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Bevezetés

Napjainkra az elemanalitikai vizsgalatokra alkalimes
ionnyalab-analitikai (IBA) mddszerek széles korlierjedtek el,
mivel teljesitik a gyors, érzékeny és multielemessz@tétel
meghatarozasnak kovetelményét, és mindemellett lodghed
legkisebb mértékben roncsoljdk a vizsgalni kivéanyagot.

A leginkdbb hasznalatos IBA mddszerek a részecdikait
réntgenemisszids (PIXE) technika, a visszaszorgsktsometria
(BS) és a magreakcio analitika (NRA). Ha a bombézzecske
atommagrol tértéh szorasa leirhatdé a Rutherford-féle formulaval,
akkor a Rutherford-féle visszaszoérasi spektronétridRBS)
beszélhetiink. A magreakcié-analitikan bellil meghkhtiztetjuk a
gamma-fotonok detektalasan alapuld részecskeindgahma-
emisszios (PIGE) mddszert és a részecskedetektéldispulo
technikat, amelyre az NRA kifejezést hasznaljuk.

Az IBA modszerek szimultan alkalmazaséaval lélétvalik
a vizsgalt céltargy elemosszetételének meghatéaaozadi-U
elemtartomanyban. Ezeket a modszereket szamos ettnil
alkalmazzéak az anyagtudomany, a geologia, a klikutabkség
stb. vizsgéalataban.

A sztenderdekdl  fliggetlen  kvantitativ  analitikai
eredmeényekhez szikség van a bombazérészecskegye#ar
tortérd energiaveszteségét jellethdékezképességek ismerete
mellett, a vizsgalt folyamatra jelleiiz hataskeresztmetszetek
ismeretére is. A PIXE és az RBS technika esetében a
hataskeresztmetszetek analitikai pontossagu leirasgoldott,
mivel a hataskeresztmetszet-adatok a bombéazorészensrgia
€s a ceéltargy-atommag rendszamaval egyenleteseinznak.
Ezzel szemben a BS, NRA és PIGE modszerek eselkébéneti



adatokra van szikség, melynek oka a gamma- éscefskeltési
hataskeresztmetszetbendéezonanciastruktirak megjelenése.

A helyzet kilénésen nehéz a PIGE-vel kapcsolatBanak
ellenére, hogy a modszert mar az 1960-as élvbkisznaljdk és a
fizikai elvek tisztdzottak, a meglévhatdskeresztmetszet-adatok
hianyosak, és az azonos reakciora vonatkozo, dé dtirrasbol
szarmaz0 adatok sok esetben nagyfoku szorast raktatn
Az adatok hidanya a szoftveres koncentraciomeghedatois
hatraltatja. Ezért a Nemzetkozi Atomenergia Ugy@égkd011-ben
egy olyan koordindlt kutatasi projektet (IAEA-CRditott el,
aminek a célja a fentebb emlitett hiAnyossagokapatl Ehhez a
mar léted kisérleti és elméleti adatokat is tartalmazé IBAND
(lon Beam Analysis Nuclear Data Library) adatbazis
aktualizalasara van szukség, a régebbi adatokviedigialataval és
a hianyz6 adatok meghatarozasaval.

Az MTA Atommagkutatd Intézet 5 millid volt feszidgi
Van de Graaff tipusu részecskegyorsitojara telepiilitikai
laboratériumban az IBA mdédszerek széles skalajlmlazzuk:
ennek megfeléen a PIXE, BS és az NRA mellett a PIGE-
mabdszert is, amelynek itt tobb évtizedes hagyomiargranak. igy
kézenfeké volt csatlakozasunk a CRP-hez. Eredményeimmel
ehhez a munkahoz jarultam hozzagstsban a deuteronindukalt
reakciok esetében.



Célkitiizések

Doktori értekezésemben az MTA Atommagkutatd Intézet
lonnyaldb-fizikai osztalyan 2011 és 2014 kozott rtelédbb
deuteronindukalt  magreakci6  hataskeresztmetszetének
meghatarozaséval kapcsolatos eredményeimet mutaéam

A dolgozatom kénni magokon (szén'{C), nitrogén t*N),
szilicium  @Si)) deuteronnyaldbbal keltett magreakciok
vizsgalatara épul, amellyel étleges célom a részecskeindukalt
gamma-emisszioés (PIGE) mddszer fejlesztése volt.

A doktori ertekezésem utolso fejezetében, részbeiitalam
meghatarozott eredményeket felhasznalva, a hegeszté
folyamatokban alkalmazott kulonb®zédsgazok hatasanak jobb
megértésétiztem ki célul.

Vizsgélati modszerek

A gamma- és részecskekeltési hataskeresztmetszetek
meghatarozasat az MTA Atomki 5 millié volt feszélgg Van de
Graaff tipusu részecskegyorsitéjan végeztem, a j8BB-os
nyaldbcsatornara telepitett, sajat fejledetésérleti elrendezésen.
A mékamrat a forgathatdé karokkal ellatott rb@észtal
tengelyében helyeztem el. A gamma-fotonok detekéaba az
egyik forgathaté karra, a nyalab iranyahoz kép&stds szogben
rogzitett, 170 crh térfogati HPGe gamma-detektor szolgalt. A
forgathatd kar révén a reakciok szogfiggését a 136°-
tartomanyban 7  kilonbdz szdégben  vizsgaltam. A
részecskedetektalasra a kamraba, a nyalabiranypesk135°-0s
szogben fixen épitettem be egy 500 pm aktiv mélys8g
részecskedetektort. A gamma- és részecskedetadségével a
magreakciokban keletkezett gamma-fotonok és rékekgcdletve
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a celtargyrél visszaszort részecskék szimultan keftesat
valésitottam meg.

A hataskeresztmetszet-adatok meghatarozasahozédekiis
paraméterek  pontos ismerete  szikséges. Ehhez
bombézorészecskék szaméat aramintegréatorral és RiiSzerrel
hataroztam meg. A céltargyatommagok szamat a meéss@n
szimultan végzett deuteron-RBS modszerrel és 1880dnergian
alfa-RBS maddszerrel allapitottam meg. A HPGe detebszolut
detektalasi hatasfokat kalibralt radioaktiv foridsd és
protonbefogdsos magreakciokkal mértem meg a 600aLkeV
energiatartomanyban. Az Si részecskedetektor t@észismert
aktivitasu radioaktiv forrdssal, RBS maodszerrel gesometriai
szamolassal hataroztam meg.

A nitrogén- és sziliciummérésekhez céltargyként a
kereskedelmi forgalomban kaphato vékony (~200 rimdartd és
megfeleb fizikai és kémiai tulajdonsagokkal rendelkeszilicium-
nitrid foliakat hasznaltam. A méréseket a 650 - @OV
deuteronenergia-tartomanyban végeztem. A szénreatkaaDd
mérésekre a kereskedelmi forgalomban kaphaté ~ 20-498
nglcnt rétegvastagsagi ontartd szénfélia szolgalt, ameba
intézetben  vékony  pallddium-réteget  parologtattunkA
deuteronenergia méreési tartomanya 740 — 2000 k#V vo

Az acél hegesztési varratokon a részecskegyorgitoho
telepitett pasztazo nuklearis mikroszondan végezgyidejileg
PIGE valamint NRA és BS analizist az 1000, 1400.&30 keV
deuteronenergiakon. Az Osszetétel meghatarozasabaz itt
bevezetett differencialis-DIGE modszer részekéat kisérletileg
meghatarozott gamma-keltési hataskeresztmetszetekerikus
integrélasat alkalmaztam.



A gamma- és részecskespektrumok felvételehez ae@eni
és az OM-DAQ2007 adat@ig6é rendszereket, mig a gamma- és
részecskespektrumok kiértékeléséhez a Fityk ésSMINBAG.06
szoftvercsomagokat hasznaltam. A fédepesség értékeknek és a
bombazérészecske céltargyban valdé energiavesztedégé
szamolasat a SRIM programmal végeztem.



Uj tudomanyos eredmények

A dolgozatomban bemutatott eredményeket az alabbi
tézispontokban foglaltam 6ssze:

1. A magfizikai hataskeresztmetszetek meghatarozasahoz
sziikséges kisérleti elrendezés kifejlesztése:

A doktori értekezésemben bemutatott gamma- és
részecskekeltési hataskeresztmetszetek megfef@ntossagu
meghatarozasahoz sajat fejlesttéskisérleti  elrendezést
valésitottam meg az MTA Atomki Van de Graaff tipusu
részecskegyorsitéjanak jobb 30°-0s nyalabcsatarn@jskisérleti
elrendezés idedlis Faraday-kalitkakéntikidve modot adott a
beqgyijtott 6ssztoltés 3% pontossagu meghatarozasardsekldti
kamraba beépitett részecskedetektor lafget tette a
bombézorészecskék szaméanak RBS maodszerrel doftiggetlen
magadasat és a részecskekeltési hataskeresztraktszet
meghatarozasat.

2. Analitikai alkalmazasok céljara *N+d reakciokra
vonatkoz0 gamma- és reszecskekeltési hataskeresztszetek
meghatarozasa:

A N(d,py)™™N reakcié 1885, 2297, 7299, 8310 keV energiajl
gamma-vonalainak gamma-keltési hataskeresztmeitszete
hataroztam meg a nyalabiranyhoz kep#sb5°-0s szdgben. Az
irodalomban a 8310 és 7299 keV energiaju gammalakirzaaz
500-1500 keV energiatartomanyban léteegyetlen korabbi
adatsorhoz, valamint két tovabbi gamma-sugéarzédtama meg



pontosabb hataskeresztmetszet adatsorokat a 6%0-ke¥
energiatartomanyban. Ez részben az eglyidej
részecskedetektalasnak volt koszothét fenti reakcio esetében,
az alkalmazhaté detektalasi szogtartomany kiszékediez
elssként végeztem szogeloszlas vizsgalatot 1950 keMtedmu
energian. Az eredmények alapjan 630°-135° detektalasi
szogtartomanyban a reakcid vizsgalt gamma-sugarz@sa
kozelitéssel izotropnak tekintldét

Analitikai alkalmazasok céljabdl a*N(d,pss64)°N és
YN(d,do)"N reakciéra részecskekeltési hataskeresztmetszeteket
adtam meg a nyaldbirAnyhoz képeési35°-0s szogben élként.
Eredményeimnek az irodalmi adatokkal valé 6sszeeeigazolta,
hogy az Altalam a 650-2000 keV energiatartomanyban
meghatarozott részecskekeltési hataskeresztmetszareknal
pontosabbak és részletesebbek.

3. Analitikai alkalmazasok céljara 2®Si+d reakciokra
vonatkozo gamma-keltési hatdskeresztmetszetek
meghatarozasa:

A %8Si(d,py)*Si reakcié 1273, 2028, 2426, 4934 keV-es
gamma-vonalainak hataskeresztmetszeteit hataroztaey a
nyalabiranyhoz képe$t=55°-0s szdgben €lként. A fenti reakcio
esetében az analitikai alkalmazésok kiszélesitesébikent
végeztem szdgeloszlas vizsgalatoi=50 keV energian. Az
eredmények alapjab=30°-135° detektalasi szogtartomanyban az
anizotropia jelerits eltérést adhat a hataskeresztmetszet
ertékekben, ezért az altalam megadott gamma-keltési
hataskeresztmetszetek felhasznaldsahoz az analitikeeseket
#=55°-ban javasolt elvégezni.



4.  Analitkai alkalmazasok céljara ?C+d reakciokra
vonatkozé gamma- és részecskekeltési hataskeresztszetek
meghatérozasa:

a. A *C(d,py)C reakci6 3089, 3684, 3854 keV energiajl
gamma-vonalainak hataskeresztmetszet-adatait htadromeg a
nyalabiranyhoz képestt=55°-0s szogben a 740-2000 keV
energiatartomanyban. Elvégeztem a kordbbi irodaddatok
ertékelését, és ramutattam, hogy az egyik, hashdérleti
korilmények kozott meért adatsor — a hibas energakaiotol
eltekintve — 5-10 %-on belil megegyezik az A&ltalanert
adatokkal, ezzel alatdmasztva azok helyességétCad,py)*3C
reakcio 3684 keV energidgju gamma-vonala esetében az
alkalmazhat6 detektélasi szogtartomany kiszélesigss elsként
végeztem szogeloszlas vizsgalatgt E727 keV deuteronenergian.
Az eredmények alapjad=30°-135° detektalasi szbgtartomanyban
az anizotrépia értéke 6% alatti.

b. A ¥C(d,py)C, Y*C(d,py)’C és'’C(d,do)**C reakcidkra
0=135°-0s szogben adtam meg részecskekeltési
hataskeresztmetszeteket?@(d,p:y)°C és'C(d,do)*?C reakciok
esetében ef&ként. A °C(d,po)*C reakciéra meghatarozott Uj
eredmények alapjan leléee valt a SigmaCalc szoftver altal
tetsdleges energidra megadott részecskekeltési adaistogitasa

az 1700-2000 keV deuteronenergia-tartomanyban.

c. A C+d reakciok esetében 1450 keV energian egy, a
deuteron keltette magreakcioknal keskenynek modghat
rezonancia jelenik meg a hataskeresztmetszet adkbsm. A
3089 keV energidju gamma-vonal esetében az irodmom



fellelhett adatok és sajat méréseim alapjan gyorsité-kalidmac
alkalmas maddszert dolgoztam ki, az 1450 keV kd&gub keskeny
rezonancia paraméterek analitikai alkalmazasokhozants
értékének meghatarozasaval.

A nitrogénre, sziliciumra és szénre vonatkoz6 gamra
részecskekeltési hataskeresztmetszetek hozzéfraetiBANDL

adatbéazisban.

5. PIGE mddszer alkalmazasa acél hegesztési varratok
fellletének vizsgélataban:

Bevezettem a differencialis-DIGE modszert, és beittarm
annak alkalmazhatosagat acél hegesztési varratoldigyes
elemek mélységi profiljanak meghatarozasahoz. Ezekh
felhasznaltam az irodalomban talalh&i0+d hataskeresztmetszet
értékeket és a részben altalam meghataroZexd,py)**C és
12C(d,po)°C hataskeresztmetszeteket. A médszert a BS és az NRA
részecskedetektalassal kombinalva, hegesztési tolardelileti
oxigén és széen mélyseégi profiljat hataroztam megidsitattam a
vedsgaz hatasat az oxigén melységi profiljara.



Introduction

Today the ion beam analytical (IBA) techniques ardely
spread enabling the fast, sensitive and non-desteuanulti
elemental analysis of a great variety of sampld®e most often
applied IBA techniques are Particle Induced X-ragigsion
(PIXE), Backscattering Spectrometry (BS) and NuclRaaction
Analysis (NRA). If the backscattering of the inantleparticles
from the target nuclei can be described with thethBdord
formula, the method is called Rutherford Backsceaite
Spectrometry (RBS). In case of NRA either the esdifharticles or
gamma-rays can be detected. In case of gamma-tagtive NRA
is usually called Particle Induced Gamma-ray EroisqPIGE)
technique.

The simultaneous application of different IBA temjues
enables the determination of elemental compositiothe Li-U
range. IBA methods have a wide range of applicatiormaterial
science, geology and investigation of cultural tagye.

For standard-free analysis, having accurate ganayeor
particle production cross section data for the i@pplnuclear
reaction together with well-known stopping powettad$or the
target are essential for the quantitative elemeaalysis. In the
case of PIXE and RBS, cross sections are variedtryowith the
energy of the incident particles and theoreticaiyculated data
are available in the literature with suitable aecyrfor analytical
applications. However, the excitation functions aticlear
reactions show resonance structure, thus in the oS and
NRA (specifically PIGE) techniques experimentallgtefmined
cross section data are vital.
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The situation is more complex in the case of PIGE
technique. Even though the method has been appied the
1960s and its physical background is well-knowre #xisting
cross section data are incomplete and there am@egasncies
between data from different literature sources. réloge the
International Atomic Energy Agency launched a cowated
research project (IAEA-CRP) in 2011, whose aim whs
elimination of the above mentioned deficienciesisTgoal can be
reached by updating the lon Beam Analysis Nucleatal.ibrary
(IBANDL) thus with the revision of the previous and
determination of missing data.

In the analytical laboratory, built on the 5 MV Vda Graaff
accelerator of MTA Atomki, we apply a wide rangeioh beam
analytical (IBA) techniques. Besides PIXE, BS an®RAN
techniques with particle detection, PIGE methodlso routinely
applied. This is the reason for our joining the BERP. With my
results | contribute to this effort, especiallytive case of deuteron
induced nuclear reactions.

Objectives

In my PhD thesis | have presented my scientifickmehich
| carried out in the Section of lon Beam PhysicdfA Atomki
between 2011 and 2014.

My main objective was the development of PIGE atinzdy
technique via the determination of cross sectiohsvarious
deuteron induced nuclear reactions on light nuslkeih as carbon
(*?C), nitrogen t*N) and silicon £&Si).

The aim of the investigation, presented in the ¢astpter of
my PhD thesis was the better understanding of ftifecteof
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different protective gases (e.g. oxygen) on thedimgl process.
For the above purpose | utilized the determined rgarmay and
particle production cross sections.

Applied methods

The determination of gamma-ray and particle pradact
cross sections was performed at the 5 MV Van deafGra
accelerator of MTA Atomki, with a self-developedpeximental
set-up on the right 30beam line. The target chamber was placed
into the centre of a turntable which was equippdth two arms
serving for rotating the HPGe detector. During sraection
measurements the gamma-rays were detected at & &ng5°
relative to the incident beam direction. The romgtarms enabled
the investigation of the angular distribution ofrgaa-rays in the
30°-135° range at seven different angles.

Backscattered particles and particles from nuadleactions
were detected with a Si particle detector with 508 active
depth. The detector was fixed in the chamber af dd&tive to
the beam axis. The number of incident projectiles wetermined
with a current integrator and also based on RBShauet The
number of target nuclei was determined on the ogred hwith
deuteron-RBS method simultaneously with cross @ecti
measurements, and on the other hand with alpha-RBthod
independently at 1500 keV projectile energy. In eordo
determine the absolute detection efficiency of itiRGe detector
in the 600-11000 keV energy range radioactive ssurand
nuclear reactions with narrow resonances were usét
determination of the solid angle of the Si deteetas performed
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with RBS method and also with a Th(B+C) radioactsairce
with a well-known activity.

For the determination of the cross sections of earcl
reactions on nitrogen and silicon a thin (~200nse)f-supported,
commercially available silicon-nitride foil was use@s a target
which has suitable physical and chemical propeftiegradiation.
The measurements were performed in the 650-2000deeieron
energy range. In the case of nuclear reactions arboo
commercially available, self-supporting thin carbofoils
(~20ug/cnt and ~4Qg/cnt thick) were used as a target with a thin
evaporated palladium layer on their back surfaceadtirements
were performed in the 740-2000 keV deuteron engsagyge.

The investigation of the welded joints was perfodnoa the
0°beam line of the scanning nuclear microprobe @AMAtomki.
The measurements were carried out at 1000, 1400.&0d keV
deuteron energy using PIGE, NRA and BS techniquédse
determination of elemental compositions was based tloe
numerical integration of experimental cross-sectiata as a part
of the introduced differencial-DIGE method.

The gamma-ray and particle spectra were recorded tise
Genie2K and the OM-DAQ2007 data acquisition systems
respectively. For the evaluation of the gamma-rag @article
spectra the Fityk and the SIMNRAG6.06 software pgekawere
used, respectively. For the calculation of stopgogers and the
penetration depth of incident particles in the ¢artpe SRIM code
was applied.
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New scientific results

The new scientific results of my PhD dissertatiom summarized
in the following thesis statements:

1. Development of a novel experimental set-up for the
determination of particle and gamma-ray production cross
sections of nuclear reactions:

For the accurate determination of gamma-ray anticfear
production cross sections a self-developed expatmhset-up was
implemented on the right 30° beam line of the Van Graaff
particle accelerator of MTA Atomki. The target cHazen of the
experimental set-up serves as an ideal Faradayenapling the
determination of the incident charge with 3% uraiety. The
built-in ORTEC surface barrier detector of the &rghamber
together with a Canberra HPGe detector appliedidmitshe
chamber enables the simultaneous detection of cfestiand
gamma-rays thus the combined application of RBSAN&d
PIGE techniques. With the above set-up, applying R&hnique,
the number of incident particles can be determineeépendently
from the measured charge.

2. Determination of gamma-ray and particle production
cross sections of th&*N+d reaction for analytical applications:

The gamma-ray production cross sections of the
“N(d,py)*®N reaction were determined for the 1885, 2297, 7299
and 8310 keV gamma-ray lines at an angle of 5%ttivel to the
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incident beam direction. More accurate cross sedfi&ata of two
additional gamma-lines were added to the existindiferature)

8310 and 7299 keV gamma-lines in the 650-2000 ka¥rgy

range. In order to extend the applicable rangeeté¢aion angle,
the angular distribution of gamma-rays emitted frotine

“N(d,py)®N reactionwas determinedor the first time at 1950
keV deuteron energy. Based on the results the andidtribution

can be considered as isotropic in the 30°-135°ctiete angle
range.

The particle production cross sections of the
1N(d,pas.64)°N and **N(d,do)**N reactions were determined for
the first time at an angle of 135° relative to theident beam
direction. The compilation of our and the existirigrature cross
section data confirmed that our data were moreratewand more
detailed than the ones published by others.

3. Determination of gamma-ray production cross sectios
of the ?®Si+d reaction for analytical applications:

The gamma-ray production cross sections of the
283i(d,py)*°Si reaction were determined for the 1273, 2028, 2426
and 4934 keV gamma-ray lines for the first timamtangle of 55°
relative to the incident beam direction. The angdiatribution of
gamma-rays emitted from the reactisas investigatedor the
first time at 1950 keV deuteron energy. The results revedlad t
the anisotropy of angular distribution can give igngicant
difference in cross section values in the= 30°-135° detection
angle range. Thus for the analysis of thick targjets55° detection
angle is recommended.
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4. Determination of gamma-ray and particle production
cross sections of th&“C+d reaction for analytical applications:

a. The gamma-ray production cross sections of the
12C(d,py)**C reaction were determined for the 3089, 3684 and
3854 keV gamma-ray lines at an angle of 55° refativ the
incident beam direction in the 740-2000 keV energyge.
Compilation of the existing literature cross settdata has been
also carried out. The agreement of the obtainedscsection data
with ones in earlier publications was better th@361 This fact
supporting the reliability of our datdhe angular distribution of
gamma-rays emitted from thé*C(d,py)'®C  reaction was
investigatedor the first time at 1727 keV deuteron energytfoe
3684 keV gamma line. The results revealed thatathsotropy of
angular distribution does not exceed 6% in the B8B° detection
angle range.

b.  The particle production cross sections of tf@(d,po)**C,
12C(d,p1y)*3C and**C(d,do)**C reactions were determined for the
first time at an angle of 135° relative to the demt beam
direction. In the case of th&C(d,py)™C and **C(d,do)*’C
reactions cross section values were determineth&first time at
135° detection angle. Based on our cross sectida fia the
12C(d,po)*°C reaction, the ones calculated by the SigmaCalc
software was refined in the 1700-2000 keV energgea

C. In the case of th&C+d reaction a fairly narrow and quite
intense resonance can be observed in the vicirit$460 keV
deuteron energy. Applying the Root software we rieited the
parameters of the this resonance taking into adcoour
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experimental as well as all available literaturessr section data
based on gamma detection. We pointed out thathibedsonance
provides a unique reference point for acceleratorergy
calibration using deuteron beam and detecting gamays from
the 3089 keV line.

The gamma-ray and particle production cross sedain for the
N+d, #Si+d and**C+d reactions are available to the ion beam
community through the IBANDL database.

5. Application of PIGE technique for the investigationof
steel joints surface:

The differencial-DIGE method was introduced and its
applicability was demonstrated for the determimatad oxygen
and carbon depth profiles in welded joints of stesinples. For
this purpose the cross sections of t#i®+d (from literature
sources) and thEC(d,py)*3C, *2C(d,po)**C reactions (partly from
our own measurementa)ere used. The oxygen and carbon depth
profiles were determined using differencial-DIGE thusl
combined with BS and NRA (using particle detectiteghniques.
The alteration of oxygen depth profile caused bg tixygen
content of protective gas was shown.
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