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Bevezetés

Az értekezés azon munka Osszefoglaldsa, melyet 1999 februarjaban még
egyetemi hallgatoként kezdtem, 1999 szeptembere és 2002 augusztusa kozott
mint PhD 6sztondijas, 2002 szeptembere ¢s 2003 juniusa kdzott mint predoktor
végeztem a Debreceni Egyetem Kisérleti Fizikai Tanszékén prof. dr. Csikai
Gyula iranyitasa alatt.

Az értekezés témdja a kiterjedt kozegek neutronokkal torténd analitikai
vizsgalata. Tartalmazza a neutronvisszaszordsi hataskeresztmetszet és a
fluxusperturbacios tényezé mérésében elért eredményeket, valamint a grafit és a
hidrogénes moderatorok aktivacidés analizisben valo felhasznaldsanak
Osszehasonlitasat. (Kiterjedt kozegek hidrogéntartalmanak meghatarozasara —
annak tudomanyos ¢€s gyakorlati jelentdsége miatt — a Nemzetk6zi Atomenergia
Ugynokség egy nemzetkozileg koordinalt programot inditott 1997-ben.")

A méréseket a Debreceni Egyetem Kisérleti Fizikai Tanszékén végeztiik,
kivéve a grafitméglyaban tortént besugarzdsokat és az abszolut aktivitas
mérését, melyeket japan egyiittmiikodésben a High Energy Accelerator
Organization (KEK), Radiation Science Center intézetében Tsukubaban (Japan)
végeztiink T. Sanamival és T. Michikawaval kozdsen.

Kutatasainkat az Orszdgos Tudomanyos Kutatasi Alapprogramok (OTKA
T037190) és a Nemzetkozi Atomenergia Ugyndkség (International Atomic
Energy Agency, Vienna, 10886/R0 és 9645/R0) tamogattak.

1. A neutronvisszaszorasi hataskeresztmetszet
Elozmények

A neutronvisszaszorasi hataskeresztmetszet (0p) fogalmat Csikai és Buczko
vezették be 1999-ben [1] mintdk visszaszorasi tulajdonsdganak mikroszkopikus
jellemzésére. El6zménye az Amaldi és Fermi altal 1936-ban bevezetett albedo
(P fogalma [2], mely a neutronvisszaszorast makroszkopikus értelemben
jellemzi.

A neutronvisszaszorasi hataskeresztmetszet nem fiiggetlen a geometriatol, a
szorokozeg elemi Osszetételén kiviil fligg a mérés elrendezésétdl is (1. abra).
Jelolje I az idéegységenkénti belitésszamot minta jelenlétében, I, pedig iires
mintatartéval. Ekkor az R = (I —1,)/1, mennyiségre a kivetkezét irhatjuk:

I’lUﬁ
R=C= F=CNday, (1)

YBulk hydrogen analysis, using neutrons, JAEA/PS/RCM97-1, Vienna, 1997



ahol C=10"" cm’/barn aranyossigi tényezO, n a minta Osszes atomjainak
szama, Op (barn) a neutronvisszaszorasi hataskeresztmetszet, S (cm®) a minta
detektor felé nézé feliilete, N (atom/cm’) a minta egységnyi térfogataban levd
atomok szdma, d (cm) a minta vastagsaga. A gz mérésekor tligyelni kell a minta
vastagsaganak megvalasztasanal, kiilonosen nagy abszorpcios
hataskeresztmetszetli elemek (Cl, Co, Ag, Hg) tovabba néhany fém (Zn, Fe, Cu)
és vegyileteik esetén, mert gz csak bizonyos mintavastagsagig (~1 cm) allando.
A molekulara vonatkozo6 reflexios hataskeresztmetszet:

aﬁmol = anaﬁl H (2)
i

ahol n; és o0z a molekula i tipusi atomjainak szama és reflexios
hataskeresztmetszete.

A kiilonb6zé elemek neutronvisszaszorasi hataskeresztmetszete allando
aranyu része a megfeleld (Maxwell-eloszlasti neutronokra atlagolt) rugalmas
szorasi hataskeresztmetszetnek. A mérések szerint [6] az 1. abran lathatd
elrendezésben ez az arany: 0;/0, =0,59.
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mennyiségeket (ahol p a minta slirlisége) a mintdk H hidrogéntartalméanak (m%)
fliggvényében abrazolva egyenest kapunk.



Eredmények

A neutronvisszaszorasi hataskeresztmetszet mérése
aktivacios foliaval

* BF; szamlalo helyett Cu aktivacids folia felhasznaldsaval hatdroztuk meg
néhany elem ¢és vegylilet reflexios hataskeresztmetszetét, mivel igy a mérés
geometridja egyértelmiibb. Jelolje A4 a folia aktivitasat a minta jelenlétében, 4,
pedig iires mintatartoval. Ekkor az R = (A—AO )/ A, mennyiségre igaz az (1)
Osszefiigges.

* Ellendriztiik szénhidrogének (CH), CHO vegyiiletek és viz felhasznaldséaval,
hogy az n—H (m%) fliggvény valoban egyenes. Ennek és a (2)-nek
felhasznalasaval hidrogenre: 0,5, = 34,4 [,2barn.

* Meghatéaroztuk szén, oxigén, aluminium és cink esetén a neutronvisszaszorasi
hataskeresztmetszeteket. Azt talaltuk, hogy ezek (az eltér6 geometria és
detektoranyag miatt) kb. kétszer akkorak, mint a BF; szamlaloval kapottak.

A neutronvisszaszorasi hataskeresztmetszet mérése
BF; szamlaloval, relativ modszerrel

* Mddszert dolgoztunk ki, mellyel lehetévé valik a  reflexios
hataskereszmetszet relativ mérése. Referencianak tekintettik a CH, molekula
neutronvisszaszorasi  hataskeresztmetszetét. A  modszer alapja az a
tapasztalatunk, hogy a mintdban 2 d pozicioban elhelyezett polietilén foliaréteg
(mely jol szimuldlja az egyenletesen elosztott foliat) vastagsaganak az R tobblet
belités a vizsgalt tartomanyban linedris fiiggvénye:

R=sd, +R,, (4)

ahol s a meredekség, d, a polietilén vastagsaga, Ry a O vastagsagu tiszta mintatol
szarmazo tobblet beiités (2. dbra).
* Nevezzik a d, = \RT / s\ polietilénvastagsdgot ekvivalens vastagsagnak. Az

ekvivalens vastagsag a polietilén folia azon vastagsaga, melynél a polietiléntdl a
minta jelenlétében szdrmazd tobblet belités ugyanannyi, mint az adott
vastagsagu tiszta mintatol szdrmazé. Ez — az eltér6 meredekség miatt — nem

egyenld a polietilén azon vastagsdgaval, melyet tiszta polietilén mérésével
kapnank.
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2. abra Az ekvivalens vastagsag fogalméhoz

» Az ekvivalens vastagsag fogalmabdl levezethetd a kdvetkezo:

=/OCH2de MT
PO My,

0-,8,1" 0,8,CH2 ’ (5)

ahol 0pr a minta anyagara vonatkozo reflexios hataskeresztmetszet, 0 a minta
strlisége, My a molaris tomege, Ogcr, Porz, Mcrn: @ megfeleld mennyiségek
polietilénre, da minta vastagsaga, d, az ekvivalens vastagsag.

* Az ekvivalens vastagsag meghatarozasaval és az (5) felhasznalasaval az adott
mintat alkoto atomok vagy molekulak neutronvisszaszorasi
hataskeresztmetszetét relativ modon hatdrozhatjuk meg, a polietilénre kapott
O e, = 37,6 1,0 barn érteket hasznalva referenciakent.

* Meghatéaroztuk kiilonb6z6 elemek reflexios hataskeresztmetszetét a fent leirt
relativ, néhany esetben pedig az abszolut [1] modszert alkalmazva. A gzk €s a
Maxwell-eloszlastt termikus neutronokra datlagolt o rugalmas szorasi
hataskeresztmetszetek hanyadosira a kovetkezot kaptuk: g, /0, =0,6 £0,02.

Ezen arany ¢€s a dgismeretében az adatkonyvtarakbol hianyz6 oz, megadhato.

* A reflexiés hatdskeresztmetszetek ismeretében barmely X elemre vagy
vegyliletre mint referencidra vonatkozé d, y ekvivalens vastagsag kiszamithat6 a
kovetkezd egyenldség felhasznalasaval:



MX Uﬁ,CH2
MCH2 Opx

pX de,X = IOCHZde,CHZ 4 (6)

melybdl vizre p,,,,d, ;.o = 1.30LP,;,d, o155
hidrogénre p,d,,, =016 [p.,.d, ., kovetkezik.

* Ha példaul a O vastagsagii mintaba vizet tesziink referencia anyagként
(X =H,0), akkor a (6) egyenldség megadja a vizre és a mar ismert, polietilénre
vonatkoz6 ekvivalens vastagsag kozotti Osszefiiggést. Ez foként akkor lehet
hasznos, ha nem akarjuk, hogy a mintank vizzel érintkezzen, mégis sziikségiink
lenne viztartalom meghatarozasahoz a kalibracios egyenes felvételére. A tiszta
mintara vonatkozé tobblet beiités (R7) €s a viznek mint referencidnak ekvivalens
vastagsaga elegendd az egyenes meghatarozasahoz (2. abra).

2. Fluxuseloszlas
Elozmények

A neutronok analitikai €és egyéb célokra torténd alkalmazdsaban gyakran
elengedhetetlen, hogy egy moderdtorban vagy kiterjedt mintaban minél
pontosabban ismerjiik a neutronfluxus eloszlasat. Ezt legegyszeriibben
detektorfoliak  alkalmazédsaval érhetjiik el. Azonban a mérdeszkoz
megvaltoztatja a mérendd mennyiséget, modositja a mérés eredményét (3. abra).
Ezért sziikséges bizonyos korrekcios faktorok bevezetése.




A folia a kornyezd anyagnal nagyobb befogasi hataskeresztmetszetének
koszonhetéen mintegy kiliritt kozvetlen kornyezetét. A jelenség neve
fluxusdepresszio, mennyiségileg a H fluxusdepresszios faktorral jellemezhetd:

H=¢/¢, (7)

ahol @ a neutronfluxus a folia feliiletén, @) a haboritatlan fluxus, mely a folia
tavollétében jellemzi az adott helyet.

A folidan beliil a kiilsé rétegek kevesebb neutront engednek a belsObb
rétegekbe, a folia mintegy arnyékot vet Onmagara. A jelenség neve
onarnyékolas, mennyiségileg a G 6narnyékolasi faktorral jellemezhetd:

G=¢)e., (8)

ahol (¢) a folian beliili atlagos fluxus:

<@=éidﬂwa )

d a folia vastagsaga, ¢(x) a fluxuseloszlés a folian beliil.
A teljes fluxusvaltozast az F fluxusperturbacios faktor jellemzi:

F=¢)¢,, (10)
mely eldall a G 6ndrnyékolasi és a H fluxusdepresszids tényezd szorzataként:
F=GLH. (11)

Mivel kiterjedt mintdk esetén a minta helyén a zavartalan fluxus hely szerint
nem éllando, ezeknél (7) és (10) kifejezésében (g, ) értendd ¢ helyett.

Judd [12] szerint a rezonancia neutronok tartomanyaban H = 1, amennyiben
a rezonanciak keskenyek és elegendden tdvol vannak egymastol.

Az Onarnyékolds €s a fluxusdepresszid tényezdinek szamitassal torténd
meghatdrozasa nem egyszerii feladat, de nem Iehetetlen, ha a formulakban
szerepl® paraméterek ismertek. Olykor viszont (foként aktivacids analizisnél) a
minta §sszetétele ismeretlen (hiszen éppen ezt akarjuk meghatarozni).

Buczk6 és Borbély 1978-ban modszert dolgoztak ki az atlagos termikus
neutronfluxus meghatarozasara abszorbealdé mintdkban [18] vékony méréfolidk
segitségével. Eredményiik szerint a termikus neutronfluxus eloszlasat a



Ax) = (ax2 +bx + c)_l (12)

gorbével irhatjuk le, ahol x a minta feliiletétdl mért tavolsag, a, b, c illesztési
paraméterek.
Khalil [20] szerint az epitermikus neutronfluxus eloszlasat a

(0(x):(a4x4 +a,x’ +a,x’ +a,x+a0)_1 (13)
fliggvény irja le, ahol @; (i =0, 1, 2, 3, 4) illesztési paraméter.
Eredmények

* Meghataroztuk az altalunk haszndlt, henger alakii Pu-Be forras aktiv
kozepének helyét. Méréseink szerint ez 1,5 mm-rel van a geometriai kdzepe
alatt.

Az F, G és H tényezOk vékony mintdkban

* Meghataroztuk a neutronfluxus eloszlasat és az F, G, H tényezdket vékony
indium és arany foliakdtegekre termikus és epitermikus neutronok esetén,
bonamid és grafit moderatorban.

* Meéréseinkben H # 1 az epitermikus neutronokra. Ennek oka, hogy az indium
¢s arany abszorpcios gerjesztési fliggvényeire az epitermikus tartomanyban nem
teljesiilnek a Judd cikkébdl [12] idézett feltételek.

o Méréseink szerint az F, G, H tényezOk a kotegvastagsag fliggvényében
termikus neutronok esetén a kovetkezoképpen adhatok meg:

F(d)=F,e™", (14)
Gd)=G,e™, (15)
H(d)=H,e™, (16)

ahol Fy, Gy, Hy) (=1) a d=0 vastagsaghoz tartozd értékek, f, g, h illesztési
paraméterek.

* Epitermikus neutronokra csak a H fluxusdepresszid esetén érvényes az
exponencialis Osszefiiggés (16).



Az F, G és H tényezOk kiterjedt mintakban

* Meghataroztuk a neutronfluxus eloszlasat ¢s az F, G, H tényezdket kiterjedt
grafit, bonamid [(CH,)sCONH], PVC (C,H;Cl), plexitiveg (CsHgO,), vas és
aluminium mintdkban, bonamid ¢és grafit moderatorban In, Au és Dy méréfoliak
segitségevel.

* A mérési pontok illesztésekor szamos esetben a (12) fliggvény nem irta le jol
a fluxuseloszlast. Ez csak a hidrogént tartalmazd mintdk (bonamid, PVC,
plexiiiveg) esetén fordult eld, amikor a szélektdl a minta kozepe felé haladva a
valtozas jelentds volt (1,3 — 4,4-szeres). Ekkor egyszer(i mésodfoku fiiggvénnyel
illesztettiink.

A termikus és epitermikus neutronok ardnya

* Meghataroztuk bonamid, PVC ¢s plexiiiveg mintdk esetén a termikus €s
epitermikus neutronfluxusok aranyat In méréfolidk segitségével.

* Az atlagos termikus ¢€s epitermikus fluxusok aranya bonamid mintdban 6,5,
plexiiivegben 7,0, PVC-ben csak 2,7, mert a PVC-ben 1évd Cl elnyeli a termikus
neutronokat.

A moderatorok dsszehasonlitasa

« A grafitmaglya (250 x 190 x 190 c¢m’) és a henger alaki bonamid t6mb
(&tmérdje 30 cm, magassaga 30 cm) moderatorként valod felhasznalasanak
eldnyeit és hatranyait tekintjiik at.

* Grafit moderatorban a termikus neutronfluxus kevésbé valtozik a forrastol
mért tavolsag fliiggvényében, mint hidrogéntartalmi moderatorban. Ezek alapjan
kiterjedt mintdk elemzésére célszeriibb grafit moderatort alkalmazni, ahol a
forrastol 10 cm tadvolsdgban mért termikus neutronfluxus csak 6%-kal tér el a
20 cm tavolsdgban mért értéktdl, mig viz moderatorban ugyanezen a tdvolsagon
a fluxus 1/13 részére csokken.

» Ugyanakkor grafit moderatorban az F' fluxusperturbacio értékei PVC, vas és
aluminium mintaban mind Al, mind Cd mintatartoban kozelebb vannak az 1-
hez, mint bonamid moderatorban.

* Vékony mintak esetén a termikus neutronokra vonatkozo F' fluxusperturbacid
a kotegvastagsag fliggvényében sokkal kevésbé valtozik bonamid moderatorban,
mint grafit moderatorban.

* A termikus és epitermikus neutronok ardnya bonamid moderatorban nagy,
azaz az epitermikus neutronok szdma a termikusakéhoz képest kicsi, igy
aktivacios analizis céljara epitermikus neutronokat hasznalni nem célszer.

* Mindezek alapjan azt a kovetkeztetést vonhatjuk le, hogy aktivacios analizist
termikus neutronokkal célszerli végezni, vékony mintakat hidrogénes, kiterjedt
mintékat grafit moderatorban besugarozva.
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