,00)*°Rb +0,69 18,66 B~ (100%) 1,77 1077 | 8.8
Y (n,p)*Sr -0,71 50,55 B~ (100%) 1,49
Y (n,2n)*Y -11,47 106,61 | EC (>99%) 1,79 898 | 92,7
B (0,21%) 1836 | 99.4
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A reakcioh6t a [3.3]-as irodalomban kozolt kotési energidk alapjan
szamitottam ki.

Az (n,p) reakcido béta bomld, a hataskeresztmetszet egyaltalan nem
hatarozhat6 meg gamma- spektroszk(')piai modszerekkel. Az (n,a) termék
béta bomlasahoz gyenge gamma sugarzas is jarul, mig az (n,2n) reakcio
esetén igen szignifikdns gamma sugarzast mérhetiink. Igy az (n,2n)
reakcié hataskeresztmetszetét a legkonnyebb meghatarozni, sok ide
vonatkoz6 irodalmi adatot is taldlhatunk [3.1; 3.2; 3.5; 3.6]. Az (n,p) és az
(n,a) reakcidk esetében viszont az adatbazis sziikds [3.5]. Az (n,p)
reakciora egyrészt 14-15 MeV kornyeken talalhatunk nehany merési
adatot [3.7; 3.8], masrészt két publikdcioban gerjesztési fliggvényt is
megadnak [3.9; 3.10], de az eredmények eltéréek. Az (n,a) reakciorol
tobb aktivacidos hataskeresztmetszet-mérés jelent meg 14-15 MeV
kornyeken [3.8; 3.11; 3.13], de az eredmények itt is ellentmondasosak. Az
(n,p) reakciohoz hasonléan a két publikalt gerjesztési fiiggvény [3.9; 3.10]
sem mutat egyezést. Osszhangot fedezhetiink fel viszont a 14,8 MeV
energianal kapott tomegspektrometriai eredmény [3.14] és az alfa
részecskeszamlalassal kapott eredmény [3.15] kozott. Az adatok hidnya és
szorasa miatt nagyon iddszertivé valt az (n,a) és (n,p) reakciok
radiokémiai vizsgalata.

A vizsgalatban Riccarda Klopries €s magam vettiink részt a Jiilichi
Kutatokézpont Magkémiai Intézetében. Hasonldo modszereket alkalmazva,
de kiilonboz6 energiakon végeztiik a kisérleteket. A gerjesztési fiiggvényt
14 MeV neutronenergia kornyékén Debrecenben, neutrongeneratoros
besugarzas révén egészitettem ki. A reakciok hatdskeresztmetszeteit a
bevezetd részben ismertetett aktivacios modszerrel hatdroztam meg. Az
altalanos leirast itt egészitem ki a mérésre vonatkoz6 konkrét
informaciokkal.

A mintak és a besugarzas

Céltargyként nagy tisztasagi Y,0s- port hasznaltam (99,999% Fluka
Chemie). 4 gramm porbol 10 tonna/cm® nyomassal korongot préseltem,
melynek atmérdje 2,0 cm, a vastagsaga pedig 0,43 cm volt. A korongot
vékony aluminium tokba zartam, hogy a minta megodrizze mechanikai
stabilitasat. Monitorként nagytisztasagu (Goodfellow) aluminium illetve
vas foliat illesztettem a minta elé és mogeé, melyek atmérdje megegyezett
az Y,0s-korong atmérdjével, vastagsaguk pedig rendre 1mm illetve 0,50
mm volt. A neutronbesugarzast Jilichben Végeztem A kvazi
monoenergetikus neutronokat egy valtoztathato energlaju kompakt
ciklotron (CV28) szolgaltatta D, gaztarget segitségével a “H(d,n)’He
reakcio (Q =3,269 MeV) révén. A besugarzas geometriajat
a 3.1. 4bran mutatom be. A neutronforras részletes leirasat a [3.16]
irodalomban taldlhatjuk meg. A ciklotronbdl érkezé deuteronnyaldb egy
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5,3 um Nb ablakon keresztul 1ép be a D, géazcellaba, amely 3,7 cm hosszl,
4 0 cm atmérdjii és 1,8%10° Pa nyomasu D, gazt tartalmaz; a gazban veszit
energla_]abol a maradék energiat pedig a W nyalab- megfogoban (beam
stop) adja le, amelyet levegdvel hiitenek.

3.1. abra. A jiilich-i kompakt ciklotron D, gaztargetének sémaja

ciklotron arnyékolas nyomasszabalyozo
\ (1,8 bar) D,
T
Nb folia léghiités
(5 3 pm)
minta
|
/
\
5,2-10,8 MeV
W beam stop monitor
W kollimator foliak

0

Dy

A besugarzandd mintat az érkez0 deuteron-nyaldb altal meghatarozott
egyenes iranyaban (0°) rogzitettem, a beam stop-t6l 0,5-1 c¢cm tavolsagra.
A deuteron-energiat 5,2 MeV ¢és 10,8 MeV kozott valtoztatva 7,8 MeV-
13,3 MeV energiaju neutronokat nyertem. 2 pA ¢és 4 pA kozotti
targetaramokat sikeriilt elérni. A besugarzasok 1,5-7 oraig tartottak.

Minden olyan esetben, amikor 7 MeV feletti deuteron-energiat
(E,=95MeV ) alkalmaztam, két besugarzast végeztem azonos

geometridban. Az egyik esetben a targetbol kiengedtem a deuterongazt. Ez
az ugynevezett ,gas out” besugarzas azt a célt szolgalja, hogy
meghatarozhassam a hattérneutronok okozta aktivitast, amely neutronok a
deutériumnyaldb kiilonféle szerkezeti anyagokkal (pl. Nb ablak,
kollimator, "beam stop’) vald reakcidjabol szarmaznak. A neutronhattér
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észrevehetden csokkenthetd, ha volfram kollimatort és “beam stop'-ot
alkalmazunk [3.17].

A mérésekbdl kideriilt, hogy a ‘gas out’ korrekciot 7 MeV
neutronenergia felett sziikségszeri elvégezni alacsonyabb kiiszobenergidju
reakciok esetén, pl. (n,a), (n,p) reakcidkra.

A 13,8MeV-14,7MeV neutronenergia-tartomanyba esd besugarzasokat
Debrecenben végeztem a KLTE Kisérleti Fizikai Tanszék nagyarami
generatoranal a D-T reakci6 felhasznalaséaval.

Az aluminiumtokba =zart Y,Osz-mintdkat valamint az aluminium
monitorfolidkat a jiilich-i mintadkkal azonos modon és azonos méretiire
készitettiik. Harom mintdt hasznaltunk, amelyek két oldalahoz
monitorfolidkat illesztettiink, és a mintdk a bejové deuteronnyaldb
irAnyahoz képest 0°, 90° és 120°-os szogben helyezkedtek el. A koriv
alaktl mintatart sugara 6,5 cm volt. A besugarzast 6 6ran at végeztiik.

A neutronenergia és a neutronfluxus meghatarozasa

A jiilich-1 D-D neutronforras esetében az atlagos neutronenergiékat és

azok hibait Monte Carlo szamitast alkalmaz6 NEUT nevil szamitogépes
programmal kaptam meg minden egyes mintara [3.18]. Az energia
kiszdmitasanal a program figyelembe veszi a  deuteronok
energiaveszteségét, energia- €s szog szerinti szorasat a nloblum—ablakban
a neutrontermelést a gaztérfogatban, valamint ezen *H(d,n)’He reakciobol
szarmazo0 neutronok sz0g szerinti eloszlasat. Valtozo paraméterek: a minta
vastagsaga és atmérdje, a deutériumgdz nyomadsa, a minta €s a beam stop
tavolsadga. A debreceni D-T neutronforras esetében a megfeleld szogekhez
tartozd energidk ¢és hibaik a [3.19] irodalombol ismertek. A D-D
neutronforrds  hasznalatakor a neutronfluxus meghatirozésira a
®Fe(n,p)*Mn  monitorreakciot hasznaltam a teljes  vizsgalt
energiatartomanyban, valamint az *’Al(n,0)**Na reakciot a 8,5 MeV-
13,3 MeV-ig terjed6 energiatartomanyban. A monitorreakciok
leglényegesebb adatait a 3.II. tdblazatban foglaltam G6ssze. A reakcidkra
vonatkoz6 hataskeresztmetszet-adatokat az IRDF 90 szamitogépes
adatbazisabol vettem [3.20].

3.IL tablazat. A monitorreakciok legfontosabb jellemzdi

Reakcio Tip E, I,
*Fe(n,p)®Mn | 2,58 h| 487keV| 98,9%
1811 keV | 27,2%
“TAl(n,0)**Na | 14,97 h| 1369 keV| 100%
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A fluxus kiszamitdséara a hattérneutronok okozta aktivitds levondsa utan
keriilt sor (gas in/gas out korrekcio). A két monitorreakcié alapjan kapott
ﬂuxusertekek 4-18%-kal tértek el egymadstol; a legnagyobb eltérés az

2TAl(n, oc) Na reakci6 kiiszObenergidjanal tapasztalhato. Mivel az
7Al(n a)**Na monitorreakcid hataskeresztmetszete 10 MeV alatti
neutronenergidnal gyorsan valtozik, a Fe(n,p) Mn reakci6 hasznalata
kedvezébb. Nagyobb neutronenerglak esetén a két momtor reven kapott
fluxus atlagat vettem figyelembe. Igy a fluxus 1,6%107 és 3,4*10” ncms™
kozott valtozott. Egy adott energian a besugarzas ideje alatt a fluxus
kevesebb, mint 3%-ot ingadozott. A ﬂuxus allandosagat a targetben levd
g4z nyomasanak ¢és a targetbe érkezo D' ionéram ellendrzésével kisértem
figyelemmel.

A D-T forras esetében fluxusmérésre kizarolag az 2’ Al(n,0)**Na
monitorreakciot hasznaltam. A besugarzas alatt a fluxus kismértéki
valtozasat egy BF; szamléaloval (long counter) regisztraltam; a kapott
adatsort az eldzd fejezetben leirt ﬂuxuskorrekc:lo kiszamitasahoz
alkalmaztam. A fluxus 1,44*107 és 1,62*10" ncm™s™ kozott valtozott.

Radiokémiai elvalasztas

Ha a mérendd izotopok sugarzasa nem kiilonithet6 el egymastdl illetve
a matrix vagy szennyezOk sugarzasatol, kémiai eljarast kell alkalmazni.
Az aktivacid6 utan minden kémiai analitikai elvalasztdsi moddszer
alkalmazhat6. A magreakciok soran igen kis mennyiségli termékek
keletkeznek.  Elkeriilheté azonban a nehézkes mikroanalitikai
meghatarozas, ha a radioaktiv mintdhoz azonos kémiai tulajdonsagu
inaktiv hordozét adunk. Igy makromennyiségekkel is dolgozhatunk
szubmikrogrammos mennyiségek helyett.

Jelen esetben a besugarzott Y,0O3 minta aktivitasa féleg azoktdl az ittrium,
stroncium ¢€s rubidium radlolzotopoktol ered, melyek az ¥Y -bél rendre
az (n,2n), (n,p), ill. (n,a0) reakcidk révén keletkeztek.

A monitorfolidk és az aluminium tok eltdvolitasa utdn 30 mg Rb,CO;
és 30 mg SrCO; hordozc')anyagot adtam a besugérzott Y,03 mintdkhoz. A

crer

Rb,CO3;+ 2 HCl =2 RbCI + CO, + H,O
SI’CO3 +2 HCl= SI'Clz + COz + Hzo
Y203 +6 HCI =2 YC13 +3 HzO

Beparlas utan a keletkezett fém-kloridokbdl 1500 ml vizes oldatot
készitettem, amelyet 80 °C-ra melegitettem. Tomény ammoniaoldat
cseppenkénti hozzdadasaval az ittrium Y(OH); csapadék forméjaban valt
le. Az ammoniat addig adagoltam, amig az oldat pH értéke el nem érte a
11-et. A csapadékot centrifugéldssal kiilonitettem el, 3-4 -szer mostam
NH4Cl-ra nézve 2 m/m %-0s, az ammoniat tekintve 10 m/m %-os oldattal.
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Minden {lepitésnél a centrifugdt egy percig mikodtettem 4000 1/s
fordulatszdammal. A megmaradd tiszta oldatot eredeti térfogatanak
10%-ara paroltam be, majd megismételve a milveleteket ijabb ammonia
hozzéadasaval tokéletesitettem az ittrium levalasztasat.

A rubidiumot és stronciumot tartalmazo oldatot szérazra paroltam,
majd a zavardan nagy mennyiségben keletkezett NH4Cl-ot hevités kozben
tomény salétromsavval eliztem. A maradékot kevés 8-9-es pH-ju, hig
ammonidban oldottam fel, és az egészet kationcseréld oszlopban
(DOWEX 50WX8, mesh 100-200) adszorbealtattam. Az oszlop 15 cm
hosszusagu és 1 cm atmérdjii volt, elézdleg 0,1 M NH4Cl-oldattal
kondicionaltam. 300 ml 0,5 M NH4CH;COO-eluens segitségével eldszor a
rubidiumot tavolitottam el , azutan a 100 ml, 6 M HNOs-eluenssel a
stronciumot mostam ki az oszlopbol [3.21]. A két frakciot kiilon lombikba
gyljtottem. A kationokat az alabbi modszerekkel stabil vegyiiletekké
kellett alakitani [3.22].

A stronciumot tartalmazé oldat nitrattartalmat beparlas kozben tomény
sosavval lztem el. A maradékot 50 V/V %-os etanolban oldottam fel,
majd 70 °C hémérsékleten 0,1 M kénsavat adtam hozza. A stroncium
SrSO4 formajaban kivalt. A csapadékot ismét centrifugélassal
kiilonitettem el, tobbszor mostam 50 V/V %-os etanollal, végiil 800 °C-os
kemencében szaritottam ki.

A rubidiumot tartalmazé frakciobol az ammoéniumsokat tomény
salétromsav segitségével tavolitottam el. A beparolt anyagot mindig
megmérve tOmegallandosagig adagoltam a savat. A maradékot desztillalt
vizben oldottam fel, kevés sdsavval a pH értéket 4-re allitottam be, és a
hémérsékletet 40 °C-ra emeltem. 0,02 M Na[B(CsHs)4]-oldat segitségével
a rubidiumtartalmat Rb[B(Cg¢Hs)4] formajaban valasztottam le. Ezt a
csapadékot leszlirtem, a so telitett oldatdval mostam, végiil 120 °C-on
szaritottam.

A SrSOq4- és a Rb[B(CgHs)4]-mintdkat aluminiumlemezekre helyeztem;
egyenletesen, vékony rétegben eloszlattam. A kémiai hozamot
gravimetrias modszerrel hatdroztam meg. A rubidium esetében 60 %, mig
a stronciumra 80 9% koriili értékeket kaptam. A Rb-tartalom
atomabszorpcids spektroszkopidval (AAS) is meghatarozasra kertlt,
ennek eredménye alapjan a gravimetrids hozamot korrigaltam.

A radiokémiai elvalasztas eredményességét nyomon kovethetjiik a 3.2.
abrasoron: az elvalasztas elott csak az (n,2n) reakcid termékének két
intenziv vonalat figyelhetjiik meg a y-spektrumban, a nagy holtidé miatt
més y-vonal nem lathato. Az elvalasztas utan feltinik a *Rb izotop 1077
keV energiaju vonala a Rb[B(CeHs)s] preparatumban; illetve a csak B-
bomlo ¥Sr” izotépot tartalmazé SrSO, mintat vizsgalva a hattérrel
megegyezd spektrumot mutathatok be. A mérés ideje mind a négy esetben
azonos volt. Megjegyzem, hogy mivel a *Rb felezési ideje 1ényegesen
meghaladja az "°Y felezési idejét, kell6 varakozasi id6 utan az (n,a)
reakci6 hataskeresztmetszete elvalasztas nélkiil is mérheto.
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3.2. abra. A besugarzott Y-minta y-spektrumai a radiokémiai elvalasztas
el6tt és utan
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A radioaktivitas mérése

A monitorfolidk ¢és a reakciotermékek egy részének aktivitasat
roncsolasmentesen  Ge(Li) illetve HPGe detektorokkal mértem,
y-spektrometriat alkalmazva. A levalasztott SrSO4- €s Rb[B(CsHs)4]-
mintdk esetében f—szamlalasra kertilt sor.

a./ A y-spektrometria

A csucsteriilet meghatdrozasa IBM  kompatibilis = személyi
szamitogépekre irt Maestroll programmal tortént. A detektorok hatdsfoka
kiilonb6z6 mérési tavolsagok esetére kalibralt, standard pontszeri gamma-
forrasokkal lett meghatdrozva. Ebben a kisérletsorozatban csak a
besugarzott Y,Os-mintdk aktivitdsanak mérése iitkozott nehézségekbe a
korong kiterjedt mérete és kis aktivitasa miatt. Ezért a detektor
hatasfokanak méréséhez egy specialis, homogen minta késziilt. Ismert
aktivitasa **Y- -izotopot kevertem az Y>0s-porhoz, €s a korongot ugyanugy
készitettem el, mint a besugarzandd6 mintdkat. Az igy elkészitett
standardot  kiilonféle geometridk esetén hatdsfok meghatarozasra
hasznaltam.

b./ A B-szdmldlds

Az elvalasztott *’Sr (Ep = 1,49 MeV) és *°Rb (Eg = 1,77 MeV) SrSO,-
illetve Rb[B(CgHs)4] formajaban kertilt -szamlalasra. Erre a célra egy kis
aktivitdsok mérésére is alkalmas antikoincidencia f—szamlalot hasznaltam

Ez a detektorrendszer igen stabil (BERTHOLD, LB 2711 és Multi-
Logger LB 5310) és a hattér minden esetben kb. 2 cpm. A hatdsfokot
kiilonféle maximalis B-energidji standard forrdsokkal hataroztam meg. A
felezési idok ellendrzése végett a méréseket tobb felezési idon keresztiil
kellett végezni. A kapott aktivitasokat korrigalni kellett a mintdban tortént
Onabszorpciora €s a gravimetriai hozamra.

Interferenciak

Az interferencidkat figyelembe véve két tipusu korrekciot kellett
alkalmazni.
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a./ - és y-hdttér

A természetes hattérsugarzason kiviill az elvalasztott mintakbol
szarmazo B-hétteret is figyelembe kellett venni, ezért 8 honapon keresztiil
ismételt aktivitdsmérések kovették egymdast. Mindegyik mintaban jelen
volt egy igen hosszu felezési idejli komponens. Ennek aktivitasat levonva
a stronciumot tartalmazd minta bomlasgorbéjére az 50,6 d felezési 1d6
illeszthetd, mig a rubidium minta esetén a 18,7 d. Ez a hattér ismeretlen
eredetli, az aktivitdshoz valdé hozzdjarulasa <3 9%, minden alkalommal
levonasra keriilt.

A v- spektrometrla sordn is ellenorlzm kellett a hatteret. A Compton-
hattér mellett a “Rb és az Y y-vonalai kornyeken jelentkezd
hattércsucsok lehetnek zavaroak. Mivel y-sugarzasra jol arnyékolt
detektort hasznaltam [3.23], a hattérszint kevesebb volt, mint 0,3 %.

b./ A hdttérneutronok hatdsa

Egyrészt meg kell emliteni, hogy 7 MeV deuteronenergia folott a
hattérneutronok hatasara is keletkeznek a vizsgalat targyat képezo
reakciotermékek. Ezt a mar emlitett ,,gas in/gas out” korrekcioval vettem
figyelembe. A szort neutronok hatasat el kellett hanyagolni ezekben a
klserletekben Egy ma51k hatds, nevezetesen a deuteron-felhasadéssal
végbemend “D(d,pn)’D reakciob6l szarmazéd un. ,breakup” neutronok
hatasat megbecsiilhetjiik. Erre a célra nagyon jol alkalmazhatok Cabral és
munkatérsainak ide vonatkoz6 eredményei [3.24] A szerzék megadjak a
monoenergias €s a ,,breakup” neutronoktol ered6 aktivitasok hanyadosat a
neutronenergia ¢és a reakciokiiszob fliggvényében. Ezen eredmények
interpolécidit felhasznalva a ,,breakup” neutronok miatti korrekcid a kis
kiiszObenergiaji reakciokra nézve néhany szazalékos.

A hataskeresztmetszetek kiszamitasa és a hiba becslése

A B-és a y-aktivitasokat a fentieken kiviil tovabbi korrekcioknak kellett
alavetni, figyelembe véve a reakcidtermékek bomlési tulajdonsagait és a
detektor hatdsfokat. A hataskeresztmetszeteket a jol ismert aktivacios
formulaval szamitottam ki. A hibak legf6bb forrasait és nagysagukat a
3.111. tdblazatban ismertetem.

A hataskeresztmetszetek teljes hibai az egyes hibadk négyzetdsszegének
gyokei. Ebben a kisérletsorozatban a teljes hibak 8-29 % kozé estek. Az
(n,a) és (n,p) reakcio-hataskeresztmetszetek hibai a legnagyobbak (25-
29%) a radiokémiai elvalasztas és a B-szamlalas miatt. A y-spektrometria
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esetétn a hiba fO6 forrasai a statisztikus hiba és a kulonféle
hattérneutronoktol szarmazo hiba.



3.111.tablazat. A hiba legfontosabb forrasai és értékei
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A hiba forrasai

A hiba nagysaga (%)

y-spektroszkdpia

B-szamlalas

8Y(n,2n)%®Y

8y (n,a)**Rb

8y (n,a)**Rb

®Y(n.p)*sr

neutron energia

2-3*

2-3*

2-3*

2-3*

besugarzasi id6

0,1

0,1

0,1

0,1

a besugarzas geometrigja

és anyalab eltériilése

3

3

3

3

kémiai hozam

a minta tdbmege

<1

<1

<1

<1

statisztikus hiba

1-3

3-10

csucsterllet-meghatarozas
hibaja

a detektor hatasfoka

(standard forrasok,
geometria)

8-10

8-10

a bomlasgorbe analizise

10-16

10-14

a hattérneutronok okozta
aktivitas

korrekcidja(gas in/gas out,
breakup)

1-3

5-20

5-20

5-20

a bomlas adatai

a monitorreakciok
gerjesztési

fliggvényei

a teljes hiba

9-25

15-29

15-28

*A D-T neutronforrds esetén ez az érték <

1 %




Az eredmények Osszefoglalasa

1. A gerjesztési fiiggvények
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A publikélt gerjesztési fiiggvényekhez tartoz6 hataskeresztmetszet-
adatok és hibaik a 3.IV. tdblazatban taldlhatok. Kiilon tiintettem fel a
kétféle aktivitasméréssel (B illetve y) kapott értékeket.

3.IV. tablazat.

A vizsgalt Y-reakciok mérési eredményei

En Hataskeresztmetszet (mb)
(MeV) y-spektroszképia B-szamlalas

By (n,2n)%Y | ¥Y(n,0)®®Rb | ®Y(n,0)®Rb | *Y(n,p)¥sr
7,81 +£0,20 41+11
8,54 + 0,25 0,12 + 0,02 53+0,8
9,50 £ 0,25 0,35 £ 0,06
9,55+ 0,25 0,34 £ 0,05 8214
10,44 £ 0,30 0,82 +£0,11
10,45+ 0,30 0,94 +£0,14 10,1+2,0
11,38 £ 0,30 1,2+01 2,41 £0,39 1,38 £ 0,28 14,1+2,8
11,86 + 0,33 125,8 + 10,8 3,41+0,74 14,5+ 3,8
12,31 £ 0,35 189,4 £ 18,9 3.74 £ 0,62 3,11 £ 0,62 13,8 £ 3,0
13,28 £ 0,35 526,6 £ 52,7 547 +1,13 455+1,14 18,4 +4,6
13,82 £0,10 765,7 £ 65,9 6,11 £ 0,60 15,8 £4,2
14,10 £ 0,10 799,3+68,8 | 6,22 +0,61 14,9+ 3,9
14,67 £0.14 964,5 + 82,9 5,02 £ 0,49 16,0 £ 4,2
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Az ¥Y(n,2n)®Y reakcié hataskeresztmetszetének mérése kizardlag y-
spektrometriai modszerrel tortént. A 3.3. dbran lathatéak az eredményeink
néhany irodalmi adattal egylitt, amelyeket szintén aktivacids technikéaval
hatdroztak meg. Csak azon szerzok értékeit tlintettem fel, akiknek a
mérései elég széles energiatartomanyt fognak at [3.6; 3.9; 3.32-3.37].
Tovébbi, 14,5 MeV neutronenergidra vonatkozo adatok talalhatok a [3.6]
irodalomban. Az értékek jO egyezést mutatnak, kivéve az Abbound és
munkatdrsai altal mérteket [3.35], amelyek alacsonyabbak. Az altalunk
mért gerjesztési fliggvényiink 12 MeV neutronenergia alatt 1j
informaciokat hordoz. A 3.3. abran feltiintetett aktivaciés adatok jol
egyeznek a neutronok detektalasa révén kapott értékekkel [3.38; 3.39].

T | T | T T T
1400 R %Y(n,2n)*®Y i
fg 1200  — model szamitas ZWA% .~ ]

= ® (jmérés
© 1000 |- an T -
_'@ - _
g 800 Y Ref[332] -
N 2 vV Ref.[3.9,3.37]
g 600 ¢ Ref[3.33]
x - A Ref[334]
;g 400 O Ref[36]
T i B Ref [335 ]
200 O Ref.[3.36]
O -e 7
! I ! I ! I ! I ! I

10 12 14 16 18 20

Neutron energia (MeV)

3.3.4bra. Az ¥Y(n,2n)**Y reakcié gerjesztési fiiggvénye
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Az¥Y(n,0)*Rb reakcié hataskeresztmetszetének meghatarozasa a
legtobb esetben y-spektrometriai modszerrel, néhdny minta esetében
B-szamlalassal is tortént. Az 0sszes mérési pont megtalalhat a 3.4. abran.
A két modszer jol egyezd eredményeket ad. Az abran lathaté még néhany
irodalmi adat [3.8; 3.9; 3.13-3.15]. A [3.11] ¢és [3.12] irodalom 14 MeV
neutronenergia kornyékén mért értékeit nem tiintettem fel, amelyek
jelentdsen eltérnek a trendtdl, valamint a publikdldsra még nem kertilt
[3.10] irodalom adatait. Kiilonds figyelmet érdemelnek a 14,8 MeV
neutronenergian meért hataskeresztmetszetek, amelyeket
tomegspektrometriai modszerrel [3.14] és alfa-szamléalassal [3.15] is
meghataroztak. A kiilonféle technikakkal kapott eredmények jol egyeznek.
A 13 MeV neutronenergia alatti tartomdnyban méréseink szolgaltatjak az
elsd Osszefiiggd adatsort.

T | T T T
10" £ ®Y(na)*Rb
o) n
£ B
o L
N
3 L
)
£ i B Ref. [3.14]
0 O Ref.[3.15]
o 400 |- .
g C <& Ref. [313] 7
& E A Ref [3.8] E
© i ]
I I ® y-mérés ]
i O B-mérés i
—— modell szamitas
1 0-1 | 1 | 1
8 10 12 14 16

Neutron energia (MeV)

3.4.4abra. Az Y(n,a)*°Rb reakcio gerjesztési fiiggvénye
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Az ¥Y(n,p)*Sr reakcié hatiskeresztmetszetének mérése kizardlag
radiokémiai elvalasztassal és béta-szamlalassal tortént. Az eredmények a
3.5. 4bran lathatok. Ebben az esetben nem tlintettem fel az igen régi,
illetve még publikalatlan adatokat [3.7; 3.10]. Az (n,a) reakcioval
ellentétben itt nem hasonlithatjuk Ossze az aktivacidos eredményeket a
protonok detektalasan alapulokkal [3.15], hiszen 14-15 MeV
neutronenergia kornyékén az (n,n’p) és az (n,pn) folyamatok jelentdsen
hozzajarulnak a protonemisszidhoz. Egyediil Bayhurst és munkatarsai
alkalmaztak szintén radiokémiai moddszereket [3.9]. Az altalunk nyert
értékek valamivel alacsonyabbak, de 0sszefiiggdbb gerjesztési fiiggvényt
adnak meg a reakciokiiszob illetve 12 MeV neutronenergia kdrnyékén.

T T T T | T T T T T T T T T T
8Y(n,p)¥sr T
= B _
S
o)
0 10" - _|
o v 1
ﬁ i Ref. [3.8] i
g I vV Ref. [3.9] ]
T
- ® [3-mérés .
— modell szamitas
1 OO I T T T TR NN T N S N R R
5 10 15 20

Neutron energia (MeV)

3.5.4bra. Az *Y(n,p)*Sr reakcio gerjesztési fiiggvénye
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2. A kisérleti eredménvyek osszevetése az elméleti szdmitdsokkal

A vizsgalt gerjesztési fliiggvények elméleti leirasara Dr. Sudar Sandor
végzett nuklearis modellszamitasokat a STAPRE [3.25] szamitogépes kod
segitségével. Az 4altala alkalmazott modszerek részletes ismertetése
kiilonféle elméleti munkdkban megtalalhatok [3.26-3.31]. A szamitasokat
a kovetkezdé megfontolasok alapjan végezte: A preequilibrium emissziot
az exciton modell segitségével szamitotta, valamint a szélesség
fluktudciora korrigdlt Hauser-Feshbach formulat hasznalta az egyenstlyi
reakciora. A részecskék transzmisszids koefficienseit az optikai modellel
szamitotta. A neutron csatorna optikai modell paramétereit ugy
modositotta, hogy  visszakapjuk a  kisérleti  totdlis  neutron
hataskeresztmetszetet. = A diszkrét nivok adatait az ENSDF
adatkonyvtarbol vette. Magasabb energian a nivok leirdsara a Fermi
gazmodell modositott valtozatat hasznalta. A modellszamitas eredményét
is feltiintettem a 3.3-3.5. abrakon. Az ¥Y(n,2n)*Y reakciot kivaloan irja
le ez a precompound hatasokat is magaban foglal6 statisztikus modell. Az
(n, toltott részecske) reakcidk esetén az egyezés kisebb mértékii, de jonak
mondhato.

3. A gerjesztési fiiggvények szisztematikus trendje

A jiilich-1 intézetbdl nemrégiben latott napvilagot néhany kézlemény,
amely molibdén [3.40; 3.41] , niébium [3.42] , és cirkonium [3.43; 3.44]
izotopokon  neutronok  altal  kivaltott ~magreakciok  gerjesztési
fliggvényeivel foglalkozik. A 3. fejezetben vazolt kisérletsorozat
kiegészitdje ezen tOomegszam-tartomany vizsgalatdnak. A targetmag
szerkezete, amelynek hatasa a kiilonféle reakciok Q értékeiben is
tikkr6zodik, jelentésen befolyéasolja a gerjesztési fiiggvények menetét. Az
(n,p) ¢és (n,a) reakciok esetében példaul a targetmag ndvekvd
aszimmetria-paraméterével ( (N-Z)/A ) a reakcidkiiszéb nd, a
gerjesztési fliggvények maximuma a magasabb energiak felé tolodik el, és
a hataskeresztmetszetek maximumértékei alacsonyabbak. Az (n,2n)
reakcid esetén a trend ezzel éppen ellentétes. A hatdskeresztmetszet-
adatbazisok részletesebb feldolgozasa lehetdévé teszi ezen trendek jobb
megertését.
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B/

Rovid felezési idejli végtermékekhez vezetd magreakciok

hataskeresztmetszetének mérése

Bevezetés

Ebben a fejezetben az *Y izotop rovid felezési ideji, 1zomer allapotban
keletkezo termekekhez vezetd reakcidival foglalkozok: az Y (n,0)*"Rb
és az *Y (n,n’y)**™Y reakciokkal.

A totdlis  neutron- illetve  toltott  részecske  emisszios
hataskeresztmetszetek 4ltaldban jol szamithatok a statisztikus modell
segitségével a kb. 30 MeV bombazd részecskeenergiéig terjedd
tartomanyban [3.45-3.47] figyelembe véve a compound ¢s precompound
jarulékokat. Azonban az izomer allapot keletkezésével jard reakciok
elméleti leirdsa még nem megoldott [3.48], pl. a Hauser-Feshbach
modellben az izolalt nivok jarulékainak figyelembevétele, valamint a
nivostiriiség-formula megvalasztidsa okoz bizonytalansagot. Ezért is
kiilonosen fontos az ilyen folyamatok pontos kisérleti vizsgalata.

A gyakorlatban az izomer dallapotok keletkezésével jard (n, toltott
részecske) reakciok esetén a kis hataskeresztmetszet okoz gondot. A
vizsgalt (n,n’y) reakcid hataskeresztmetszete viszonylag nagy, de mivel a
reakciokiiszob alacsony, itt a hattérneutronok jelenléte okoz problémat; a
szakirodalomban [3.2] megtaldlhaté adatok ezért altaldban két
neutronenergia-tartomanyra korlatozodnak (5 MeV alattira illetve 14 MeV
kornyékére), ahol is a rendelkezésre all6 neutronforrasokkal alacsony
hattér biztosithatd. A kisérleti adatok és az elméleti szamitasok
Osszehasonlitasara sok olyan példat lathatunk az irodalomban [3.45, 3.47,
3,49, 3.50], amelyek szé€les energiatartomanyt fognak at. Az (n,n’y)
folyamat esetén a kisérleti adatok hidnya miatt csak a gerjesztési fiiggvény
ket Vegenel (novekvd és csokkend ag) lehetséges az Osszevetés. Az

Y (n,00)%"Rb reakcio gerjesztési fiiggvényére ez ideig csak 14 MeV
neutronenergia kornyékén talalhatok kisérleti adatok.
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Kisérleti megvaldsitas

A Dbesugarzasokat ¢és a hataskeresztmetszetek meghatarozasat nyolc
kiilonb6zé neutronenergiandl végeztem, késobb Dr. Sudar Séandor ot
tovabbi ponttal egészitette ki a gerjesztési fiiggvényt. A mintak
elokészitése ¢és besugarzasa a 3.A/ pontban leirtak szerint tortént:
Jiillichben a CV28-as kompakt ciklotront hasznaltam a 6-13 MeV energidju
neutronok eldallitasara, mig a 14 MeV energia kornyékén a debreceni DT
generator szolgalt neutronforrasul. Az aktivitasokat gamma-spektrometriai
modszerrel hatdroztam meg (a bomlédsi adatokat a 3.V. tablazatban
foglaltam 0Ossze). Itt csak a kiilonbségeket emelem ki. Besugarzaskor az
(n,o0) reakcié kis hatdskeresztmetszete miatt a ,beam stop’-minta
tavolsagot 0,5 cm-re csokkentettem. Fluxusmonitorként szilicium mintakat
hasznaltam, igy a monitorreakcid Vé%termékének felezési ideje kozelebb
keriilt a mérendé¢hez. A 28Si(n,p) Al reakcid hataskeresztmetszetét
minden egyes energidnal kozvetlenlil az Y-minta besugarzésa el6tt
meghataroztam a ciklotron paramétereinek azonos bedllitisa mellett,
referenciaként [3.51] az 27Al(n,p)27Mg reakciot véve (T;,=9,46min,
E, = 843,7 keV, I, = 73,0 %). Sajnos a monitorreakcio gerjesztési
figgvényére vonatkozo kiértékrlések jelentds eltérést mutatnak, ami a mért
adatok pontossagat szdmottevéen befolyasolhatja. Célszerlinek latszik
megvizsgalni az egyes adatkonyvtarak kozotti eltérések hatdsat a mért
adatokra. A neutrongeneratorral végzett besugarzasok esetében, 14 MeV
energia kornyékén, megbizhatd adatok [3.52] allnak rendelkezésre, itt a
28Si(n,p)28A1 reakcid hataskeresztmetszetét nem kellett vizsgalni.

A ciklotronra alapozott méréseknél az el6z6 pontban mar ismertetett ,,gas
out” és ,,break-up” neutronkorrekciok mindegyikét el kellett végezni. Ez
utobbi korrekcid a mérés hibdjdhoz nagy mértékben hozzédjarul az
Y (n,n’y)*™Y reakcio esetén, kivaltképp nagyobb neutronenergiaknal.

3.V. tablazat. A vizsgalt reakciok bomlasi adatai

Reakcio Tip E, (keV) | I, (%)
Y (n,ny)*"Y 16,09 s 909,1 99,1
%Y (n,0)**"Rb 1,02 556,1 98,19

min

Az eredmények Osszefoglalasa

A hataskeresztmetszeteket a 2. Fejezetben ismertetett aktivacios
formulaval szamitottam ki. A  vizsgalatsorozat eredményeként
kirajzolodo gerjesztési fiiggvények a 3.6. és a 3.7. abrékon lathatok. A
mért értékeket és azok totalis hibait a 3. VI. tdblazatban adom meg.
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A 3.6. abran az 89Y(n,n’y)gng reakciora vonatkozd adatok
szerepelnek. Feltiintettem a 4 MeV alatti [3.35] és a 13 MeV feletti [3.35,
3.53, 3.54, 3.68] neutronenergia-tartomanyra vonatkoz6 irodalmi
értekeket is. Az altalam mért, 4j adatsor legfontosabb eredménye, hogy
ezt a gerjesztési fliggvényben 1évd szakadékot iveli at. Az abran
feltiintettem a STAPRE kod segitségével szamitott gorbét is, amely a
teljes energiatartoméanyon beliil jol kdveti a mérési adatokat.

A 3.7. abran az ¥Y(n,0)**"Rb reakcid elséként kimért gerjesztési
gorbéje lathatd. A szamitas itt is jol egyezik a mért értekekkel. Az eldzo
pontban vizsgalt Y (n.a)* ™ ERD folyamatra vonatkozd
hataskeresztmetszet-értékeket felhasznalva képeztem a on/(omtoy)
hanyadost, vagyis az un. izomer hatdskeresztmetszet aranyt. Ez
megmutatja, hogy kiilonb6zé bombazd neutron energidk esetén milyen
aranyban keletkezik a metastabil allapota végtermék. A kisérleti
eredménynek ¢€s az elmélettel vald 6sszehasonlitasa, amint ez a 3.8. dbran
lathato, j6 egyezést mutat.

3.VL tablazat. A vizsgalt reakciok hataskeresztmetszetei és azok hibai

E, (MeV) Yo"y | ¥Y(n,0)*"Rb
G (mb) G (mb)

6,18+0,32 983192

7,47+0,25 1601£216

8,17+0,26 1440+193

8,2310,24 1311£113

9,20+0,29 1402+378 0,10+0,03

9,95+0,34 1130£87 0,14+0,03

10,15+0,32 1470+401 0,21+0,04

10,24+0,23 1236194 0,16+0,03

11,04+0,35 1161+£314

11,21+£0,24 1162+103 0,35+0,03

12,36+0,40 912+246 1,01+0,14

14,55+0,20 465156 2,02+0,21

14,70+0,10 404459 2,18%0,27
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Itt je@zem meg, hogy az izomer viszony meghatirozasara a
*Ni(n,p)"™*Co reakcié esetén is sor keriilt. Erre két lehetdség
kinalkozik. Az egyik az el6bb ismertetett metodus, azzal a kiilonbséggel,
hogy a **™Co reakcidtermék esetében rontgenspektrumot kell analizalni. A
masik azon alapul, hogy 100 %-os izomer atmenet kovetkezik be, igy a
810 keV-os gamma-vonal csucsteriiletét a hiitési i1d6 fliggvényében
kimérjiik, és a kapott telitési gorbébdl a viszony szamithatdé. Ehhez a
munkahoz foleg a telitési gorbe éjszakankénti kimérésével jarultam hozza.
A kiértékelések egy részében szintén részt vettem. Ez a téma mas
disszertacio témajat képezi, ezért itt csak a kdzos publikaciora utalok: V.
Avrigeanu, S. Sudar, Cs. M. Buczko, J. Csikai, A. A. Filatenkov, S. V.
Chuvaev, R. Doczi, V. Semkova and V. A. Zelenetsky, Energy
Dependence of the Isomeric Cross Section Ratio in the **Ni(n,p) *Co™¢
Reactions.
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3.6. abra. Az *Y(n,n’y)*™Y reakci6 gerjesztési fiiggvénye
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3.7. abra. Az¥Y(n,0)*"Rb reakci6 gerjesztési fiiggvénye
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C/

A gerjesztési fiiggvények ellendrzése integralis adatokkal

Bevezetés

A kiilonféle neutronterek jellemzése 6nmagaban is izgalmas feladat, am
nagy gyakorlati jelentdségét példaul az is jelzi, hogy a legteljesebb és
legmegbizhatobb hataskeresztmetszet adatsorok a 14 MeV korili
neutronenergia-tartomanyban vannak, ugyanis a rendelkezésre all6 D-T
forrasok neutronspektrumai pontosan ismertek kis (100-400 keV)
energiaji bombazo részecskék esetén [3.19].

A ciklotronnal végzett kisérleteimben felhasznalt “H(d,n)’He reakci6
szintén kvazimonoenergids neutronforrasként szolgalt. Az eddigiekben
bemutattam, hogy a nemkivanatos energidju neutronok hatasat korrekcioba
kell venni. A ,break up” neutronkorrekci6 irodalmi adatok alapjan tortént,
azonban a most kovetkezd ,,unfolding” modszerrel magam is hatdroztam
meg neutronspektrumokat a 4. fejezet kisérleteivel kapcsolatban.

A Be(d,n) forras tere igen 0dsszetett. E16szor bemutatom az ,,unfolding”
modszerrel kapott spektrumot, amelyet integralis hatdskeresztmetszetek
meghatdrozasara hasznaltam fel.

A Be(d.,n) forrés tere

A méréseknél vastag berillium targetet hasznaltam. A vastag céltargyra
alapozott Be(d,n) forras spektrumardl €s neutronhozamardl a kovetkezd
irodalmak adnak szamot: Weaver [3.55], Lone [3.56, 3.57], Dietze [3.58],
Crametz [3.59], Tancu [3.60], Smith [3.61], Baumann [3.62], Brede [3.63]
valamint Grimes és munkatarsaik [3.64], amelyek koziil az utobbi a
legfrissebb.

A neutron-spektrumok meghatarozasara az ,unfolding” modszerrel
kombinalt sokfolids aktivacidés technikat alkalmaztam. A felhasznalt
SULSA nevli programot Dr. Sudar Sandor dolgozta ki, ami a mar
évtizedek oOta alkalmazott ,,unfolding” kdéd tovabbfejlesztett valtozata
[3.65].
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A moddszer ujszeriisége abban rejlik, hogy bemend spektrum nélkiil
oldhatjuk meg a problémat; ugyanis ez minden numerikus szamitas
legkritikusabb része:

n db reakciosebesseget (a) kell mernﬁnk meghozza kﬁlénbézc’i

cre

A megoldasra var¢ kifejezés:
=[®E)c(E)dE  (i=l,.n), ahol

a; : az i-edik neutron reakcid reakcidsebessége
ci : az i-edik neutron reakcio gerjesztési fliggvénye

®(E) : az ismeretlen differencialis neutronfluxus.

Hogyha n db reakciosebességet mértiink, csak m < n szamu fiiggetlen
paraméter hatarozhaté meg, ezért a kovetkezd szukszessziv aproximaciot
alkalmazzuk:

A vizsgalt energiatartomanyt my < n részre osztjuk — atlgfluxust
értelmeziink egy-egy tartomanyon beliill — , és az unfolding problémat
kozelitéen oldjuk meg. Ezutan linedris interpolacioval finomitjuk a
megoldast, majd ezt az uj kozelitést hasznalva oldjuk meg ujra és Gjra a
feladatot, mig a kivant finomsagot el nem érjiikk. Matematikailag ehhez a
legkisebb négyzetek elvének egy modositott valtozata sziikséges. Ezzel az
ujonnan kidolgozott eljarassal a hibaterjedés is jol kezelhetd.

A vazolt modszerrel kapott energiafeloldast a spektrumra a
hatiskeresztmetszetek szama és a gerjesztési fliggvény alakja hatdrozza
meg. [gy az eredmény hasonld egy kis energiafeloldasi neutron
spektrométerrel mért spektrumhoz.

A program FOTRAN nyelven irodott IBM PC/XT kompatibilis
szamitogépekre. A sziikséges hataskeresztmetszeteket az IRDF90 [3.20]
computer file-bol vettem. A felhaszndlo a mért reakcidsebességeket, azok
hibait adja meg szazalékban, valamint azon az energiacsoportokat,
amelyeknél az iteracid torténik. Eredményiil megkapjuk a differencialis és
a teljes fluxust az egyes energiaintervallumokban, valamint azok hibajat.

A 3.VIL tablazatban foglaltam Ossze azokat a reakcidkat, amelyeket a
spektrum visszaallitasara felhasznaltam.

Az ilyen modon meghatarozott spektrumot Osszehasonlitottam a
neutron spektrométerrel [3.66, 3.67] (Pulse Height Response
Spectrometer, PHRS) mérttel. A PHRS spektrumot Oldh Laszlo készitette
a ciklotron paramétereinek azonos beéllitasa mellett. A spektrumok a 3.9.
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abran lathatok. A besugarzott foliacsomag a forrastol 2,5 cm, mig a
spektrométer 75 cm tavolsagra volt. Igy az eldbbi esetben a térszog
nagyobb, ennek és a PHRS energiakiiszobének tulajdonithato, hogy az
aktivacios modszerrel kapott spektrumhoz a kis energidju neutronok
nagyobb jarulékot adnak. A nagy energidknal mutatkoz6 eltérés az
aktivacios reakciok korlatozott szamaval és a PHRS spektrum rossz
statisztikdjaval magyardzhato.

Az abran lathato spektrumot a 4. fejezetben hasznalom fel. A kisérleti
koriilmények részletes leirdsa is ott szerepel. Ez az 0Osszehasonlitd
vizsgalat, amely itt illusztracioként szolgal, Debrecenben tortént. A
kovetkezOkben az ittrium mintak Be(d,n) forrassal tortént besugarzasat
ismertetem.

3.VIL. tablazat. A spektrum ,,unfoldinghoz” felhasznalt reakciok és nuklearis adatok

Reakcid Kiisai\i/}):sirgia Tip Ey (keV) Ly (%)
*Fe(n,p)°*Mn 2.98 2.5785h 846.812]  98.9
"In(n,g)!"* ™ n 0.00 54.15 min 416.92| 29.2
1097.29|  56.2
1293.59| 84.4
"In(n,n')!"*"n 0.34 4486 h 336.258| 45.8
7Al(n,a)**Na 3.20 14.659 h 1368.598| 100
**Ni(n,2n)*'Ni 4.24 1.503 d 1377.62]  77.9
*Ti(n,p)*Sc 3.28 1.821d 983.501| 100.0

1037.4961 97.5
1312.046] 100.0

"7 1r(n,2n)* "¢ Zr 1.62 3.268 d 909.15| 99.01
“"Ti(n,p)*'Sc 0.00 3.341d 159.381 68
7 Au(n,2n)"***Au 0.00 6.183 d 355.58 87
*Nb(n,2n)”*"Nb 0.91 10.15d 934.53]  99.0
**Ni(n,p)”*™#Co 0.00 70.916 d 810.791] 99.5
“Ti(n,p)**=Sc 1.62 83.83d 889.25| 99.984

1120.51{ 99.987
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3.9. abra. Az aktivacios és a PHRS moédszerrel nyert
neutronspektrumok dsszehasonlitasa

8 - = 1 320
Be(d,n)
" Eg=9.72Mev | %%
-1 240
- @-- AKT. UNFOLDING

— PHRS

200

»
\\\‘\\\\‘\\\\}\\\\‘\\\\‘
....-.

AKT.UNF. FLUXUS (n/cm®sMev)*10®
PHRS FLUXUS (n/cm?sMev)

4+ 160
3 7% 120
2 80
1+ 40
0 — 0
0 5 10 15
E, (MeV)

Az 8Y izotépon végbemend neutron reakcidk spektrumra atlagolt
hataskeresztmetszetei

A besugarzasokra Jiilichben a CV 28-as kompakt ciklotront hasznalva
keriilt sor. A deuteron energia 14,11 MeV volt. Targetként korong alaku
fém berillium szolgalt (atmérdje 19,7 mm, vastagsaga 1,9 mm, tisztasaga
98 m/m%), amely egy vizzel hiitott, rézbdl késziilt tokban helyezkedett el.
A mintacsomagot, amely az eddigiekkel azonos modon eldkészitett
ittrium-oxid mintat és az unfolding reakciok méréséhez sziikséges vékony
fémfolidkat tartalmazta, a targettdl 0,4 cm tavolsagra tettem. Mivel a
mintacsomag igen sok egymdas mogé helyezett részbol allt, harom
aluminiumfélia keriilt a csomagba, hogy a neutronfluxus gyengiilését
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polinom illesztéssel meghatarozhassam. A 2 cm atmérdji fémfolidk
aktivitasat y-spektrometriai modszerrel mértem meg, majd kiszamitottam a
sziikséges reakcidsebességeket az aktivacids egyenlet segitségével. Az
,unfolding” végrehajtdsa utdn a 3.10. abran lathat6 neutronspektrumot
kaptam.

A besugarzott Y,0O3 mintat a y-spektrometriai elemzés utan alavetettem a
mar ismertetett radiokémiai elvalasztasnak ¢s B-szamldlasnak, igy
k1serlet11eg meghataroztam az ¥Y(n,20)*™Y, ¥*Y(n,p)*’sr, ¥Y(n, a)86Rb
Y (n,00)"*"Rb reakciok spektrumra atlagolt hataskeresztmetszetét. Az
Y(n n’y)*"™Y reakcid mérésével is probalkoztam am mivel itt az igen
rovid felezési id6 miatt a minta és az ,,unfolding” folidk besugarzasa csak
kiilon torténhet, célszerinek latszik a tovabbiakban folytatni a
kisérletsorozatot és ismert aktivitasi neutronforrast (pl. PuBe forrast)
hasznalni, amelynél a fluxus stirtiség spektrum pontosan megadhato.

Az atlagos hataskeresztmetszetet a kovetkezOképpen irhatjuk fel:

E
max
E max

(o)= | o(E)¢(E)dE/ j ¢(E)dE ahol j H(E)IE =1. 3.V
0

Ezen Osszefiiggést felhasznalva szamitasokat is végeztem a kiilonféle
adatbankok altal ajanlott gerjesztési fliggvényeket illetve a STAPRE
szamitds eredményeit alapul véve. Az ilyen moddon meghatarozott
adatokat 6sszehasonlitottam a mért eredményekkel. Ezt a VIII. tablazatban
mutatom be. A méréssel legjobban egyezd adatokat vastag betlivel
emeltem ki. A szamitott értékekben mutatkozo eltérések azzal
magyarazhatok, hogy a reakciokiiszob kozelébe esd energidkndl a
neutronfluxus nagy, igy az ottani (¢o) jaruléka meghatarozd. Ez az oka
annak is, hogy a mért differencialis értékeket nem célszerli kdzvetleniil
Osszehasonlitani a mért integralis értékekkel, hlszen ezeknél az
energiaknal az illesztés pontatlan lehet. Az ¥Y(n,0)*Rb reakciora kapott
értékek kozotti jelentds eltérés tisztazasa tovabbi vizsgalatokat igényel. Az
integralis tesztek nagy segitséget nyujtanak abban, hogy az olykor igen
ellentmondasos adatsorok koziil a legmegfelelobbet tudjuk késébb
gyakorlati célokra felhasznalni, illetve ajanlani.



35

3.10. abra.  Aktivacios modszerrel kapott neutronspektrum
E~=14,11 MeV esetén

FLUXUS (n/cm’sMeV)*10'°
| |
‘ T

O LN N I I N I N B L Y B B
0 2 4 6 8 10 12 14 16

NEUTRON ENERGIA (MeV)

3.VIIL. tablazat. A vizsgalt reakciok folytonos spektrumra atlagolt
hataskeresztmetszetei

Reakcid Meért Szamitott
<o> (mb) <o> (mb)
Y (10,2n)*™ | 33,71 3,24 | 29,10 JENDL 3.2
Y 28,66 JEF 2

26,18 STAPRE
¥Y(m,p)¥Sr | 1,53 £0,22 1,94 STAPRE
2,14 ADL-3
2,34 JEF 2
2,81 JENDL 3
Y (n,0)*Rb | 0,14 +0,02 |0,16 ADL-3
0,28 JEF 2
0,23 JENDL 3
0,28 STAPRE
Y (1n,0)*™R | 0,08+0,01 0,07STAPRE
b 0,11 ADL-3
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4.

_ NEUTRONINDUKALT MAGREAKCIOK
HATASKERESZTMETSZETENEK SZISZTEMATIKUS
VIZSGALATA NAGYSZAMU IZOTOPON

Bevezetés

Ebben a fejezetben az elmult harom évben kisérletileg mért
differencidlis és integralis (n,a) és (n,p) reakcidk hataskeresztmetszetét
tekintem at. A vizsgalat egyes szakaszait Valentina Semkovaval (bolgar
kutatoval) kozosen végeztem.

A hélium és a hidrogén emisszioval jaré neutronindukélta magreakciok
gerjesztési fliggvényeinek vizsgalata igen lényeges egyrészt az elmélet
szempontjabol (pl. magreakcio-modelleket ellendrizhetiink), masrészt az
aktivacios keresztmetszetek — kiilondsen a reakciokiiszob és 20 MeV
kozotti neutronenergidra vonatkozok — felhaszndldsra keriilnek maés
tudomanyagakban (pl. nuklearis asztrofizika, anyagszerkezet-vizsgalat,
dozimetria és terapia) illetve a nuklearis technologia terén (pl.
sugarkarosodds becslése, hosszu felezési idejli radioaktiv izotopok
kezelése, izotoptermelés, elemdsszetétel-analizis, gyorsitok tervezése).

A rendelkezésre 4llo adatbazisokat attekintve lathatjuk, hogy mind a
rovid [4.1], mind a hossza [4.2] felezési idejli termekek keletkezesevel
jar6 (n,o) és (n,p) magreakciok gerjesztési fliggvényei hianyosak —
kilonosképpen a 8-12 MeV neutronenergia-tartomanyban — illetve a
kiilonb6z6 szerzok adatai jelentds eltérést mutatnak. Az itt felsorakoztatott
mérések erre a tartomanyra korlatozddnak, ahol is nagyon fontos az
adatok kiegészitése.

A kimért vagy kiszamolt gerjesztesi fuggvenyek josaganak igazolasara
vagy cafolatdra integralis tesztet alkalmazhatunk, mint ahogy azt az
ittrium reakcioinak vizsgalatakor is tettiik.

Abbol a célbdl késziilt el ez a differencidlis €s integralis (n,a) és (n,p)
adatokat tartalmazo gytljtemény, hogy ellendrizhessiik a rendelkezésre
allo adatbankokat ¢és a modellszamitdsok megbizhatosagat. A
differencialis méréseket tekintve a kovetkezd reakciok
hataskeresztmetszeteit adom meg a 7 14 7MeV -1g terjedo neutron
energlatartomanyban 27 r(n,00)*"™Sr, Zr(n a)’'sr, “Mo(n,0)¥™7r,
453c(n o)’ K V(n 7)“sc 59C0(n o)**Mn, 93Nb( Yoy 92Mo(n p)’>™Nb,
Mo(n, b Mo(n.p 7m+ng Zr(n,p) omy, Zr(n,p)91m
*Zr(n,p) Y Ni(n,p)° m+gC
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Ezen reakciok folytonos neutronspektrumra étlagolt
hataskeresztmetszetének mérését is elvegeztem és kie ﬁeszrcettem még az
alabbl reakmokkal (37 1nte§rahs adatokat Fe%n Zn(n oc) N1
Al(n a) Na **Ni(n,p)*™"*Co, ,7p *Co(n,p)’ Fe,
Zr(n,p) Y *Fe(n,p) °Mn, T1(n,p)46m+gSc 1(n,p)47Sc 48Tl(n,p)“BSc
%Ni(n,o) Fe. A vastag berillium target bombazisa ennél a
méréssorozatnal 9,72 MeV energiaji deuteronokbol all6 nyalabbal tortént.

Az integralis mérési adatokat az ENDF/B-VI, IRDF 90, JENDL-3,
BROND, JEF-2, CENDL-2, ADL-3 adatbankokbol és a SINCROS-II.
rendszerbdl nyert adatok alapjan szdmitott integralis értékekkel vetettem
0ssze.

A kisérleti megvalositas

A mérésekhez nagytisztasagi (Goodfellow), természetes izotdp-
Osszetételi mintdkat hasznaltam. Ezek a 19 mm atméréji, vékony korong
alaku fémek kertiltek besugarzasra 6-10 6ra hosszan, a neutronfluxustol és
a neutronenergiatol fiiggéen. A mintdk 0,25-1 mm vastagok voltak a
detektalandd6 gamma-energiatdl fiiggden. A differencialis mérésekhez 7-
12,5 MeV energiatartomanyban kellett neutronokat eldallitani ciklotron
segitségével, ez Debrecenben, az ATOMKI-ban tortént az MGC-20
valtoztathatd energiaju ciklotron és D, gaztarget felhasznalasaval A
gazcella 4 cm hosszi és 4 cm atméréji, 1,8%10° Pa nyomast
deutériumgazzal volt toltve. A celldhoz egy 5 um vastag Nb-ablak
tartozik, ,beam stop” anyaga volfram [4.3-4.6]. A mintdk a
deuteronnyaldb irdnyahoz képest 0°-ban keriiltek elhelyezésre a beam
stop-tol 2-4 cm tavolsagban. Az atlagos targetdram kb 2 pA volt.
Fluxusmonitorként az 2’Al(n,o)**Na reakciot hasznéaltam.

A 14 MeV koriili neutronenergidk eldallitasa neutrongzeneratorral
tortént (Debrecenben a KLTE Kisérleti Fizikai Tanszékén) a “H(d,n)*He
reakcid révén, 18015 keV energiaji, magnesesen analizalt deuteronnyalab
¢és vastag TiT target segitségével, szorasmentes elrendezésben [4.7]. 10x15
mm, téglalap alaku Ni mintak Al doziméter folidk koz¢é agyazva keriiltek
elhelyezesre a D" iranyahoz képest kiilonbozd szogekben.

Az integralis tesztekhez folytonos spektrumi neutronforrasrol kellet
gondoskodni. A megvaldsitasra Debrecenben, az ATOMKI-ban kertilt sor
9,72 MeV energidju deuteronnyalabot €s egy 3 mm vastagsagi €s 23 mm
atmérdju berillium targetet alkalmazva. Az elrendezés a jiilich-i méréshez
hasonl6 volt. A Be korong egy léghtitéssel ellatott réz tokban volt, ami
vakuumra zart. A mérésekhez nagytisztasagu Fe, V, Co, Zn, Zr, Nb, Mo,
Ni, Al és Sc foliakat hasznaltam. Ezek egyidejiileg keriiltek besugarzasra,
tobbszor is. A mintacsomagokat 2,7 cm tavolsagra helyeztem el a "beam
stop’-t6l. Minden egyes csomagot ki kellett egésziteni a kovetkezd
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monitorfolidkkal: Al, In Fe, Ti, Au, Nb, Ni, Zr. Ezek szolgaltak arra, hogy
a sokf6lias aktivacios technika és a SULSA unfolding modszer [4.8]
segitségével meghatarozzam a neutronspektrumot. A mintacsomagba
harom kiilonb6zd pozicidba helyeztem aluminium folidkat, igy
kimérhettem és figyelembe tudtam venni a neutronfluxus mintacsomagon
beliili gyengiilését.

Mind a differencialis, mind az integralis mérések soran a neutronfluxus
idobeli  valtozasanak regisztralasa BF; (,,long counter”) szamlalo
segitségével tortént.

A besugarzott mintak abszolut aktivitdsanak meghatarozasara HPGe ¢és
Ge(Li1) detektorok valamint a hozzéjuk tartozo szamitégépes sokcsatornés
analizatorok szolgaltak.

A csucsteriileteket az  FGM  spektrumilleszté ¢és az ACCUSPEC
programok segitségével hatdroztam meg. A kovetkezd korrekciokat
vettem figyelembe: holtid6, valddi koincidencia, a mintdban 1étrejovo
6nabszorpcic'). Megkiilonboztetett figyelmet igényelt a kis energidju
,breaku 3p neutronoknak az aktivitashoz vald hozzajarulasa. Ezért a
H(d,n)’He reakciobol szarmazod neutronok spektrumat meg kellett
hatarozni. Ez a mar emlitett aktivacios unfolding modszerrel illetve PHRS
segitségével tortént. A breakup és a monoenergias csucs relatlv jarulékat
az aktivitashoz a neutron energia fiiggvényében a **Ni(n,p)°*Co esetén
Cs. Buczk6 Margit és kollégai részletesen vizsgaltak [4.10].

Altalaban a holtidd 4 % alatti volt. A hataskeresztmetszetek teljes hibai a
kovetkez0 fobb hibaforrasokbol tevodtek Ossze: részecskeszamlalas
statisztikdja, detektorhatasfok, a minta tomege, bomlési allandok, energia-
¢s fluxus bizonytalansag, referencia hataskeresztmetszet-adatok. A
kisérletsorozatban részt vevd reakcidkat és a mért reakciotermékekre
vonatkoz6 bomlasi adatokat [4.9] a 4.1. tablazatban sorolom fel.

A komplex bomlasgorbe kimérésével interferalod gamma- -vonalakat
kellett kulonvalasztam a kovetkezd reakciotermékek eseteben 'Sr—?1mgr
¥7r—""Nb, amely izotopok a M7r(n,0)—""Zr (n,p) és “*Mo(n,0)—
Mo(n,p) reakciok végtermekei.
A 934 keV energiaji gamma-vonal Jelenlete a hatterben szlikségessé tette

a komplex bomlasgorbe kimérését a **Mo(n,p)”*™Nb reakcié vizsgalata
soran is.

Eredmények

Az aktivacios egyenlettel meghatarozott differencidlis
hataskeresztmetszeteket a 4.11. tabladzatban foglaltam Ossze. A csillaggal
megjeloltek nem sajat eredményeim, korabbi debreceni mérésekbdl vettem
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[4.11]. Itt az a szereplk, hogy Osszefiiggd adatsorra egészitsék ki a
rendelkezésre allo hataskeresztmetszeteket.

Meért és szamitott gerjesztési fiiggvényeket mutatnak be a 4.1.A-J abrak,
melyeken valogatott mérési irodalmi adatokat [4.12-4.19] tiintettem fel.
Ily modon az dbrak jol illusztraljak, mely esetekben taldlhatunk egymassal
jol egyezd adatokat illetve nagyobb eltéréseket.

A mérési adatok ellentmondasosak a *'Zr(n,p)°’'™Y, a **Zr(n,,p)’’Y és a
94Zr(n,p)94Y reakciok esetén, sorrendben a 9-11 MeV, 5,5-6,5 MeV és a
14 MeV korili neutronenergia-tartomanyokban. Az itt vizsgalt reakciok
mért, elméletileg szamitott ¢és kiilonféle adatbankok altal generalt
gerjesztési fliggvényei a legtobb esetben eltéroek.

A SINCROS-II rendszerrel elméletileg szamitott hataskeresztmetszet-
gorbék a legtobb esetben megfeleld pontossaggal jc')soljgék a kisérletileg
mérhetd értékeket, am a *°Zr(n,p)°’"™Y, **Mo(n,p)’*™Nb, **Zr(n,0.)*"™Sr és
7r(n,p)”*'Y reakcidk esetén az eltérés jelentds. A SINCROS-II
rendszerrel Yamamuro végezte el a szamitasokat [4.20-4.23].

A spektrumra atlagolt hataskeresztmetszetek alkalmasak a legjobb
adatbankok kivalasztasara illetve a differencialis adatok ellendrzésére.

A mért spektrumra atlagolt hataskeresztmetszeteket és azok hibait a 4.111.
¢és a 4.IV. tablazatokban foglaltam Ossze. Osszehasonlitdsként megadtam
azokat az értékeket is, amelyeket az ENDF/B-VI, IRDF 90, JENDL-3,
BROND, JEF-2, CENDL-2, ADL-3 adatbankok és a SINCROS-II.
rendszer gerjesztési fliggvényeit felhasznilva szdmitottam ki az ismert
Osszefliggeés segitségével:

Emax Emax

(o)= [ o(E)E)E/ [$(E)dE
0 0

ahol Txgﬁ(E)dE:l. /4.1/
0

A kisérletivel legjobban egyezd adatokat vastag betlivel emeltem ki. Az
ily mddon kijeldlt érétkek a legtobb esetben kielégitd egyezést mutatnak a
kisérleti adatokkal. Természetesen a jol ismert dozimetriai reakcidok
esetében csaknem az §sszes szamitott érték is 6sszhangban van egymassal.

90 8 94 91 92 89m+ L. 94 94 r
A °Zr(n,0)*™Sr, **Zr(n,0)°' Sr, **Mo(n,0)*™ ¢ Zr és **Zr(n,p)’*Y esetében
azonban tovabbi 1j szamitasok és mérések elvégzése sziikséges.

A 4.11I. és 4.1V. tablazatokban megjeldlt adatkonyvtarak a tovabbiakban
standard dozimetriai adatoknak tekinthetdk az egyes reakciok esetén.
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4.1. tablazat. A differencialis és integralis vizsgalatok targyat képez0 reakciok és
a reakciotermékek bomlasi adatai

e | T2 Ey b
létezik.Hiba! A (keV) (%)
konyvjelzé nem
1étezik.
**Fe(n,a)’'Cr 27.704 d 320.084 9.83
*'V(n,0)*Sc 1.821d 983.501 100.0
1037.4961 97.5
1312.046 100.0
*Co(n,0)*Mn 2.5785h 846.812 98.9
*Fe(n,p)°*Mn
%zn(n,0)*Ni 2.520h 1115.584 14.8
1481.90 23.5
97Zr(n,0)*™Sr 2.795h 388.40 82.3
“Nb(n,a)" ™Y 3.19h 202.47 96.6
27r(n,p)’"™Y 479.49 91
#Zr(n,a)’' Sr 9.52h 555.56 61.5
749.72 23.6
1024.28 33
“Mo(n,0)*™¢Zr 3.268d 909.15 99.01
52Ni(n,a) Fe 44.496 d 1099.251 56.5
*Co(n,p)*Fe 1291.596 432
7T Al(n,0))**Na 14.659 h 1368.598 100
#Sc(n,a)*K 12.360 h 1524.58 18.8
*Ni(n,p)**™2Co 70916 d 810.791 99.5
%Ni(n,p)*™2Co 5271y 1173.231 99.90
1332.501 | 99.9824
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%zn(n,p)**Cu 12.701 h 1345.78 0.48
N zr(n,p)’'™Y 49.71 min 555.56 94.90
27r(n,p)*Y 3.54h 934.53 13.9
Mzr(n,p)’*Y 18.7 min 918.74 56
“Mo(n,p)”*"Nb 10.15d 934.53 99.0
*Mo(n,p)’°Nb 23.35h 460.01 28.5
568.86 56.8

778.196 96.88

1091.316 48.5

""Mo(n,p)’"™Nb 1.202h 658.22 98.34
*Ti(n,p)* ™" ¢Sc 83.83d 889.25 99.984
1120.51 99.987

“'Ti(n,p)*'Sc 3.341d 159.381 68
*Ti(n,p)**Sc 1.821d 983.501 100.0
1037.4961 97.5

1312.046 100.0

4.11. tablazat. A mért differencialis hataskeresztmetszetek

Reakcio E, o
(MeV) (mb)
¥Sc(n,a)”K 11.3440.22 | 45.6+2.3
14.740.12 | 53.7+2.6%
*V(n,a)*Sc 9.9240.19 | 4.25+0.21
11.1940.20 | 7.15+0.36
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11.3440.22 | 7.02+0.84
V(n,0)*Sc 12.5340.25 | 10.7+0.6
14.740.12 | 17.0+1.0%
Co(n, 0)®Mn | 11.34+0.22 | 27.7+1.4
Zr(n, 0)*"™Sr | 9.92+0.19 | 0.63+0.04
11.1940.20 | 1.63+0.12
11.3440.22 | 2.06+0.20
12.5340.25 | 2.33+0.18
14.70+0.12 | 3.80+0.20%
#7r(n, a)’'Sr | 11.34+0.22 | 1.77+0.09
12.5340.25 | 2.35+0.21
14.70+0.12 | 4.70+0.12%*
“Mo(n, 8.97+0.18 | 7.97+0.7
o) 10.3+0.20 | 12.1£0.8
11.1940.22 | 13.1£1.1
11.3440.29 | 13.8+1.1
12.5340.30 | 19.7+1.5
14.70£0.12 | 26.2+1.2%
Nb(n, a)’™Y | 11.34+0.22 | 3.56+0.18
7.16+0.17 | 1.09£0.05
7r(n,p)’"Y 9.9240.19 | 2.70+0.27
11.1940.20 | 4.88+0.24
11.3440.22 | 6.59£0.5
12.5340.25 | 7.91+0.39
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14.7040.12 | 13.3+0.7*
N zr(n,p)’'™Y 7.16%0.17 1.6840.2
9.9240.19 | 4.15+0.5
11.3440.22 | 9.640.5
12.5340.25 | 11.0+1.0
2271(n,p)’*Y 11.3440.22 | 7.5+0.4
14.7040.12 | 20.0+1*
“Mo(n,p)””™Nb | 8.97+0.18 11449
10.30+0.20 11616
11.1940.22 11347
12.5340.30 11247
14.7040.12 | 4142.1*
Mo(n,p)’Nb | 11.19+0.22 | 8.4+0.8
11.3440.29 | 8.5+0.9
12.5340.30 | 15.9+1.5
14.7040.12 | 25+1.3*
“"Mo(n,p)’"™eNb | 8.97+0.18 | 0.91+0.10
10.3040.20 | 2.7+0.2
12.5340.30 | 9.5+0.9
Ni(n,p)*®™Co | 13.82+0.08 | 164.248.5
14.099+0.07 | 151.0+7.6
14.67+0.135 | 140.6+7.3




4.111. tablazat.
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Be(d,n)-spektrumra atlagolt (n,a) hataskeresztmetszet értékek

Reakei6 Mért ENDF-B/VI | IRDF90 | JEF-2 | JENDL3 | CENDL2 | SINCROSIL | ADL-3 | BROND
(mb)

“Fe(n@)’'Cr | 7.80£0.80 9.96 10.11 9.62 11.24 7.25
*'V(ng)*Sc 0.61£0.06 0.62 0.67 0.52 0.47

¥Co(n@)**Mn | 2.10£0.18 2.35 2.40 2.35 2.45 2.40 2.13

87 n(n,@)*Ni 0.6740.07 0.86 0.42

*Zr(ng)*""Sr | 0.1240.02 0.08 0.18

MZr(n@)’'Sr | 0.1740.02 0.13 0.10 0.12 0.13 0.10 0.32
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“Nb(n@)*™Y | 0.2340.03 0.17
2Mo(n,@)* ™ ¢Zr | 0.93£0.10 1.30 1.53 1.35 0.64
2Ni(n,@)*’Fe 0.8120.09 0.89 0.89 0.88 0.72 0.94
2 Al(n,@)**Na 12.2#1.3 11.86 12.14 11.94 11.50 11.93 11.89 12.18
“Sc(n@)’K | 3.0580.40 4.78 6.88 3.25




4.1V. tablazat.
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Be(d,n)-spektrumra atlagolt (n,p) hataskeresztmetszet értékek

Reakci6 Mért ENDF-B/VI | IRDF90 | JEF-2 | JENDL3 | CENDL2 | SINCROSIL | ADL-3 | BROND
(mb)
*3Ni(n,p)™*™¢ Co 325.65830 316.41 320.52 | 316.41 312.74 201.46 324.02
ONi(n,p)*"™2Co 18.54%1.9 19.43 19.81 19.43 25.56 10.91 25.84
$Zn(n,p)*Cu 111.34410 119.00 | 135.86 126.81 133.01
¥Co(n,p)*Fe 9.0140.9 9.01 9.01 9.02 8.77 13.55
Zr(n,p)°’"™Y 0.560.05 0.48 5.49
1 Zr(n,p)°’'™Y 0.8640.09 0.81 2.99
2Zr(n,p)°’Y 0.5940.06 0.87 0.77 0.58 0.63 0.41 0.52
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*Zr(n,p)'Y 0.1240.02 0.30 0.29 0.14 0.11 0.12 0.17
2Mo(n,p)°’*"Nb 34.4244.0 30.28 40.21
*Mo(n,p)°’*Nb 0.6240.07 0.84 0.64 0.66 0.62
*"Mo(n,p)’"™*Nb 0.43£0.05 1.02 0.40 0.46 0.37
Fe(n,p)**Mn 11.8741.3 12.41 12.64 15.03 12.90 13.68 13.38
“Ti(n,p)*’Sc 75.7748.3 68.68 66.13 67.29 48.66
“"Ti(n,p)*’Sc 51.3945.7 61.89 52.68 67.32 93.21
B Ti(n,p)*Sc 4.60%0.5 4.59 4.51 3.74 4.30
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S.

AZ (n,p) ES (n@8) REAKCIOK VIZSGALATA E, = 14 MeV
KORULI ENERGIAKNAL

Elosz6

A neutronindukalt  magreakciok  hataskeresztmetszetének
meghatarozasa tobb okbdl is igen lényeges 14 MeV neutronenergia
kornyékén. Egyrészt, hogy megértsik a magreakciok lényegét,
ellendrizhessiik a kiilonbozé magreakcio-modellek alkalmazhatosagat,
masrészt, hogy adatokat szolgéltassunk fuzios reaktorok tervezéséhez,
hiszen meg kell becsiilni a 1étrejovo aktivitads nagysagat, a termelddott gaz
mennyiségét, a neutron sokszorozast, a sugarzasi karosodast; a relativ
gerjesztési fliggvényekhez abszolut referencia-adatokat kell szolgaltatni,
valamint egyre nagyobb az igény a nemzetkdzi adatbankok (pl. ENDF,
JENDL stb.) ajanlasainak ellenérzésére.

A magreakciok teljes gerjesztési fiiggvényére sziikség lenne bizonyos
esetekben, példaul a szerkezeti anyagokra, hiszen igy a neutronfluxus
hely- és energia szerinti eloszlasat meghatdrozva a reakcid sebesség
térbeli eloszlasdra a sziikséges szamitasok elvégezhetok. A teljes
figgvény kimérése igen nagy szamu, koltséges mérés elvégzeését kivanna,
ezért jelentds az elméleti szamitasok ellendrzése.

Nagy probléma, hogy még 14 MeV neutronenergianal is hidnyosak az
adatok, illetve szorast mutatnak attol fiiggetleniil, hogy azok régiek vagy
ujak. Ezért nagy jelent6ségli a neutrongeneratorral elvégezhetd
szisztematikus mérés, a meglevd irodalmi adatok feldolgozasa, uj
szisztematikak felismerése, illetve a korabbiak ellendrzése.

Az (n,p) reakcidadatok feldolgozasa oOndalld6 munkdm, ezért a
dolgozatomban részletesen foglalkozok a téméaval, ezen kiviil az (n,a)
szisztematika kidolgozasdban is részt vettem, amelynek vazolom a
legfontosabb eredményeit, €s itt utalni szeretnék egy kézos publikaciora,
ahol a részletes leirdson kiviil a javasolt (n,o) hatdskeresztmetszet-értékek
is megtalalhatok: A. D. Majdeddin, V. Semkova, R. Doczi, Cs. M. Buczké
and J. Csikai: Investigations on (n,a.) cross sections in the 14 MeV Region
[5.15].
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Kisérleti megvaldsitas

A szisztematikdk alapjat képezo kisérleti adatok jelentds részét a KLTE
Kisérleti Fizikai tanszékén hatdroztuk meg. A mérések egy részében
magam is részt vettem (Id 3-4. fejezet), mas részik a munkam
elkezdésekor mar rendelkezésemre 4llt.

A besugarzasokhoz nagytisztasagih  (Goodfellow), természetes
1zotoposszetétell, vékony fémfolidkat készitettiink eld, amelyeket 19 mm
atméroju korong, illetve 10x15 mme-es téglalap alaktra vagtunk. Ezeken
kiviil szintén 19 mm &tmérdjii korongga préselt fém-oxid porok is
felhasznalasra kertiltek. A mintdk vastagsaga altalaban 0,2 és 1 mm kozott
valtozott a detektdland6 gamma-energiaknak megfelelden. Béta- rontgen-
¢és lagy gamma-sugarzasok detektdlasa esetén vékony, 0,05-0,2 mm-es
mintakat kellet valasztani.

A neutronokat a “H(d,n)*He reakcié révén, 180+5 keV magnesesen
analizalt deuteronnyalab és vastag TiT target segitségével allitottuk eld,
szorasmentes elrendezésben [5.10]. A neutronenergia aszerint valtozott,
hogy a bejovd deuteronnyalab iranydhoz képest milyen szdgekben
helyeztiik el a doziméterfolidk kozé helyezett mintakat.

Nézziink néhany jellemzd értéket! Az atlagos neutronenergia és annak
szorasa az 5.1. tablazatban tekinthetd meg kb. 0,1 sr térszogl besugarzasi
geometriat tekintve.

5.1. tablazat. Az alkalmazott neutrongeneratorra vonatkozo tipikus kisérleti

paraméterek
Szog (fok) 0 30 60 90 120 150 180
Atlagos 14,78 (14,68 (14,42 14,07 [13,73 [13,49 |13,40
neutronenergia
(MeV)

Szoras (MeV) 0,17 (0,15 (0,12 0,08 (0,10 (0,12 0,13

Az adatok azt jelzik, hogy a neutronok energiaszorasa kb 0,5-1 % koze
esik a 14 MeV-os tartomanyban.

A nehéz elemek esetén létrejovd kis hatdskeresztmetszetli (n,o)
reakciok vizsgéalatdhoz kiterjedtebb mintak sziikségesek, amelyeken beliil
a fluxussiiriiség-spektrum ®(E) jelentékenyen megvaltozhat [5.93]. Ezért
az aktivacids unfolding modszert tovabb kellett fejleszteni a térfogatra
atlagolt ®(E) fiiggvény meghatarozadsdhoz [5.94]. A neutronspektrum
alakja 12 kiilonb6z6 kiiszobenergidju reakcid segitségével keriilt
meghatarozasra. Ezen reakciok hatdskeresztmetszet-gorbéit az IRDF 90
dozimetriai fajlbol vettiik.
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A besugarzott mintak abszolut aktivitasait Ge(Li), HPGe ¢és Nal
gamma-spektrométerekkel mértiik. A cslcsteriilet analizalasat IBM
kompatibilis személyi szamitogépekre irt ACCUSPEC nevli program
segitségével hataroztuk meg.

A lagy gamma- ¢és rontgensugarak detektalasa berilliumablakos HPGe
illetve Si(Li) detektorral tortént. A béta-részecskék szamlalasara egy 4n
proporciondlis szamlalo és egy végablakos GM-csd szolgalt. A besugarzas
alatt a neutronfluxus idébeli valtozasat egy BF; ,long counter”-rel
regisztraltuk.

A szamitdsok sordn a kovetkezd korrekciokat vettiik figyelembe: a
neutronfluxus id6beli valtozdsa, a gamma- béta- és rontgensugarak
Onabszorpcidja, valodi koincidencia, holt 1d6, a besugarzas és a mérés
geometriaja, a neutronok mintan beliili abszorpciodja [5.93 5.95].

A hatéaskeresztmetszet-adatok hibdinak f6 forrdsai a kovetkezdk: a
szamlalas statisztikdja, a detektor hatdsfoka, a minta tomege, a
bomlasallandok, az energia és a fluxus bizonytalansaga, az alacsony
energidju  neutronok hatdsa [5.62], a dozimetriai reakciok
hataskeresztmetszetének a hibaja. A reakciotermékekre vonatkozo, a
bomlasra jellemzd adatokat a [5.96-5.98] irodalmakbol vettiik.

Az (n.p) reakcidk hataskeresztmetszetének vizsgalata 14 MeV
neutronenergia kérnyékén

Bevezetés

Jelentds mennyiségli publikaciot talalhatunk, amelyek elemekre illetve
izotopokra mert vagy szamitott hidrogénemisszids
hataskeresztmetszetekrdl szdmolnak be [5.1-5.14]. Ezek az adatok tobbek
kozott azért sziikségesek, hogy megbecsiilhessiik a kiilonféle reaktor
szerkezeti anyagok sugarkdrosodasat, valamint hogy kiegészithessiik a
neutron aktivacids hatdskeresztmetszet adatbazist, amelyet aztin a
nukledris technikaval kapcsolatos tervezési feladatok megoldasara
hasznalnak.

A hossza felezési idejii termékek keletkezésével jar6 magreakciok
hataskeresztmetszetének meghatarozasa kiemelkedd jelentéségli a
reaktortechnikdban. Pontos 14 MeV neutronenergiara vonatkoz6 adatok
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sziikségesek a kiilonféle adatbazisok ellendrzéséhez, valamint a gerjesztési
fliggvények normalasahoz.

A preciz (n,p) hataskeresztmetszetekre alapozva szamos tanulmény [5.11;
5.27; 5.81; 5.83-5.87] foglalkozik az izotop- és aszimmetria-paraméter
fliggésen alapuld szisztematikak javitasaval. A megbizhatd elméleti és
empirikus formuldk nélkiilozhetetlenek, hogy megbecsiilhessiik a
hataskeresztmetszeteket olyan esetben, ha kisérleti adat nem all
rendelkezésiinkre.

Eredmények

Osszegytijtottem az  elézéekben leirt kisérleti modszerekkel
Debrecenben megmért hataskeresztmetszet adatokat, majd ezeket
kiegészitetem a legfrissebb irodalmi értékekkel, hogy elkészithessem az
ajanlott  értékek Osszefliggd adatsorat. A  hataskeresztmetszetek
szisztematikus tanulményozéasa azt mutatta, hogy néhany esetben igen
nagy szorast mutatnak a kiilonféle irodalombol vett értékek. Ennek oka
nagyrészt az eltérd kisérleti koriilményekben, a kiilonféle felhasznalt
referencia-reakciokban és az elfogadott bomléasi adatokban keresendo.
Forrest moédszeréhez [5.11] hasonléan az ajanlott hataskeresztmetszeteket
a legfrissebb adatok [5.8-12; 5.16-80] atlagaként adtam meg. Kizartam
azokat az értékeket, amelyek az atlagtdl irredlisan nagy (>50%) eltérést
mutattak. Az ajanlott (n,p) hataskeresztmetszeteket az 5.I1. tablazatban
foglaltam Ossze.

Meg kell jegyezni, hogy az irodalmakban fellelhet6 14 MeV
neutronenergia kornyékén mért kisérleti adatok extrapolalhatok a kivant

neutronenergiara a kovetkezo kifejezés [5.27] segitségével, melyben m;, a
gerjesztési fiiggvény meredeksége:

m; (%/MeV)=-19.1+137.85+1207S° |, /5.1/

¢s ahol S = (N-Z)/A az aszimmetria-paraméter.

Kasugai ¢s munkatarsai [5.27] felallitottak egy empirikus formulat (5.2.
egyenlet), amellyel széles tomegszam-tartomanyban (A = 19-187) adhatok
meg 14 MeV neutronenergidra vonatkozo6 hataskeresztmetszet-értékek:

14 (mb)=1830(N-Z+1)exp(-50.7(N-Z+1)/A) .  /5.2/
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Az /5.1/-es ¢és /5.2/-es Osszefiiggések alkalmazhatok 14 MeV
neutronenergia kornyéki hataskeresztmetszetek becslésére.

Az (n.a) reakcidkhoz hasonléan [5.15] az 0Osszegyljtott (n,p)
hataskeresztmetszet-adatok izotopfiiggése jol kozelithetdé a kovetkezd
Osszefiiggéssel:

_ . —bS—cS2
Onp (A) 7—const — € /5.3/

ahol a, b és c illesztési paraméterek. Az /5.3/formula hatranya, hogy csak
legalabb harom stabil izotoppal rendelkez6 elemekre alkalmazhato.

Az 5.1. abréan lathato néhany példa a o, p(A) fliggvény menetére. Amint az
abrabol is kitlinik, a o,, eértékek izotopfliiggése féllogaritmikus
abrazolasban nem linedris.

Az /5.3./ egyenletet felhasznalva 61 ismeretlen (n,p) adatot szarmaztattam,
amelyek mérése lehetetlen vagy nehézkes lett volna kedvezdtlen bomlasi
sajatsagok miatt. Ezeket a hataskeresztmetszeteket az 5.III. tdblazatban
tiintettem fel.

A totalis (n,p) hatdskeresztmetszetet a o, €rtékek izotopgyakorisiggal
sulyozott atlagaként hataroztam meg 54 elem esetén. Ezek az adatok az
5.1V. tablazatban talalhatok.

Az ajanlott o, , ért€kek €s a oy pem emisszids mérések révén nyert adatok
[5.1-5.14] Osszehasonlitasabol kitlinik, hogy a (n,np) reakcidok
1étrejottének valoszinilisége még kozepes €és nehéz magok esetén is
szamottevo.

Az 5.1I. és az S.II. tablazatok hataskeresztmetszet-adatait az 'S’
aszimmetria-paraméter fliggvényében abrazolva az értékeket a Levkovskij
[5.81-5.82] altal megadott empirikus kifejezéssel kozelithetjik. Ha az
exponencialis tényezd szorzojaként ( B(A) ) és az exponensben egy
tovabbi tag szerepel /5.4/, az illesztés javithato.

2 2
O'np=a(Al/3+1)2e_b(S+S ) —aB(A)e 28 +ST) 5

A paraméterek értékeire a kovetkezoket kaptam:
a=23,659+1,128 és b =23,041£0,507.

Kikiiszobolhetd az /5.4/ egyenlet két paramétertdl valo fliggése, hogyha a
on,p rtékeit elosztjuk a B kifejezéssel:

2
R:anp/(A1/3+1)2=e—bS+CS /5.5/
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Ez utobbi illesztést €s az illesztési paramétereket az 5.2. abran tiintettem
fel. Az abrarol leolvashatd, hogy magikus rendszamu és deformalt magok
esetén szembetling a trendtdl vald eltérés. Az adatok illesztése esetiinkben
a legkisebb négyzetek modszerével tortént.

Ahhoz, hogy a kiilonb6z0 szerzok altal felallitott szisztematikak koziil
a legmegfeleldbbet tudjuk kivalasztani, a kovetkezoképpen megadhato "F*
mennyiséget szamoltam ki:

F= Z‘4( | Okisérleti = Oszamitott |) / O'szémitott- /5.6/

[P

Az F/n mennyiséggel jellemezhetjik a formuldk josagat, itt ‘n’ a
hataskeresztmetszet adatok szdma az adott szisztematika altal atfogott
intervallumban.

Az 5.V. tablazatbol leolvashatd, hogy Eder [5.83], Bychkov [5.84],
Forrest [5.11], Ait-Takar [5.85], Kasugai [5.27] és munkatarsaik altal
megadott empirikus formuldk jol adjdk vissza az ajanlott (n,p)
hataskeresztmetszeteket széles rendszam- és tomegszam tartomanyban
anélkiil, hogy az adatsort részekre osztandk. Meg kell jegyezni, hogy azok
a formuldk, amelyek egy-egy sziikebb rendszam- vagy tOmegszam
tartomanyra érvényesek, jobban illeszkednek adatainkra. Az 5.3. dbran
lathato hisztogramok a kiilonb6zd szerzOk altal publikalt, és az S5.II. és
5.111. tdblazatban talalhato adatok 6sszhangjat jellemzik.

Az o,p adatok szisztematikus tanulmanyozasa lehetévé tette, hogy
hosszii felezési idejli target- illetve termékmagok esetére (n,p)
hataskeresztmetszeteket becsiiljek meg. Ezek az adtok az 5.VI. tdblazatban
talalhatok.

Meg kell jegyezni, hogy a SINCROS-II rendszer [5.88] jelenlegi
valtozata 50 MeV neutronenergidig alkalmas az (n,p) hataskeresztmetszet-
gorbe leirdsara. A SINCROS-II szamitasok [5.89-5.91] jol egyeznek a 14
MeV-os adatokkal is.

Az (n,0) hataskeresztmetszetek analizisébol levonhatd néhany
kovetkeztetés

Az Osszegyljtott (n,a) hatdskeresztmetszetek ebben az esetben is
kiegésziiltek a /3/ egyenlet segitségével szdrmaztatott értékekkel. Az igy
nyert adatbazis illesztésére szintén a /4/-es formula szolgalt. A
paraméterek értékei (n,a) szisztematika esetén:

a=15,070+0,53 b=27,55+0,754
Az illesztés josagat jellemz6 F/n értéke: 0,322.

Az ajanlott adatokat Osszevetve a teljes hélium emisszid mérésen
alapulokkal, az éallapithat6 meg, hogy az (n,na) reakciok
hataskeresztmetszet-értéke elhanyagolhatd, kivéve, ha a targetmag
konnyt.
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5.11.tablazat. Ajanlott értékek (n,p) hataskeresztmetszetekre
(14.7£0.2) MeV neutron energianal

Target Z A c*Ac
(mb)
B 5 11 4.2+0.2
N 7 14 45.2+6
O 8 18 2.3+0.5
F 9 19 18.6+0.88
Na 11 23 47.0+2
24 183.6+9
Mg 12 25 88.04+13
26 39+11
Al 13 27 7042
28 238.7+30
Si 14 29 135.33+15
30 70.04+20
P 15 31 91.85+3.48
32 237125
S 16 33 134122
34 78+8
Cl 17 35 110+£10
37 25.4+3
K 19 39 314+14
41 51.36+3
40 470.01£50
Ca 20 42 178.25+12
43 99.83+13
44 43.27+6
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Sc 21 45 5718
46 251+13
Ti 22 47 13619
48 57.2+2.7
50 11.916
V 23 51 33.3+1.7
50 294130
Cr 24 52 80+4
53 4242 1
54 17.4+1
Mn 25 55 45+10
54 350+15
Fe 26 56 11516
57 5944
Co 27 59 51+1
58 366+19
Ni 28 60 14818
61 64+4
62 3714
Cu 29 63 70+13
65 20.93+4
64 18510
Zn 30 66 73.318
67 37.916
68 15.242.5
Ga 31 69 64+5
71 20.5+1.5
70 7418
72 31.6+1.4
Ge 32 73 19.4+1 1
74 10.1+£0.5
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/6 2.810.4
As 33 75 18.7+2.1
74 11217
Se 34 76 4913
78 19+1.1
Br 35 81 2145
80 4516
Kr 36 82 2315
84 11£2
86 5+1.5
84 9518
Sr 38 86 44+4
88 17.442
Y 39 89 22.244.2
90 3715
Zr 40 91 29+4
92 20.23+2.5
94 7.541.1
95 41.3£2
Mo 42 96 21.3+1.1
97 14.620.8
96 146+8
Ru 44 101 21.241.2
104 6+0.7
Rh 45 103 1743
102 93.6+15
Pd 46 104 58+15
105 38+2.9
Pd 46 106 22.5+6
108 4+1
106 130+24
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Cd 48 111 23.25+2.1
112 16.1£3
Cd 48 114 8.5+1.3
116 2.96+0.3
In 49 115 13.26£2.95
116 14.6+2
Sn 50 117 11.7+0.6
119 7.1+0.8
120 4.5+0.5
122 10.5+1.5
Te 52 126 4.7+0.2
128 2.9+0.1
130 1.7+£0.1
| 53 127 11.742
Xe 54 128 2714
131 6.1+£0.6
Cs 55 133 10.5+2
132 15.3+3.5
Ba 56 136 4.8+0.7
138 2.18+0.15
La 57 139 4.5+1.1
Ce 58 140 7.05+0.7
142 4.8+£0.8
Pr 59 141 11.5+0.9
142 13.7+1.1
143 11.5+2.3
Nd 60 144 9.8+1.5
145 7.25+1.6
146 4.5+0.7
144 1944
Sm 62 148 9.8+0.8
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150 7+0.6
Eu | 63 | 153 4.2+0.4
Gd | 64 | 157 5.4+1.1
158 3.241.2
T | 65 | 159 5.1+0.4
158 10.6+1.2
Dy | 66 | 160 741.5
162 4.3+1
164 2.55+0.5
Er 68 | 166 4.5+0.7
167 3.4+0.3
Er 68 | 168 2.8+0.4
Yo | 70 | 174 3+0.2
Lu 71 | 175 4+0.7
Ta | 73 | 181 2.94+0.18
182 6.5+0.5
W 74 | 184 2.61+0.12
186 1.25+0.25
Re | 75 | 187 3.73+0.28
184 9.30+2
Os | 76 | 188 4+0.8
190 2.2+0.5
192 120.03
Au | 79 | 179 2+0.5
196 9.3+1
Hg | 80 | 198 4.5+0.8
199 2.5+0.5
Tl 81 | 203 4.2+0.8
205 1.940.2
Bi 83 | 209 0.8+0.3
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5.I11. tablazat. Az /5.3/ egyenlet alapjan szarmaztatott (n,p)
hataskeresztmetszet adatok (14.7£0.2) MeV neutron energianal

Target | Z | A c

(mb)
S 16| 36 28.6
Ca 20 | 46 9.2
48 1.5
Ti 22 | 49 23.1
Fe 26 | 58 28.4
Ni 28 | 64 3.75
Zn 30| 70 2.15

77 30.9
Se 34| 80 6.7

82 2.16
Kr 36| 78 81.4

83 16

Sr 38| 87 28.4
Zr 40 | 96 1.93

92 186.7
Mo 42 | 94 69.4
98 7
100 1.96
98 68.1
Ru 44 | 99 46.3
100 31.3
102 14.1

Pd 46 | 110 0.82
108 66.7
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Cd 48 | 110 33.3
113 11.3
112 41.6
114 25
Sn 50| 115 19.3
118 8.7
122 2.9
124 1.68
120 14.3
Te 52123 8.8
124 7.2
125 5.9
Ba 56 | 130 24.8
134 8.7
Ba 56 | 135 6.4
137 3.3
Nd 60 | 148 3.3
150 1.9
147 11.6
Sm 62 | 149 8.3
152 5
154 3.5
156 15.2
Dy 66 | 161 5.5
163 3.3
162 11.4
Er 68 | 164 7.2
170 1.66
W 74 1180 15.2
183 4.2
186 5.96
Os /6| 187 4.7
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189 2.9
Hg 80 | 200 1.85
Hg 80 | 201 1.22
202 0.8
204 0.34

5.IV.tablazat. Az elemek totalis (n,p) hataskeresztmetszete
(14.7£0.2) MeV neutron energianal

Elem Z | 6 (Mb)
N 7 45.2+6
O 8 | 2.3+0.5
F 9 | 18.6£0.9

Na |11 ] 47.0+2
Mg | 12 | 158.0+10
Al 13 | 70.0+2
Si 14 | 231.4+30
P 15 | 91.9+3.5
S 16 | 229.5+25
cl 17 | 89.5+10
K 19 | 296.3+14
Ca | 20 | 457.8+50
Sc | 21| 57.048
Ti 22 | 74.9+12
Vv 23 | 33.3+1.7
Cr | 24| 84.2+18
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Mn | 25| 45.0+10
Fe |26 | 127.3+15
Co |27| 51.0+1
Ni 28 | 290.1+19
Cu |29]| 54.9+13
Zn | 30 | 114.7+10
Ga |31 46.645
Ge |32 29.8+8
As | 33| 18.7+2.1
Se |34]| 16.0t4
Kr | 36| 13.0+3
Sr | 38| 21.245
Y 39 | 22.2+4.2
Zr 40 | 27.145
Mo |42 | 475+2
Ru |44 | 28344
Rh | 45| 17.0+3
Pd |46 | 23.2+4
Cd |48| 17.245
Sn |50| 8.1+2
Te |52| 3.5

| 53 | 11.7+2
Cs |55]| 10.5+2
Ba |56 3.0+0.7
la |57 | 4.5+1.1
Pr 59 | 11.5+0.9
Nd |60]| 9.1+1.5
Sm |62]| 7.2+1
Tb | 65| 5.1+0.4
Dy |66]| 3.9+1
Er 68 | 3.4+0.7
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Ta | 73| 2.9+0.2
W 74 | 35405
Os |76]| 2.240.6
Au | 79| 2.0+0.5
Hg |80]| 1.7+05
Tl 81 | 2.6+0.3
Bi 83 | 0.8+0.3
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5.V. tablazat. Az (n,p) szisztematikak Osszehasonlitdsa (14.7+0.2) MeV neutron energianal

Tomegsza 0*  Fn

Szerzd Formula, ¢ (mb) m
tartomany
553(4% 41 exp(_34.8 N-Z+ 1) 19<A<40 17  0.468
Levkovskii o= A+l

N-Z 40<A<188 175 0.399

49.4(A" +1)° exp(—SS.lTj

Eder et al. N— Zj 19<A<188 191 0.29

A2/3

o= exp(1.31 +0806A"* —103

A

Bychkovetal. _qq A1/3+1)2exp{ / % (‘53'3N_AZ+1+°-622Z_1‘3-20j} 40<A<188 175 0.307

Forrest

2
0':11.23(A1/3+1)2 exp{—32.73—N;Z—46.57(N_Z) +0.218A1/2j 40<A<I8s 1750254
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2794 exp(—39.l¥) 40<A<62 25 0.200
Kumabe &s L osga? exp(_ 3l —zj 63<A<89 28 0.336
Fukuda A
0.04 A exp(_47_8 N . Zj 90<A<188 113 0.289
Ait-Tahar _ 40<A<188 175 0.309
o =1402(A" +1) exp(—39.1 N-Z+ l)
Kasugai et al. o= 1830(N-Z+ l)exp[_soj N-Z+ lj 19<A<I88 191 0.280
o= 7z7’02(A1/3 + 1)2
Korovin et al. 11<A<209 207 0.331

2
x {A1‘1‘28(1.1242(N _f+ 1) -

+0.4936 exp[—194.69(

N-Z+1

3
0.73212(N _AZ+ 1) + 0.11707J

2
j - 5.3778[

N-Z+1

i
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Ait-Tahar o< 1402{ A% 1) exp(_” Nz« 1) 40<A<I88 175 0.309
Kasugai et al. o= 1830(N-Z+ 1)exp(_50,7 N-Z+ 1) 19<A<I88 191 0.280
o= zzroz(Al/3 + 1)2
. 2 3
Korovin et al. y { Am(m 42(N - AZ + 1) B 0.73212(N ~Z+ 1) Lol 1707] 11<A<209 207 0.331
+ O.4936exp(—194.69(N —Zt 1) —5.3778(N —Zt 1)]}
A A
Sajat N-Z 11<A<209 207 0.351

23659(A" +1) exp(—23.041((N ; Z) +(

A

)

* Az adatok szama
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5.VI. tablazat. Hosszu felezési idejli target és végmagokra becsiilt (n,p)
hataskeresztmetszet adatok (14.7+0.2) MeV energianal

(A Ty, mennyiséget években adtam meg, ha kiilon nincs jeldlve a

mértékegység.)
Reakcid Tip G (mb)
target Tp/végmag Tz
“Ca(n,p)*’K 0/1.28 10’ 470450
*Cr(n,p)*°V oo/1.4 10" 294+50
%Ni(n,p)*Co 0/5.27 148+8
3Cu(n,p)*Ni 0/100.1 70+13
“’Mo(n,p)’*Nb 0/3.47 10’ 186.7
*"Mo(n,p)’*Nb 0/2.03 10 69.4
'%Cd(n,p)'®Ag 0/2.37m +418 66.7
PBa(n,p)**Cs 0/2.062 8.7
P Ba(n,p)'*°Cs /2.3 10°+53m 6.4
P"Ba(n,p)"'Cs 0/30.07 3.3
8Dy (n,p) " Tb /180 10.6+1.2
OW(n,p)'¥'Ta 0/8.15h +>1.2 10" 15.2
32Si(n,p)**Al 172/33ms 16
*ICa(n,p)"'K 1.03 10°/o0 263
*Fe(n,p)”"Mn 2.73/00 145
**Ni(n,p)”Co 7.6 10%/00 165
“Fe(n,p)*°Mn 1.5 10%/51s+1.77s 17
%Ni(n,p)*Co 100.1/27.4s 34
PSe(n,p)”’ As <6.5 10%/9.01m 17
*'Kr(n,p)*'Br 2.29 10°/e0 39
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Kr(n,p)*’Br 10.756/2.90m 12
*Sr(n,p)’°Rb 28.78/158s+258s 11
S7r(n,p)”°Y 1.53 10°/10.18h+0.82s 18
"Mo(n,p)*Nb 4.0 10°/00+16.13y 63
"Pd(n,p)'’Rh 6.5 10°21.7m 20
12°Sn(n,p)"*°In ~1 10°/1.6s 2.7
Ba(n,p)'*’Cs 10.52/o0 13
1Sm(n,p)"*°Pm 10.3 10%/5.53 17
PISm(n,p)”°'Pm 90/28.40h 7.4
Dy(n,p)”*Tb | 3.0 10°21.5h+9.4h+22.7h 22
P'He(n,p)”*Au | 520/38.02h+600ms+420ms 9.5
S.1.abra. Az G, adatok izotopfiiggese
1000 F————T1 AT
T crfe Ni
- Zn Cd
100 |- Ge |
g Ba
E i .
© ol =

1 | oy ALy
40 60 100 120 140

A
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5.2.abra. Az G,/ (A"+1)? mennyiség az aszimmetria paraméter
( (N-Z)/A) fiiggvényében

102 :T T T T T T T T T T T T T T T :

I () Mért ]

10" £ : Szarmaztatott

i s f

o 100 = §
< : ]
o I |
10'1 = -

" a=17557+ 1.284 ]

L p=12.868 £ 1.980 o ]

2| 8581211914 |

El 1 1 l 1 1 1 1 l 1 1 l 1 1 l 1 1 1 l 1 E

0.00

0.05

0.10
(N-2)/A

0.15

0.20
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5.3. abra. A. (Gkisérleti' GSZémitOtt) / Gszém‘itott- mennyiSég
gyakorisaganak eloszlasa (n,p) reakciok esetén

Kasugai et. al.

Gyakorisag
(6}

_IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII_
-IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII-
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o
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Eder et. al.
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Ait-Tahar
VT T I T T T T I T T T T I T T T T I T TA
oY Lo
-1 0 1 2
(OK-0s52)/0s7
Korovin et. al.
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kl 1 1 1 l 1 1 1 1 l 1 1
-1 0 1 2
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AZ EREDMENYEK OSSZEFOGLALASA

(Tézisek)

1/ Az ittrium vizsgéalata sordn a kovetkezd reakciok gerjesztési
fuggvényet mertem meg aktivacids modszerrel a reakcmkuszobtol 14 7
MeV-ig %edo neutronenergia  tartomanyban: *Y(n,2n)* Y
®Y(n, )86Rb Y (n,p)¥'Sr; ¥Y(n,0)*"Rb; ¥Y(n,n’y)*"Y. A %St termék
tisztin B emitter, az aktivitasat a radiokémiai elvalasztast kovetSen f-
szamlalassal hataroztam meg. A tobbi esetben y-spektrometriai vizsalatot
alkalmaztam. Az (n,a) és (n,p) reakcidk esetében az eredmények az elsd
Osszefiiggd adatsort adjak a reakciokiiszob kdrnyéki energiatartoméanyban,
az (n,n’y) reakciot tekintve pedig a 4-13 MeV energiatartomanyban a
gerjesztési fliggvényben 1évo szakadékot iveli at. Az (n,2n) reakcid estén
az eredmények megerdsitik az irodalomban talalhato értékeket.

2/ Az irodalomban fellelhetd gerjesztési fliggvények kiegészitése
illetve az ellentmondasok felolddsa céljabol tovabbi differencialis
hatiskeresztmetszeteket hatdroztam meg a 7-14,7 MeV ig teg]edo
neutronenergla tartomang/ban a kovetkezo reakcmk eseten Zr(n oc) er
Zr(n a) Sr Mogn o)V 7y, ©Se( noc (gn o)’ Sc ’Co( n§oc) Mn,
2 Mo(n,p)>2™Nb, Mo n,p) b, Mo( p) " mEND,
9°Zr<n,p) Y Z5(np) Y. PZe(p) Y. Ni(np)

3/ Mindezen reakciok folytonos neutronspektmmra atlagolt
hataskeresztmetszetét is megmertem €s ezeken klvul még a >*Fe(n, oc) 'Cr,
"SZn(n oc)°°N1 “'Al(n ioc) "Na, **Ni(n P y8ECo Zn(n,p)6 Cu

*Co(n,p)*Fe, **Zr(n,p)’*Y, Fe(n,p)56Mn T1(n,p)46m+gSc "Ti(n,p)*'Sc,
*Ti(n,p) ®Sc, “Ni(n,o) Fe reakciokra végeztem el az integralis adatok
meghatarozasat. A vastag Dberillium target bombézdsa ennél a
méréssorozatnal 9,72 MeV energiaji deuteron nyaldbbal tortént.

4/ Az integralis mérési adatokat az ENDF/B-VI, IRDF 90, JENDL-3,
BROND, JEF-2, CENDL-2, ADL-3 adatbankokbol és a SINCROS-II.
rendszerbdl nyert adatok alapjan szdmitott integralis értékekkel vetettem
Ossze. A kétféle médon kapott eredmények kielégitd egyezése esetén az
illetd adatbank ajanlésait a tovabbiakban standard dozimetriai adatoknak
tekinthetjiik.




5/ Az integralis ellendrzéshez felhasznalt neutron-spektrumokat az
Lunfolding” moddszerrel kombinalt sokfolias aktivacios technikaval
hataroztam meg. A Be(d,n) forras terének tanulményozéasa sordn az igy
nyert spektrumot 0sszehasonlitottam a neutronspektrométerrel mérttel.

6/ A 14 MeV neutronenergia kornyékén fellelhetd (n,p) hataskeresztmetszet
adatok  szisztematikdjanak tanulmanyozdsa soran Osszegyljtottem a
Debrecenben megmért hataskeresztmetszet értékeket, majd ezeket
kiegészitetem a legfrissebb irodalmi adatokkal, hogy elkészithessem az
ajanlott értékek Osszefiiggd adatsorat. 61 ismeretlen (n,p) adatot
szarmaztattam, amelyek mérése lehetetlen vagy nehézkes lett volna a
kedvezOtlen bomlasi sajatsdgok miatt. 54 elem esetén meghataroztam a
totalis (n,p) hataskeresztmetszetet a o, értékek izotopgyakorisiggal
stlyozott atlagaként, ezeket Osszevetettem a proton detektalason alapuld
un. direkt mérések eredményével.

A javasolt Uj adatsor a Levkovskij 4altal megadott empirikus
kifejezéssel illeszthetd meg. Ha az exponencialis tényezd szorzojaként egy
tovabbi kifejezéssel bovitjiikk az egyenletet, az illesztés javithatd. Ily
modon az o, adatok szisztematikus tanulmanyozasa lehetévé tette, hogy
hosszi felezési idejli target- illetve termékmagok esetére (n,p)
hataskeresztmetszeteket becsiiljek meg.
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7.
Summary

Extation functions were measured for **Y(n,2n)*®Y, *Y(n,p)*sr,
89Y(n,oc)%Rb, 89Y(n,n’y)gng and 89Y(n,oc)86mRb reactions from their
respective thresholds up to 14.7 MeV using the activation technique.
Quasi-monoenergetic neutrons in the energy range between 7.8 and
13.3 MeV were produced via the 2H(d,n)3He reaction on a D, gas target at
the Jillich compact cyclotron (CV 28). For the production of
monoenergetic neutrons in the range from 13.8 to 14.7 MeV the D-T

neutron generator of Debrecen was used. The activities of the 88Y, 891“Y,
86Rb and **™Rb reaction products high-resolution y-ray spectrometry was
applied. The 8Rb product was separated radiochemically and its activity
was measured also by low-level - counter; the results obtained using the
two counting methods were generally in good agreement. The product
®Sr is a pure [ emitter: its activity was exclusively assayed via
radiochemical separation and [ counting. Our results agree with the
literature values on the (n,2n) reaction and provide the first consistent set
of data on the (n,p) and (n,o) reactions near their reaction thresholds. In
the case of the 89Y(n,n’y)gng reaction our experimental data in the
energy range of 5 to 13 MeV fill the existing gap. For the 89Y (n,00)%Rb™
process no data have hitherto been reported except for some 14 MeV
values.

Concerning the 89Y (n,0) 3™ 2RD process the isomeric cross section ratios
[om/(om+0,)] were deduced for each neutron energy point investigated..
The data were compared with the results of nuclear model calculations and
a good agreement was found.

Precise cross sections were measured for the 90Zr(n,oc)87er,
7r(n,0)’'Sr, P*Mo(n,0)*™eZr, ©Sc(n,a)?K, >'V(n,0)**Sc, *Co(n,0) M,
Zr(0,p)’"™Y, *'Zr(n,p)’'™Y, *Zr(n,p)°Y, 6()Ni(n,p)mr’“"gCo reactions in
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the 7 MeV and 14.7 MeV neutron energy range using the activation
technique. Neutrons were produced by the variable energy cyclotron of
ATOMKI (Debrecen) using D, gas target Excitation functions were
completed this way with a number of new differential data. Special
attention was payed to the contribution of low energy breakup neutrons to the

total activity. Therefore, the spectral shape of neutrons produced in

2 . . . .
H(d,n)3He reaction has been determined by the activation unfolding

method. A systematic study of the available literature has shown that the
trends in the energy dependence of the cross sections measured by different
authors agree well in most cases. Experimental data are discrepant for the
N 7r(n,p)’™Y, *Zr(n,p)°*Y and **Zr(n,p)’*Y reactions in the 9-11 MeV, 5.5-
6.5 MeV and the 14 MeV regions respectively. The measured, calculated and
evaluated excitation functions deviate significantly for the reactions
investigated in this work.

A way for validation of the measured and evaluated differential data is
the comparison of the measured and calculated spectrum averaged cross
sections using a well known benchmark neutron field. The nuclear reaction
models can also be checked in this manner.

Spectrum averaged (ngg) and (n.p) cross-sections were measured for
the MFe(n,)’'Cr, ®*Znn,)®Ni, Aln,a)*Na, **Ni(n,p)**™Co,
64Zn(n,p)64Cu, 59Co(n,p)59Fe, 94er(n,p)94Y, 56Fe(n,p)5 Mn,
OTi(n,p)**™eSc, “'Ti(n,p)*’'Sc, **Ti(n,p)*Sc, “Ni(n,a)”Fe reactions in
addition to those listed in the previous paragraphs using thick target Be(d,n)

neutron field at Ej = 9.72 MeV. Results were compared with the calculated
spectrum averaged cross sections using the ENDF-B/VI, IRDF90, JENDL-3,
BROND, JEF-2, CENDL-2, ADL-3 data files and the SINCROS-II system.
The best fits to the experimental data are determined. These recommended
data libraries can be considered as standard dosimetry files, since the
agreement between the measured and calculated cross sections are
satisfactory for most of the reactions studied in this work. Evidently, almost
all evaluations show good agreement with each other and the experimental
data for the well known dosimetry reactions, e.g. in the case of 7T Al(n,00)**Na,
*Ni(n,p)**™¢Co and *Co(n,a)*Mn. New evaluations and measurements
are required for the following reactions: 90Zr(n,(x)87er, 94Zr(n,oc)glsr,
“Mo(n,0)*™® Zr and **Zr(n,p)**Y.
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Be(d.n) neutron sources are very often used for validation of

differential data by comparison of measured and calculated spectrum
averaged cross sections. The spectrum is strongly forward peaked and
hence the precise knowledge of the actual thick target Be(d,n) spectrum at
different D* beam energies is indispensable.
The multiple foil activation technique combined with some unfolding
methods is widely used for the determination of neutron flux density
spectra around thin samples or inside bulk media. However, the Pulse
Height Response Spectrometer (PHRS) allows the possibility to check and
control the spectrum continuously during the irradiation. Therefore, it
seemed to us worthwhile to compare the spectra obtained by the PHRS
system and the multiple foil unfolding method. The code SULSA was
used to determine the unknown ¢ E) function by the solution of the
following equation

a, = [ (E)o,(E)E 17.1/

where a; and o; are the reaction rate and the excitation function of the i-th
reaction, respectively, while i=I,...,n is the number of the measured
reaction. It is important to mention that the SULSA code does not need an
input spectrum.

A comparison of the neutron spectra obtained by the PHRS system and the
multiple foil activation method shows that the unfolded spectrum obtained
by the activation technique contains significant contributions of low
energy neutrons since the solid angle for the foil stack was larger than for
the scintillation detector, furthermore, the threshold energy of the PHRS
system 1is higher (=1.5 MeV) than for the activation reactions. The high
energy tail also shows deviation, which can be attributed to the limited
number of activation reactions and the low statistics of the PHRS
spectrum.

Recently, on the basis of precise cross section measurements a
number of investigations were devoted to improve the systematics based
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on the isotopic and asymmetry parameter dependences. The reliable
theoretical and empirical formulae are indispensable to estimate cross
sections if experimental data are not available. In this work the systematic
behaviar of the (n,p) cross sections was examined.

The isotopic dependence of the measured (n,p) cross sections can be well
approximated by the following expression

_ —bS—cS2
On,p (A)Z:Const =ae , 17.2/

where a, b, and c are fitting parameters.

Using Eq. /7.2/ 61 unknown oy, , data were deduced for nuclei having
unfavourable decay properties.
Total (n,p) cross sections were determined for 54 elements by

averaging the oy p values over isotopic abundances. The analyses of the

available hydrogen production cross sections and the recommended oy
data listed in this work indicate that the (n,np) and (n,d) reactions are
significant even for medium and heavy nuclei.

The fit of the empirical expression given by Levkovskii to the
recommended data proved that the gross trend in the (n,p) cross sections is
determined by the asymmetry parameter S. A new formula (Eq. 7.3), with
an additional term in the exponential, gives a substantial improvement in
fitting the data

2,-b(S+5%) _ —b(s+52)

o =aAl3 1 /7.3

np aB(A)e

The values of a and b parameters are 23.659+1.128 and 23.04110.507,
respectively. The fits of the formulae to the data were based on the
weighted least-squares method. The deviations from the trend are
significant for magic Z numbers and deformed nuclei.

The systematic studies of the Gy, data rendered possible to estimate
some (n,p) cross sections both for long-lived target and residual
radionuclides.
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