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1. Bevezetés

A neutronok felfedezése ota a neutronfizika fontos szerepet jatszik
a magfizikai kutatasokban és a nuklearis technologiaban. Ennek oka
az, hogy a neutronok tulajdonsagai a tobbi részecske jellemz6itol
igen eltéroek, ill. az, hogy neutronsugarzast viszonylag kénnyen el
tudunk allitani, majd vizsgalatokhoz felhasznalni. Ezen két ok miatt
a neutronfizika moédszereit és eredményeit hatasosan fel tudjuk
hasznalni a kémiai analitikaban.

A dolgozatban bemutattam a neutronok jellemz6it, a veliik
kapcsolatos magreakciokat, detektalasi- és vizsgalati modszereket,
kiilonos tekintettel az altalunk is hasznalt neutronreflexios, ill.
aktivacios eljarasra. Bemutattam az ETNA, ill. a BITATRON mérési
elrendezéseket, amelyek hasznalatdval, ill. a két geometria
kombinalasaval végeztiik a kisérleteket.

A méréseink célja az volt, hogy nagy térfogati mintdban elrejtett
szerves anyagot (pl. robbandanyagokat és kabitoszereket) ki tudjunk
mutatni neutronfizikai modszerek segitségével. Ez kiilonsen fontos,
mivel még ma is problémakat okoznak a talajban maradt
taposdaknak és az egész vilagot behalozd kabitoszer-kereskedelem.
Raadasul a kimutatand6 illegalis anyagok igen kis mennyiségben
tartalmaznak fémeket, ezért a hagyomanyosan hasznalt detektorok
egyre kevésbé hasznalhatok. A szerves anyagok hidrogén tartalma
azonban konnyen vizsgalhaté neutronok segitségével. A nagy
térfogatu és tomegli mintdk hidrogén tartalmanak meghatarozasara
az ENSZ Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség (NAU)
koordinalasaval és tamogatasaval mar két évtizede folynak kisérletek
nemzetkozi egylittmiikodésekben, amelyekben debreceni kutatok is
részt vettek.



2. Modszerek és eredmények

A kisérleteink soran feladatom volt a DE Kisérleti Fizika
Tanszékén talalhato BITATRON és ETNA mérési elrendezésekkel
torténd vizsgalat, ill. tovabbfejlesztésiik, azaz a neutronreflexios
modszer kiegészitése az aktivacidssal. A neutronok alkalmazasat az
indokolta, hogy kedvezdbben hasznalhatok a fémdetektorokkal
szemben szerves anyagok kimutatasara, azok nagy hidrogéntartama
miatt. Az aktivacios modszer lehet6vé tette a termikus- és az
epitermikus neutronok fluxus-eloszlasanak helyszerinti pontos
meghatarozasat is. A méréseink soran a reflektalt neutronokat BF3
detektorokkal mértiik és az R=(I-lg)/lo relativ értéket hataroztuk meg,
ahol lp a minta nélkiil, I pedig a mintaval mért beiitésszamokat
jelenti. Az R értékekbdl szamoltuk ki ezutan a mintdkra jellemzd
hataskeresztmetszeteket, ill. kovetkeztettink az R(z) és op(z)
fiiggvényekre is.

2.1. Meérések az ETNA mérési Osszeallitassal: Az ETNA
elrendezés egy 18,5GBq aktivitasi Pu-Be forrason és két henger
alaku, ~80cm® érzékeny térfogati BF3 szamlalon alapul.

Az els6 kisérletsorozatban a neutronfluxus eloszlasat vizsgaltuk,
oly modon, hogy henger alaka, Al mintatartokba helyezett
homokmintakat hasznaltunk reflektorként, amelyek koziil az egyiket
kiilonboz6é  poziciokba  elhelyezett polietilénnel (PE) teli
mintatartoval cseréltink ki. A PE mintdt a szamlalok
hossztengelyével parhuzamosan, arra merélegesen és atlds iranyban
mozgattuk a moderator szabad, ill. kadmiummal boritott felszinén.

Eredmények: az R, a PE-nel telt mintatartd6 és a rendszer
szimmetriatengelye kozotti tavolsag fliggvényeként, 0,46, ill. 0,13
érték{i maximumot adott a Cd lemez hasznalataval, ill. nélkiile. Az
ires moderatorfelszinen tortént fluxuseloszlas-méréseknél az
eloszlashoz tartoz6 FWHM értékét nem befolyasolta a Cd lemez
jelenléte, reflektor hasznélataval azonban igen.

A masodik kisérletsorozatban megmértik jra az dres
moderatorfelszinen a fluxuseloszlast, de a szamlalokat beboritottuk
Cd lemezzel. Megvizsgaltuk homok, ill. PE t6ltésti mintatartok, mint
reflektorok hatasat. A DLM2 (dummy landmine) mintat papir, ill.
ruhaanyag kozé rejtettik el kiillonbozé mélységben. A DLM?2
mintadhoz hasonlé mennyiségli hidrogént tartalmazo mintakat is
vizsgéltunk: PE, ammonium-nitrat és melamin alkalmazéséaval.




Meértiik az R értékét ugy is, hogy az Al dobozt adott magassagig
megtoltve homokkal, a DLM2 mintat kiilonbozé mélységben
rejtettiik el benne.

Eredmények: a neutronok fluxuseloszlasa fiigg a minta és a
detektorok egymashoz viszonyitott tdvolsagatdl és a moderatort
befedd Cd lemez jelenlététdl. Az R maximumat a rendszer
geometriai kdzéppontjaban éri el 0,64, ill. 0,17 értékekkel Cd boritas,
ill. annak hidnya esetén. A szabad moderatorfelszinen végzett
fluxuseloszlas-mérés soran kapott FWHM értéke ~12cm volt Cd lap
nélkiil és hasznalataval is. Ellenben reflektort is alkalmazva ~12cm,
ill. ~16cm értéket kaptunk a Cd lemez hasznalata nélkdl, ill.
hasznalataval. DLM2 ¢és PE reflektorokat hasznalva a
fluxuseloszlasokhoz tartoz6 FWHM értékekre ~8 cm adddott, amely
joval alacsonyabb, mint a szabad felszinhez tartozé hasonl6 adat.

Az R, mint a DLM2 minta és a detektor tavolsaganak fliggvénye,
azt mutatja, hogy a DLM2 kimutathatosagi mélységének maximuma
~8cm. Méréseket végeztiink DLM?2 nélkiili homok reflektorral is és
megallapitottuk: ha a detektor és a minta kozotti homokréteg
vastagsadga tobb, mint 8-10cm, akkor a DLM2 hatdsdt mar nem
tudjuk elkiiloniteni a hattértdl. Az Osszehasonlithatosadg érdekében
mas anyagokat is hasznaltunk reflektorként és ~8cm-es vastagsagnal
minden esetben elértiik az R telitési értékét.

Az ETNA ¢és a BITATRON mérérendszerekkel kapott, 8cm-es
mintavastagsagra vonatkozo R értékek Osszehasonlitasa szerint az
ETNA mddszerrel, Cd lap hasznalata mellett, hidrogén tartalmi
mintak esetén, a relativ beiitésszamok telitési értékei egy kettes
faktorral nagyobbak lesznek, mint BITATRON alkalmazasaval. Az
R értékeire 1,2, 0,8, ill. 0,7 értéket kaptunk az ETNA-val valo
kisérlet soran, amikor PE-t, melamint, ill. ammdnium-nitratot re;jto,
1,2kg tomegli papirreflektort vizsgaltunk. A papir helyett 0,55kg
textilanyagot hasznalva pedig ugyanezen adatokra 1, 0,4, ill. 0,5
értékeket nyertiink. A plasztik robbanodszerek kimutatdsa ilyen
koriilmények kozott nehéz, amit az a tény is bonyolit, hogy a
kiilonféle papirok és ruhaanyagok kémiai dsszetétele nem azonos.

A reflektor és a moderator érintkezési feliiletén mérhetd fluxus
eloszlas ismerete sziikséges a ,hand-held” neutron detektor
méretének megbecsléséhez. Fontos megemliteni, hogy a Cd lap
jelenléte nemcsak az FWHM értékét befolyasolja, hanem a jel-zaj
hanyadost is, igy novelheté a mérGeszkoz érzékeny térfogatanak



mérete. gy az ETNA geometria (lisd a dolgozat 3.1.1. abrajat)
ajanlhato a ,,hand-held” detektor felépitésének.

2.2. Osszehasonlitdé mérések az ETNA és a BITATRON mérési
Osszeallitdsokkal: A BITATRON elrendezés egy 18,5GBq aktivitasu
Pu-Be forrason és egy kisméretii, henger alaka BF3 szamlalon alapul.
Az aktivacios foliakkal elvégzett mérések soran egy 185GBq
aktivitast Pu-Be forrast, egy végablakos GM szamlalot és ~0,1mm
vastagsagu, ill. ~1,9cm atmér6ji In, ill. Au folidkat alkalmaztunk.

Az els6 mérési sorozatban a tiltott anyagok vizsgalatahoz
sziikséges alapvetd reflektoranyagokat vizsgaltuk meg reflexios és
aktivaciés modszerrel, ill. megallapitottuk az R(z) és a op(2)
figgvényeket (ahol z a reflektorvastagsagot jeloli).

Eredmények: a kétféle mérési modszernél az R értékek jelentGsen
eltértek egymastdl. Az R(z) fliggvények alakjat az exponencialis
eloszlas eloszlas-fiiggvényével irtuk le. Vagyis R(z) = Ro[1-exp(-
>pz)] alakban. Meg kell emliteni, hogy a kapott eredmények nem
egzaktak, értékiik fligg a reflektorok kémiai Osszetételétol és a
mérési geometriatol.

A masodik kisérletsorozatban a mérési koriilményeken nem
valtoztattunk, de kiszélesitettiik a megvizsgalt mintak korét. Célunk
volt az R(z) fuggvények meghatarozasa és a mérési eredményekbdl a
op mikroszkopikus hataskeresztmetszetek kiszamolasa. Megadtuk a
C, O, H és N atomokra vonatkozo op értékeket, majd az addicios
formula segitségével a molekulakra vonatkoztatott  Ggmol
hataskeresztmetszet adatokat. Megmértiik a bonamid moderator
szabad felszinén Dy és In aktivacios foliakkal a sikbeli fluxus-
eloszlast is.

Eredmények: az eloszlasfiiggvénnyel jol kozelithetok BITATRON,
ill. az aktivacios mddszer esetén is a kisérleti adatok. Az Rg értékek
Osszehasonlitdsa azt mutatja, hogy a termikus, ill. rezonancia
neutronok esetén az eredmények még ugyanazon reflektor esetén is
eltérnek. A kapott opmo értékek eltéréek, ha a drogokat
Osszehasonlitjuk a robbano-, ill. fedéanyagokkal. Megjegyzés: a
robbandanyagok nitrogént tartalmaznak, igy a robbanodszerek
kimutatdsdhoz a  nitrogénre  vonatkozéd  termikus  szdrdsi
hataskeresztmetszet pontos meghatarozasa sziikséges.

23. A BITATRON mérési Osszeallitdssal végzett tovabbi
vizsgalatok: A BITATRON mérési geometriaval végeztiink ujabb
méréseket, azon célbdl, hogy a op(H), op(C), cp(0O), op(N) értékek




vastagsag fliggését meghatarozzuk és megadjuk a fliggvények
kapcsolatat a mért R(z) fliggvényekkel. A op adatok ismeretében
kiszamoltuk a opmel értékeket is.

Az els6 mérési sorozatban NH4NOs tartalmi miitragyat
vizsgaltunk, a nitrogénre vonatkozé adatok meghatarozasa miatt.
Meértiink DLM2 mintdval és megvizsgaltuk, hogy a kiilonb6zd
fed6anyagok (SiO,, CH», =zeolit) hogyan valtoztatjdk meg a
kimutathatdsagat. Az R, ill. op értékeket lemértiik, ill. kiszamoltuk
kiilonbozé reflektoranyagokra, amelyek nagysaga megegyezett a
DLM?2 méretével, ill. a taroléedényével. Megmértiik fedéanyagok,
ill. ammoénium-nitrat esetén az R(z) és a op(z) fliggvényeket. Az
eredményeket az R, op és Zp értékek segitségével jellemeztiik. Az
utobbi két adat a kiterjedt minta egészére atlagolt értékek, amelyek
kiszamitasanal figyelembe vettiik a reflektorban 1év6 részecskék
szamat.

Eredmények: a makroszkopikus (Zg) és mikroszkopikus (o)
hataskeresztmetszeteknek a legnagyobb értékét a maganyos DLM2
esetén mértik. A reflektdlt neutronok hozamaban csokkenést
tapasztaltunk a fedGanyagok hatdsara. A homokban elkevert
NH4NOs3 esetén a hidrogén tartalmu anyag tomegének ndvekedésével
csak adott koncentracioig né a beiitésszam, majd telitésbe megy. A
szeparalt helyzetii SiO2 és NH4NO; esetén viszont a op értékek
csokkennek a mintavastagsag novekedésével. Az  NH4NOs
robbandanyag kimutatasanak valdszinlisége novekszik. Ha a
robbandanyagot ~10cm-nél mélyebb rétegii talajba vagy hidrogén
tartalmt anyagba rejtik el, akkor mar a rola érkezo jeleket nem lehet
elkiiloniteni a kornyezet hatasatol, mert a beiitésszamok telitésbe
mennek. Vagyis ennél mélyebbre elasott taposdaknat nem tudunk
kimutatni ezzel a mddszerrel. Az eredmények azt mutatjak, hogy a
robbandanyagok kimutatisdhoz egyiitt ajanlott hasznalni a
neutronreflexion alapulo- és a hagyomanyos fémdetektorokat.

A masodik kisérletsorozatban azt vizsgaltuk meg, hogy az R(z)
figgvények segitségével hogyan lehet meghatarozni a opmoi(z) és a
Zpmol(z) fuggvényeket kiilonb6z6 mintak esetén. Ezekbdl az
adatokbol megadtuk a op(z) fiiggvényeket az altalunk vizsgalt
anyagokat alkoté C, H, O, N elemekre, amely értékekbdl mar
kiszamolhat6é mas molekulak esetén is a hataskeresztmetszet.



Eredmények: a op(z) exponencialisan csokken a z novelésével, a
op(z)=op(0)exp(-kz) formula szerint. Ezzel az Osszefiiggéssel
szamoltuk ki a referenciaként hasznalt op(H), op(C), op(O), op(N)
értékeket és ezekbdl az adatokbdl az ismeretlen anyagokra
vonatkozd opmoi(z) €és R(z) fiiggvényeket. A molekuldkra vonatkozo
értekeket egy egyszeri addiciés képlettel szamoltuk  ki:
opmol(Z)=2iNiopi(2)=R/(CNmaiz). A mért ¢és a szamitott R(z)
figgvények alapjan azt kaptuk, hogy 0-10cm mintavastagsag esetén
a mért és a szamitott hozamok 10%-os hibahataron beliil
megegyeznek egymassal. Megjegyzés: a tiltott anyagok kimutatasat
befolyasolja az ezeket korilvevd fedbanyagok mindsége és
mennyisége is. Ezért hasznos kiegésziteni a reflexiés modszert a
reflektalt neutronok spektrumara vonatkozdé ,,unfolding” eljarassal. A
modszer érzékenysége ndvelheté, abban az esetben is, ha a
BITATRON ¢és az ETNA mérési elrendezéseket kombinaljuk.

Tehat mérési modszeriink a kdvetkezo volt: Az elsé 1épésben nagy
tisztasagl anyagokra lemértiik az R(z) fiiggvényeket. Ezutdn mas
vegyiiletekre is meghataroztuk ezeket és az eredményekbdl
kiszamoltuk az anyagokra jellemz6 op(z) fiiggvényeket. A
mérésekbdl az addicios formula segitségével kiszamoltuk a C, H, O,
N atomokra vonatkozéd hataskeresztmetszet értékeket. Ezen
adatokbdl pedig meghatarozhattuk az adott Osszegképletli, de
altalunk nem lemérhetd molekuldkra vonatkozd opmol(z) értékeket.
Ez utdbbiakbodl pedig visszaszamolhatok az ismeretlen minta esetén
varhat6 R(z) fiiggvények.



3. Tézispontok

1. Mérések az ETNA mérési Gsszeallitassal:

1.1. Az epitermikus neutronok lateralis fluxusanak eloszlasat az R
értékkel jellemeztiik, ami a PE-nel telt mintatarté (s6ros doboz) és a
rendszer szimmetriatengelye kozotti tavolsag fiiggvényeként adodik.
Az R maximalis értékét a rendszer szimmetriatengelyénél érte el és
ez az adat ~3,5-szeresére nétt, ha a moderator szabad felszinét Cd
lappal fedtiik le. Az eloszlashoz tartoz6 FWHM értékét a Cd lemez
jelenléte csak reflektor hasznalata esetén valtoztatta meg.
Megjegyzés: A laterdlis fluxus eloszlasanak  megmérése
nélkiilozhetetlen a talaj felszinének szkennelésére szolgald ,hand-
held” neutrondetektorok tervezése és megépitése soran. A Cd-mal,
ill. Cd nélkiil elvégzett mérések eredményei azt mutatjak, hogy a
miiszer megfeleld jel-zaj aranyanak kialakitasahoz az sziikséges,
hogy a detektor neutron moderatorként-, ill. abszorbensként
funkcional6 anyagokat is tartalmazzon. A szamitasaink azt mutatjak,
hogy az altalunk hasznalt 1mm vastagsagi Cd lap hatasaval 3mm
vastagsagu SiO; rétegnek vagy 0,2mm vastagsagi PE rétegnek a
hatésa egyezik meg. Eredményeink szerint a lateralis fluxus eloszlas
mérése ETNA geometria segitségével lehet6séget ad a ,,hand-held”
neutrondetektor tovabbfejlesztésére.

[1] A. Papp, J. Csikai: Studies on the properties of an epithermal-
neutron hydrogen analyzer. Applied Radiation and Isotopes 68
(2010) 1677-1681. IF: 0,999. Fiiggetlen hivatkozasok szdma: 1.

[6] A. Papp, J. Csikai: Lateral flux distributions of thermal and
epithermal neutrons around a Pu-Be source. Acta Physica
Debrecina 43 (2009) 10-14. IF: 0,000.

1.2. Amennyiben a detektorokat is Cd lemez boritja, akkor az R
maximuma ~3,75-szeresére ndtt a moderatort befedd Cd lap
felhasznalasaval. A reflektor nélkiili moderatorfelszinen végzett
fluxuseloszlas-mérés soran az FWHM értékét nem befolyasolta a Cd
lap jelenléte. Homokreflektor hasznalataval azonban ~16cm, ill.
~12cm értéket kaptunk a Cd lap hasznalataval, ill. nélkiile. DLM2
mintat vagy PE reflektort hasznalva a szabad felszinen az FWHM
értékekre ~8 cm adddott, vagyis a DLM2 kimutathatosagi



mélységének maximuma ~8cm. Megallapitottuk, ha a detektor és a
minta kozotti homokréteg vastagsaga tobb, mint 8-10cm, akkor a
DLM2 hatdsdt mar nem tudjuk elkiiloniteni a hattértdl. Mas
reflektorok hasznélata esetén is ~8cm vastagsagnal értiik el az R
telitési értékét.

[1] A. Papp, J. Csikai: Studies on the properties of an epithermal-
neutron hydrogen analyzer. Applied Radiation and Isotopes 68
(2010) 1677-1681. IF: 0,999. Fiiggetlen hivatkozasok szama: 1.

2. Osszehasonlitd) mérések az ETNA és a BITATRON mérési
Osszeallitasokkal:

2.1. Az ETNA és a BITATRON mérérendszerekkel kapott, 8cm-es
mintavastagsagra vonatkozé R értékek Osszehasonlitisa szerint az
ETNA modszerrel, Cd lap haszndlata mellett, hidrogén tartalmu
mintdk esetén, a relativ beiitésszamok telitési értékei egy kettes
faktorral nagyobbak lesznek, mint BITATRON alkalmazasaval. Az
R értékeire 1,2, 0,8, ill. 0,7 értéket kaptunk az ETNA-val valo
kisérlet soran, amikor PE-t, melamint, ill. ammdnium-nitratot re;jto,
1,2kg tomegli papirreflektort vizsgaltunk. A papirt 0,55kg
textilanyagra cserélve ugyanezek az adatokra 1, 0,4, ill. 0,5 értékeket
kaptunk.

[1] A. Papp, J. Csikai: Studies on the properties of an epithermal-
neutron hydrogen analyzer. Applied Radiation and Isotopes 68
(2010) 1677-1681. IF: 0,999. Fiiggetlen hivatkozasok szama: 1.

2.2. Az aktivacios és a reflexios mérési modszerekkel kapott R
értékek jelentdsen eltérnek egymastdl. Az R(z) fliggvények alakjat
az exponencialis eloszlas eloszlas-fiiggvényével kozelithetjiik,
R(z)=Ro[1-exp(-Zpz)] alakban, ahol z a mintavastagsiag. Ezzel a
fliggvénnyel jol kozelithetok mindkét modszer esetén a kisérleti
adatok. Az Ry értékek Osszehasonlitisa azt mutatja, hogy a termikus,
ill. rezonancia neutronok esetén az eredmények még ugyanazon
reflektor esetén is eltérnek.



[3] A. Papp: Studies on the detection of concealed objects using the
neutron reflection method. Applied Radiation and Isotopes 75
(2013) 26-29. IF: 1,056.

[71 A. Papp, J. Csikai: Flux albedo of neutrons with thermal and
1.45 eV energies. Acta Physica Debrecina 46 (2012) 123-131.
IF: 0,000.

3. Mérések a BITATRON mérési dsszeallitassal:

3.1. A X és op hataskeresztmetszetek legnagyobb értékét a maganyos
DLM2 esetén mértiik. A reflektalt neutronok hozamaban csékkenés
tapasztalhato fed6anyagok hatisara. Homokban elkevert NHiNO3
esetén a hatdanyag tomegének novekedésével csak adott
koncentracidéig né a beiitésszam, majd telitésbe megy. A szeparalt
helyzetti SiO2 és NH4NO3z esetén viszont a op értékek csokkennek a
(kevert minta esetén) a op is nd, igy a robbandanyag kimutatdsanak
valdsziniisége novekszik. Ha a robbandanyagot ~8cm-nél mélyebb
rétegli talajba vagy hidrogén tartalmu anyagba rejtik el, akkor mar a
rola érkezd jeleket nem lehet elkiiloniteni a kdrnyezet hatasatol,
hiszen a beiitésszamok telitésbe mennek. igy ennél mélyebbre elasott
taposdaknat nem tudunk kimutatni ezzel a modszerrel. Az
eredmények azt mutatjak, hogy a robbandanyagok kimutatisahoz
egyiitt ajanlott hasznalni a neutronreflexion alapulo- és a
hagyomanyos fémdetektorokat a felszin szkennelése soran.

[8] A. Papp, J. Csikai: Use of neutron albedo to detect plastic
explosives. Acta Physica Debrecina 47 (2013) 137-150. IF:
0,000.

3.2. A op(z) figgvény <értéke exponencidlisan csokken a z
novelésével (a op(z)=cp(0)exp(-kz) Gsszefiiggést hasznaltuk a H, C,
N, O atomok esetén). Ezzel a képlettel szamoltuk ki a referenciaként
hasznalt og(H), op(C), op(0), op(N) értékeket és ezekbdl az adatokbol
az ismeretlen anyagokra vonatkozd opmol(z) és R(z) fliggvényeket. A
molekulakra vonatkozé értékeket egy egyszerii addicios képlettel
adtuk meg: opmoi(z)=Ziniopi(z2)=R/(CNmoiz) formaban. A mért és a
szamitott R(z) fliggvények alapjan azt kaptuk, hogy 0-10cm
mintavastagsag esetén a mért és a szamitott hozamok 10%-0S



hibahataron beliil megegyeznek egymassal. Fontos megjegyezni
azonban, hogy a tiltott anyagok kimutatasat befolyasolja az Oket
koriilvevé fedéanyagok mindsége és mennyisége is. Ezért hasznos
kiegésziteni a reflexios modszert a reflektalt neutronok spektrumara
vonatkoz6d ,unfolding” eljardssal. A modszer érzékenysége
novelhets, olyan mddon is, hogy a BITATRON ¢és az ETNA mérési
elrendezéseket kombinaljuk.

[3] A. Papp: Studies on the detection of concealed objects using the
neutron reflection method. Applied Radiation and Isotopes 75
(2013) 26-29. IF: 1,056.

[4] A. Papp, J. Csikai: Use of thermal neutron reflection method for
chemical analysis of bulk samples. Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research A 758 (2014) 26-29. IF: 1,216.
Fiiggetlen hivatkozasok szama: 1.

4. A mérési modszer tomor §sszefoglalasa:

1. Nagy tisztasagl, pontosan ismert dsszetételti anyagokra lemértiik,
ill. kiszamoltuk az R(z) fiiggvényeket.

2. Ezutan mas vegyiiletekre is meghataroztuk ezeket ¢és az
eredményekb6l  kiszamoltuk az anyagokra jellemzé  op(2)
fiiggvényeket.

3. A mérésekbdl az addicios formula segitségével kiszamoltuk a
molekulat felépité atomokra vonatkozo hataskeresztmetszet
értékeket.

4. Ezekbol az adatokbol meghataroztuk az adott sszegképletii, de
altalunk nem mérheté molekuldkra vonatkozo, opmoi(z) értékeket.

5. Ez utdbbiakbol pedig visszaszamoltuk az ismeretlen minta esetén
varhat6 R(z) fiiggvényeket.

6. A opmoi(z) és R(z) értékeket megadtuk kiilonbozo kabitoszerek (pl.
az 0j pszichoaktiv szerek) és robbandanyagok esetében is.
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1. Introduction

Since the discovery of neutrons the neutron physics has had an
important role in the nuclear physics research and nuclear
technology. Because of the properties of neutrons are very different
over against the properties of other particles and the neutrons may be
produced relatively easy way and used up for various applications.
Thus the methods and results of neutron interactions are used up
efficiently also in the chemical analysis.

In the essay | showed the properties of the neutrons, their nuclear
reactions, detection- and investigation methods, mainly the neutron
reflection- and activation procedures. |1 showed the ETNA and
BITATRON measuring geometries what we used mainly for the
measurements.

The aim of our study was devoted to find the hidden organic
materials (for example explosives or drugs) in bulk samples with
neutron physical methods. This is important because the detection of
anti-personnel landmines and the drug smuggling are an international
problem. Added to which the finding illicit materials have sometimes
no amount of metals so the traditional detectors are very little usable.
However, the organic materials can easily be detected by the neutron
methods. The International Atomic Energy Agency has coordinated
and supported research programs to determine the hydrogen contents
of bulk samples. Two research groups of the DU Institute of
Experimental Physics and the ATOMKI in Debrecen have joined
these programs from the very beginnings.
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2. Methods and results

At the Institute of Experimental Physics of the University of
Debrecen my task was to study and development of the BITATRON
and ETNA measuring geometries. The main aim was to improve the
neutron reflection method and complete it by the activation process.
The advantage of the neutron methods contrary to application of
metal detectors is the determination of the organic materials based on
their high hydrogen contents. The activation method allowed to the
determination of the real lateral flux distributions for thermal and
epithermal neutrons. In our experiments the reflected neutrons were
detected with BFs; counters. The relative excess counts were
determined by the R=(I-lo)/lo values, where lp and | denoted the
number of counts without and with sample, respectively. Using the R
values we could calculate the cross sections for the reflector
materials and through them the R(z) and op(z) functions were
determined.

2.1. Measurements with ETNA arrangement: The ETNA
equipment is based on a Pu-Be source of 18.5GBq activity and two
cylindrical BF; counters of ~80cm? sensitive volumes.

In the first series of experiments the lateral neutron flux
distributions for sand reflectors placed in cylindrical shaped Al
sample holders (beer-boxes) were investigated. One of the boxes
filled with polyethylene (PE) granulate was placed in different
positions in the matrix of the boxes. The PE sample was moved
along, perpendicular and diagonal directions to the longitudinal axis
of the counters using with and without Cd covered moderator
surface.

Results: the maximum values of R (as a function of the distance
between the polyethylene sample and symmetry axis of the system)
were found to be 0.46 and 0.13 with or without Cd cover,
respectively. In addition, it was observed that the FWHM value was
not influenced by the Cd cover without reflector but in its present a
definite change was observed.

In the second series of experiments we measured the flux
distributions on the free moderator surface covering the counters
with a Cd cap. We used Al sample holders filled with sand or PE
samples as reflectors. DLM2 (dummy landmine) sample was hidden
into paper and clothes environments in different depths. PE,
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ammonium-nitrate and melamine samples containing the similar
amount of hydrogen as present in the DLM2 were investigated, too.
We have determined the R values when the DLM2 was placed inside
the bulk sand reflector in different depths.

Results: the flux distribution of neutrons depends on the distance
between the sample and the detectors. The results were influenced by
the Cd plate if it placed on the moderator surface. The maximal
values of R were 0.64 and 0.17 with and without Cd plate,
respectively. These data were obtained in the geometrical center of
the system. The FWHM value of the flux distribution was found to
be ~12cm with and without Cd plate on the free moderator surface.
However using reflector these data were ~12cm and ~16¢cm without
and with Cd layer, respectively. If we used DLM2 or PE reflectors
the FWHM value was ~8 cm only what was much less than the R
value in the case of free surface.

The values of R were determined as a function of the distance
between the DLM2 and the detectors indicated that DLM2 could be
detected only up to depth of ~8cm. We studied the effect of sand
reflector on the value of R without using the DLMZ2. It was found if
the thickness of the sand layer present between the detector and
sample was higher than 8-10cm then we could not separate the signal
of DLM2 from the background. In the case of some other reflector
materials we obtained ~8cm for the saturation thickness in every
case.

A comparison of the R values obtained by ETNA and BITATRON
measuring geometries for 8cm sample thicknesses has shown the
advantage of the ETNA method in the case of hydrogenous materials
with Cd covered moderator. The R values were 1.2, 0.8 and 0.7
when we hid the PE, melamine and ammonium-nitrate samples in
1.2kg paper reflector. However, if we changed the paper to 0.55kg
textile the R values were 1, 0.4 and 0.5, respectively. So the
detection of the plastic explosives depends on the type of the
environmental materials. It should be noted that the various paper
and clothes chemically are not identical.

The knowledge of the lateral flux distribution in the interface of the
moderator and reflector renders to estimate the dimension of the
interrogated region for a hand-held neutron thermalization detector
possible.
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It should be emphasized that in the present of Cd layer not only the
value of FWHM but also the signal to noise ratio could be increased
and through them the interrogated volume. Therefore, the ETNA
arrangement (see Fig. 3.1.1. in the essay) is recommended to use in
the hand-held detector.

2.2. Comparative measurements with ETNA and BITATRON
arrangements: The BITATRON equipment is based on a Pu-Be
source of 18.5GBq activity and a single cylindrical BF; counter.
However, in the case of activation method we used a Pu-Be source
of 185GBq activity, as well as a GM counter in order to measure the
activity of ~0.1mm thickness and ~1.9cm diameter In and Au foils.

In the first series of experiments we have investigated some
important reflector materials using both the reflection and activation
methods to study the R(z) and op(z) functions, where z denotes the
thickness of the reflector.

Results: the values of R were significantly different obtained by
the activation and reflection methods. The shape of the R(z)
functions was characterized in a similar manner like to the form of
the distribution function of the exponential distribution. So we used
the R(z)=Ro[1-exp(-Zpz)] expression. These results were not exact
because as we observed the R(z) values depended on the elemental
composition of the reflector materials and the measuring geometry.

In the second series of experiments we have used the same
experimental circumstances for different samples. Our aim was to
determine the R(z) functions and from them to calculate the op
microscopic cross sections. We have determined the o data for C, O,
H, N and the opmo Values for the molecules containing these
elements using the additional formula. The lateral flux distributions
have been measured with Dy and In activation foils on the empty
surface of the bonamide moderator.

Results: the distribution function could approximate well the
experimental data obtained both by the BITATRON and the
activation methods. Results based on Ry data were found to be
different for the same reflector in the case of thermal and resonance
neutrons. We have obtained that the opmor Values were different for
drugs, explosives and hiding materials. Note: Because of the
explosives contain nitrogen; we do need to determine the thermal
neutron scattering cross section for N with high precision.
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2.3. Further measurements with BITATRON arrangement: The
BITATRON equipment was used for further investigations to
determine the op(z) functions in the case of op(H), op(C), op(O),
op(N) and through them to obtain the relation between op(z) and R(z)
functions. In the knowledge of op data the opme Values could be
calculated, too.

In the first series of experiments we have measured the op data for
fertilizer containing NH4NO3 to deduce the cross section for N. The
R value was measured with DLM2 sample and searched how the
experiment could be affected by some hiding materials (SiO2, CH,
and zeolite). The R and o values were measured and calculated for
DLM2 as well as for some other container sized reflector materials.
We have determined the R(z) and op(z) functions for hiding
materials and ammonium-nitrate. These results rendered to deduce
the R, op and X values. The o and Xy data are the average values
over bulk samples taking into account the number of molecules or
atoms in their determinations.

Results: the macroscopic (Xg) and microscopic (cg) Cross sections
had the highest values in the case of lonely DLM2 sample. The yield
of the reflected neutrons was decreased in the presence of hiding
materials. In the case of mixed sand and NH4NO3 the excess counts
achieved saturation with increasing the mass of the hydrogenous
material. In this arrangement of the separated sand and ammonium-
nitrate the op values decreased with increasing the thickness of the
reflector material. However, if the concentration of NH4sNO; was
increased (in the case of mixed samples) then the op value became
higher and the probability of the detection of the explosives would
be increased. If the blasting agent was hidden deeper than ~10cm in
soil or hydrogenous material then we could not separate the signals
of explosive from the environmental ones (because the excess counts
reached the saturation value). Namely this method does not able to
detect the landmines if they were placed deeper than ~10 cm. Our
results indicate that we need to use the neutron- and metal detectors
simultaneously for more reliable detection of explosives.

In the second series of experiments it was studied the possible
analytical expressions for opmo(z) and Zpmoi(z) as a function of
reflector thickness deduced from the measured R(z) relations for
different materials. The op(z) functions for the C, H, O, N elements
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were determined and these data could be used to calculate the cross
sections for the molecules.

Results: the op(z) functions decrease exponentially with increasing
z (namely with the op(z)=0p(0)exp(-kz) expression can be used). So
we could calculate the op data for the reference elements op(H),
op(C), op(0), op(N) and through them to determine the 6pmoi(z) and
R(z) functions for unknown materials. The data were calculated for
molecules with the simple addition formula:
opmol(2)=ZiNiopi(2)=R/(CNmaiz). The measured and calculated yields
were the same within 10% error limit for the region of 0-10cm
sample thicknesses. Note: The detection of illicit materials was
influenced by the quality and quantity of the surrounding hiding
materials. So the sensitivity of the reflection method may increase by
using the “unfolding” method for the analysis of the spectra of
reflected neutrons. In addition the BITATRON and ETNA methods
are recommended to use in simultaneously.

Thus our measuring method was: In the first step we studied the
R(z) functions for high quality materials. Later we determined these
functions for another compounds and calculated the og(z) functions.
From these results we deduced the cross section data for C, H, O, N
atoms by the additional formula. So we could determine the 6pmol(2)
data for compounds what we could not measure but their atomic
formulas were well known. These results rendered to calculate the
R(z) functions for unknown samples.
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3. Thesis points

1. Measurements with ETNA arrangement:

1.1. The lateral flux distributions of epithermal neutrons were
described by the R value what was the function of the distance
between the sample holder filled with PE (beer-box) and the
symmetry axis of the system. The maximal value of R was reached
at the symmetry axis of the system and this data increased to ~3.5
times when the surface of the moderator was covered by a Cd plate.
The FWHM value was not influenced by the Cd cover without
reflector but in its present a definite change was observed. Note:
Measurements of the lateral flux distributions are indispensable to
design and construction of the neutron thermalization hand-held
detector used for scanning the fields. Results obtained with and
without Cd show that the signal to noise ratio requires as small
amount of neutron moderator and absorber parts in the detector. Our
calculations show that the effect of the moderator covering Cd plate
of 1mm thickness is equivalent with SiO; layer of 3mm thickness or
PE layer of 0,2mm thickness. Results obtained in ETNA
arrangement for the lateral flux distributions give a possibility to
improve the hand-held neutron thermalization detector.

[1] A. Papp, J. Csikai: Studies on the properties of an epithermal-
neutron hydrogen analyzer. Applied Radiation and Isotopes 68
(2010) 1677-1681. IF: 0.999. Number of citations: 1.

[6] A. Papp, J. Csikai: Lateral flux distributions of thermal and
epithermal neutrons around a Pu-Be source. Acta Physica
Debrecina 43 (2009) 10-14. IF: 0.000.

1.2. If the Cd plate was covered both of the moderator and the
detectors then the maximal R value was increased to ~3.75 times.
The FWHM value of the flux distribution was not influenced by the
Cd cover without reflector. However with sand reflector these data
were ~16¢cm and ~12cm with and without Cd cover, respectively. If
we used DLM2 or PE reflectors on the free surface the FWHM value
was ~8 cm so the DLM2 could be detected only up to a depth of
~8cm. It was found if the thickness of the sand layer present between
the detector and sample was higher than 8-10cm then we could not
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separate the effect of DLM2 from the background. We used some
other reflector materials and obtained that the saturation thickness
was at ~8cm in every case.

[1] A. Papp, J. Csikai: Studies on the properties of an epithermal-
neutron hydrogen analyzer. Applied Radiation and Isotopes 68
(2010) 1677-1681. IF: 0.999. Number of citations: 1.

2. Comparative _measurements with ETNA and BITATRON
arrangements:

2.1. A comparison of the R values obtained by ETNA and
BITATRON measuring geometries for 8cm sample thicknesses has
shown the advantage of the ETNA method in the case of
hydrogenous materials with Cd covered moderator. The R values
were found to be 1.2, 0.8 and 0.7 if the PE, melamine and
ammonium-nitrate samples were hidden in 1.2kg paper reflector.
However, if we changed the paper to 0.55kg textile these data were
1, 0.4 and 0.5, respectively.

[1] A. Papp, J. Csikai: Studies on the properties of an epithermal-
neutron hydrogen analyzer. Applied Radiation and Isotopes 68
(2010) 1677-1681. IF: 0.999. Number of citations: 1.

2.2. The values of R were significantly different obtained by the
activation and reflection methods. The shape of the R(z) functions
was approximated with the form of the distribution function of the
exponential distribution. So we used the R(z)=Ro[1-exp(-Zsz)]
equation denoting the sample thickness with z. This function can
approximate well the experimental data obtained by the two
methods. The results based on Ry data were different for the same
reflector in the case of thermal and resonance neutrons.

[3] A. Papp: Studies on the detection of concealed objects using the
neutron reflection method. Applied Radiation and Isotopes 75
(2013) 26-29. IF: 1.056.

[7]1 A. Papp, J. Csikai: Flux albedo of neutrons with thermal and
1.45 eV energies. Acta Physica Debrecina 46 (2012) 123-131.
IF: 0.000.
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3. Measurements with BITATRON arrangement:

3.1. The X and op cross sections have had the highest values in the
case of a lonely DLM2 sample. The yield of the reflected neutrons
was decreased in the presence of hiding materials. In the case of
mixed sand and NH4NO; the excess counts achieved saturation with
increasing the mass of the hydrogenous material. However in the
case of separated SiO; and NH4NO; the op values decreased with
increasing the thickness of the reflector material. If the concentration
of NH4sNO3 was increased (in the case of mixed samples) then the o
value became higher and the probability of the detection of the
explosives would also be increased. If the anti-personnel landmine
was hidden deeper than ~8cm in soil or hydrogenous materials then
we could not separate the signals of explosive from the
environmental objects (because of the excess counts reached the
saturation value). Namely this method does not able to detect the
landmines placed deeper than ~8cm. Our results indicate that we
need to use the neutron- and metal detectors simultaneously for the
observation of plastic explosives during the scanning procedures.

[8] A. Papp, J. Csikai: Use of neutron albedo to detect plastic
explosives. Acta Physica Debrecina 47 (2013) 137-150. IF:
0.000.

3.2. The op(z) functions are decreasing exponentially with increasing
z (namely with the og(z)=cp(0)exp(-kz) formula can be used for the
main composite elements: H, C, N, O). Using this observation we
could calculate the cross sections for the op(H), o3(C), op(O), os(N)
as reference data and through them to determine the 6pmo(z) and R(z)
functions for unknown materials. The data were calculated for
molecules with the simple addition formula:
opmol(Z)=ZiNiopi(2)=R/(CNmaiz). Using these measured and calculated
R(z) functions the measured and calculated yields were the same
within 10% error limit for the 0-10cm sample thicknesses. Note: The
possible detection of the illicit objects was influenced by the quality
and quantity of the surrounding hiding materials. So the sensitivity
of the reflection method may increase by using the “unfolding”
method for the spectra of reflected neutrons. In addition the

19



BITATRON and ETNA methods are recommended to use in
simultaneously.

[3] A. Papp: Studies on the detection of concealed objects using the
neutron reflection method. Applied Radiation and Isotopes 75
(2013) 26-29. IF: 1.056.

[4] A. Papp, J. Csikai: Use of thermal neutron reflection method for
chemical analysis of bulk samples. Nuclear Instruments and
Methods in Physics Research A 758 (2014) 26-29. IF: 1.216.
Number of citations: 1.

4. Short summary of the measuring method:

1. We measured and calculated the R(z) functions for materials of
high quality and well known chemical composition.

2. Later we determined the R(z) functions for another compounds
and calculated the og(z) functions for these materials.

3. From these results we deduced the cross section data for C, H, O,
N atoms by the additional formula.

4. So we could determine the opgmoi(z) data for compounds what were
not measured but using their well known atomic formulas rendered
the determination of these data possible.

5. These results rendered to calculate the R(z) functions for unknown
samples, too.

6. The opmoi(z) and R(z) functions was calculated in the case of
various illicit materials (for example designer drugs and explosives).
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