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e (@ LOKALITAS, HELYTORTENET

KFKI:(Kozponti Fizikai Kutatd Intézet ) 1950-ben alakult.

1992-ben a KFKI-t 5 akadémiai intézetre osztottak és szamos vallalkozas is kivalt.
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2012-t8l a KFKI Telephelyen 2 Kutatokdzpont dolgozik
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e |@ AKTIVACIOS ANALIZISEK TIPUSAI

1. Aktivalas toltott részecskékkel (min. E: p* 1-12 MeV, a 2-24 MeV)
2. Foton aktivacios analizis (min. E: 7-8 MeV, kis hataskeresztmetszet)
3. Neutron aktivacios analizis (NAA)

1. Termikus neutron aktivdcios analizis (NAA)

Epitermikus aktivalds (ENAA)

2
3. Gyorsneutronos aktivacios analizis (FNAA)
4

(Hideg neutronos aktivdcios) Prompt-gamma analizis (PGA)




e (@ NEUTRONAKTIVACIOS MODSZEREK ALAPJA
- y-fotonok detektalasa, melyeket az
SUGARZASOS NEUTRONBEFOGAS atommagok bocsatanak ki neutron

befogast kdvetben. y-foton
neutron o karakterisztikus, a reakcié a minta
Neutron

@ Preszecske fizikai, kémiai allapotatdl fiiggetlen,
E befogas

csak az atommag szerkezetétdl fligg.
Kiindulési Compound

Radioaktiv
bomlas

mag mag
A A+l *
7 K 2 X

Veégmag 1.
(stabil)

Radioaktiv bomlas
neutronbefogas 1012 -107s A+l
hatasara Z+1
(dbra: . i
Szentmikldsi 2005) T,,=1s — tobb év
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NAA torténete

\

1932 James Chadwick felfedezte a neutront.
1935 Nobel-dij.

1935 Hevesy Gyorgy és Hilde Levi
lefektették az NAA elvét

'50-es években megjelentek a Neutron
forrasok

Alacsony felbontoképességli detektorok
(szcintillacios detektorok)

'60-as években megjelentek a jo
felbontoképességl félvezetd detektor

'70-es években, gamma spektroszkdpiai
szoftverek, k,-modszer bevezetése

'80-as évek HPGe detektorok és hideg
neutronforrasok

'90-es évek digitalis spektrométerek, QA/QC

Dansdy Videnoboobernens Selobale. Mathrs
Weddeelscr. 14, 3 (190

4. THE ACTION OF NEUTRONS ON THE RARE
EARTH ELEMENTS

G. Hevesy and Tlieox Leve

(e molly putdishes! in witink fymsle

LY

From the Instingte of Thearrtbonl Physies, University of Copenbagne

Iux action of neutrons on the rare earth elements can be followed up
jo two wayy . by investigating the radioactivity induced in these elements
under neutron bombardment, and by observing their absorbing power
for & beam of slow neutrons. In this paper both these lines of attack
«ill be discussed for the mre earth group and for yttrium and seandium

ARTIFICIAL RADIOACTIVITY OF THE RARE EARTH ELEMENTS

The artificial madiocactivity of some of the rare earth elements was
investigated by Asaror, D'Acostivo, Fuon, Posreconvo, Raserre
and Sgong (1), others were investigated by ourselves (2) by Svapex (3)
by Mamsu and Svopex (4) by McLexxax and Raxx (3) and by E
Roxa (6). The neutrons used were produced by the action on beryllium
of the a-mays from radium emanation and were in many cases slowedd
down by inserting layers of paraffin 1020 em thick in the path of
neutrons ; a GEroer—MCLLER counter was used to measure the activi-
thcs obtained

Scandium

A smmple of scandium oxide prepared by Prof. Stemna-Boux and
kindly presented to us by Prof. Hox1escrmip, who used the preparation
in determining the atomic weight of scandium, was activated for a fow
daye using an emanation-beryllium source of 200300 MC. The oxide
was then dissolved in dilute hydrochlorio ackd and 100 — 150 mgm sodinm
chloride ax & earrier of 9K (ef, p. 48) and the same amount of calclum
oxide were added. The filtrate obtained after precipitation with carbon.
ate free ammonis was treated with oxalie acid and the calclum oxalate-
formed was removed. The sodium chloride which had been added was
recovered, after the removal of the ammonium chloride content of the
last filtrate, by evaporation and ignition. The activities of the three

1936




@ NAA két 60 modszere

RONCSOLASOS NAA

Az egyes elemeket a mar besugarzott mintabdl kémiailag elvalasztjuk.
RONCSOLASMENTES NAA

Kémiai elvalasztas nélkuli vizsgalat, amikor a besugarzott minta gamma spektrumat
mérve, az egyes komponenseket felezési idejlik és jellemz6 gammavonalaik energiaja
alapjan azonositjuk.

A roncsolasmentes modszer nagy el6nye, hogy egy “nyomelemképet” ad a mintardl.

PANORAMAANALIZIS
Az 6sszehasonlitd standardok preparalasa, mérése sok munka, szamos hiba forrasa.

Multielemes aktivacios analitikai vizsgalatok esetén, sziikség volt a standardizalas
egyszerdsitésére.
Modszer fejlesztés:
abszolut sztandardizalas, === relativ sztandardizaldas, === “egykomparatoros’
moédszerek, — =— k,-standardizalasi médszer

(



STANDARDIZALAS| MODSZEREK



et @ A VIZSGALANDO ELEM TOMEGENEK SZAMITASA

Ismeretlen témeg kiszamitdsa m. a vizsgalando elem tomege
M: atomtomeg
N,: csucsterulet
N,: Avogadro szam
M Np/tm O: izotép-el6fordulas
111 — . . . ol s s
N,O £pY (@0 + Polg)  SDC €y tel!esencirgla csucs' ,hajtasfok
y: mérendé Ey energiaju
gamma-vonal abszolut
- — - intenzitasa
O termikusneutronfluxus,
O epitermikusneutronfluxus,
Oy termikushataskeresztmetszet . _ _
(2200 m/s neutron sebességnél) A saturation decay COUﬂTIng
lo: rezonancia integral
(integralis hataskeresztmetszet epitermikus neutronokra)
S= 1-exp(-At;) tell'té,si, ~
D=(exp(-Aty) bomlasi, ,
C= 1-exp(-At,,)/(At, ) mérési faktorok ‘ bt & L :
A:bomlasi dllando = In2/T. ,, ; ahol T, ,,a felezési id6 —Jt,
1/2 1/2 ' —At —At 2l l_e
t.:besugdrzasi id6, t, :mérési id6, t:hitési ids S=l-e™ D=e™ (C= 9



Energiatudomanyi /j\
Kutatékozpont KJ/

Abszolut standardizalas

Az NAA egyik legegyszer(ibb, elvi modja a vizsgalando elem tomegének
szamitasara.

AzN,, t, t  ést, paraméterek elegendd pontossaggal méerhetdk.
Kovetelmények

Az g, abszolut detektalasi hatasfok nagy pontossagu kisérleti meghatarozasa.

AzM, N, O,y és A parameterek megfeleld pontossaggal és precizitassal
ismertek (bizonytalansag < 1%), nuklearis adatbazisban hozzaférhetdk.

Problémas lehet az aktivacios hataskeresztmetszet (o, |,) és egyes bomlasi
allandok pontatlansaga.

A neutrontér paraméterek (@, és @) kiseérleti meghatarozasanak
bizonytalansaga elérheti az 5-20%-ot.

Hatrany

Csak az adott mérési 6sszeallitasra alkalmazhato, a mérés bizonytalansaga
>20% is lehet.

Példa az alkalmazasra: Cs-135, 1-129 nuklidok meghatarozasa nuklearis
hulladekokban (nincs elemi standard, nincs k),

10



- . X
<’ Relativ standardizalas

A vizsgalando mintaval kozosen, a mérendd elemek ismert tomegl mennyisegét (m.)
tartalmazo (kemiai) standardot is aktivalunk azonos kérilmenyek kézétt , homogénnek
tekinthetd neutrontérben. A meghatarozando m, tomeg:

[—P— minta

m S,=S; Ap = N/t szamlalasi sebesseg
Ny/tn S p
[—%l standard o "
_ Np/tm . G . avis o :
Agp = o elemi standard specifikus szamlalasi sebessege
Mérés

A minta és standard mérése kulon-kulon, de azonos detektorral és méreési
geometriaban torténik, valamint a nuklid ugyanazon energiaju sugarzasat
hasznaljuk fel a kiértekelésnél.

ElGnye

Szukségtelen a neutronteér jellemzése és a nuklearis konstansok ismerete (D,
®_,; ©, lp.-.- €,.) , mivel kozvetlen ésszehasonlitason alapszik.

Hatranya

Munkaigényes (multielemes meghatarozasok), kedvezd esetben 1% kordli

pontossag erheté el, amit a standard el6készitési eljaras, a standard kémiai
fomaja, stabilitasa hataroz meg. Sl 11




Energiatudomanyi /j\
Kutatékozpont IQJ/

Komparator standardizalas

A mintaval egyltt egyetlen, alkalmasan kivalasztott standardot besugarozunk,
minden elemet egy komparatorra vonatkoztatunk.

A k_faktorok kisérleti meghatarozasa minden vizsgalandé elemre

Komparatorkent leggyakrabban nagytisztasagu Au-, Ir-, Co-, Zn-, Cu-, Ni- vagy
Fe elem ismert tomegeével egylitt sugarozzuk be, egyltt merjuk.

A vizsgalando mintakat a komparatorral egyutt aktivaljuk, a k_ faktorok
imeretében a mennyiségi analizis elvéegezheté.

A k. faktor allando, ha a méreési korilmeények mindig azonosak (pl. Uj
detektor izembehelyezése a k_ -faktorok ujrameéresét eredmenyezi) és az
aktivalo forras neutrontere, termikus/epitermikus neutronfluxus aranya nem
valtozik (BME Oktato Reaktor).

Budapesti Kutatoreaktor: az idében valtozo neutrontér (10 napos zonaciklus,
zonarendezéesek, izotopgyartas) miatt itt nem alkalmazhato.

12




-MODSZER ELVE ES PARAMETEREINEK MEGHATAROZASA |

Mivel a Budapesti Kutatoreaktornal stabil, jol termalizalt és nagyfluxusu
(®.>1013n/cm?s) besugdrzdcsatornak vannak, laboratériumunkban a Genti
Egyetemmel valé egylttmikddés keretében kidolgozott k,-standardizalasi modszert
hasznaljuk (Simonits et al.,1975,1982).

k,-mddszerelve
Egy tetsz6leges, meghatarozandd elem standardjat és egy komparatort (*)
besugarozva a mért szamlalasi sebességekre felirhato:

N
p/tm _w S-D-C . *.6.’)/.0 .f+Q0'£p
N — * * el * * * *
( p/tm)* w*  §*-D*-C* \M 0" Y agf f+Qy &
Q — IO . L I
0 G.h ko, -tényezd

13



Energiatudomanyi

-MODSZER ELVE ES PARAMETEREINEK MEGHATAROZASA ||

k,-tényezé
e Olyan ,nukledris konstans”, amely két elem specifikus aktivitasainak (Asp) hanyadosa
tiszta termikus fluxusban (®e=0) torténé besugarzaskor.

e Besugarzasi és mérési geometriatol figgetlen.

e Adott magreakcidoban keletkez6 nuklid, adott gamma-sugarzasara jellemzé

Ak, tenyezbk kisérleti meghatarozasa Au komparatorra.

1., Csupasz monitor modszerrel, ha f és Q, adatok nagy pontossaggal ismertek

Aspx  f+Qox EpAu

Ko gy @ =
0,Au Aspau f+QoAu Epx

2., Kadmium-kilonbség modszer (Cd-arnyékolassal és anélkil besugarozva)

Aspx _(ASPJC) d SpAu
o, 00 = o 14

Asp.Au — (Asp,Au)Cd Ep,x

22



Energiatudomanyi /j\
Kutatékozpont k)/

A k, modszer elve és paramétereinek meghatarozasa .

Az irodalmi k- tényezbket altalaban az arany komparatorra adjak meg,

egyetlen stabil izotopja és jellemzé gamma-sugarzasa van,
az (n,y) magreakcio nuklearis adatai (Q,, T,/,) jol ismertek.

197Au(n,y) 1*Au, T, ,= 2.695 nap, Ey = 411.8 keV, k, ,,= 1

Ugyanakkor minden olyan izotop hasznalhato komparatorként, amelyek
ko 1,(komp) tényezdje pontosan ismert, illetve elézetesen meghatarozott:

ko.Au (x)

k x) = :
0,komp kOAu (komp)

A k, - tényezdk az irodalomban rendelkezésre allnak 144 (n,y ill. (n,f)
magreakciora (kO-database-2015). 15




Energiatudomanyi /j\
Kutatékozpont KJ/

Elemi koncentracio szamitasa .

Az ismeretlen elem koncentracioja a W tomegu mintaban a kovetkezo
osszefligges alapjan szamithato:

[

tm -S-D-CW 1 f+Qo0,4u (V) Epau , 6
C m — . ° — °10 KN
x(pp ) Asp,Au kO.Au (x) f+Qo.x (o) Epx
f:q}th’QO: I—o' Asxz ’x/t"l’S'D'C'W
D, Gth 2 p

o. : epitermikus alaktényezo

16



Energiatudomanyi /j\
Kutatékozpont KJ/

Elemi koncentracio szamitasa |l.

Barmely (n,y) reakcio felhasznalhato analitikai célra, ha a
jellemz6 k, .. x tényezdk, a Q, és a felezési ido adatok
nagy pontossaggal ismertek.

Kisérletileg meg kell hatarozni :

* az aktivalaskor fennalld f fluxusaranyt
(termikus/epitermikus) %

* o epitermikus alaktényezot

* a detektor hatasfokanak pontos energiakalibralasat

17




Energiatudomanyi /j\
Kutatékozpont k)/

A reaktor neutronspektrumanak jellemzése

A termikus reaktor neutronspektruma igen széles energiatartomanyt fog
at, melyet onkényesen harom csoportra szokas felosztani.

-termikus neutronfluxus (termikus neutronok, amelyek a kornyezettel
termikus egyensulyban vannak, energiajuk Maxwell-Bolzmann eloszlast
kovet (E<0.5 eV). Az (n,y) reakciok hataskeresztmetszete —neutron
sebesség (1/v torvény)

-epitermikus neutronfluxus (0,5 <E<100 eV ), idealis esetben 1/E
-hasadasi /gyorsneutronfluxus (100 eV<E<20 MeV)

A termikus/epitermikus spektrum alakja fiigg
a reaktor tipusatol,

teljesitmenyetdl,

az aktiv zona kialakitasatol,

a besugarzo hely elhelyezkedesetdl.

18



Energiatudomanyi /j\
Kutatékozpont KJ/

Termikus nuklearis reaktor tipikus
neutronfluxus-eloszlasa

10°F
approximation
5 ¢'(E) « 1/E1**
@ = pe—
< 1072 |+ thermal b slope — (1 + a)
E neutrons ‘ .
S (M-B distribution) } T
e = 3 |
x € 10 a<0 fast
= > I \ neutrons
C ©
-
3E 1w0°f at 300 K:
S 0.0253 eV g
T - 2200 ms*" g
108 Io.ss eV -
10—10 i 1 1 1 1 - i 1 1 1 i L
1T meV 1 eV 1 keV 1 MeV

—- neutron energy

19



Energiatudomanyi /j\
Kutatékozpont KJ/

Termikus/epitermikus fluxusarany meghatarozasa

Pth

e

de legegyszer(bben cirkonium monitor alkalmazasaval vegezheté el.

fluxusarany meghatarozasara tébb kisérleti modszer (Cd arany) ismert,

A Zr multiizotopos elem, két izotopjanak aktivalasat nagyon eltéré Q, ertek
jellemez, ezek nagy pontossaggal ismertek.

A mérheté gamma-vonalak nagy energiajuak (gamma-abszorpcio
elhanyagolhato), koincidenciatol mentesek.

94Zr(n,y )°5Zr Q,=5.31 és %Zr(n,y )’Zr Q,=251.6

Koau® €
AU . P Qo) —

Ag
p,l (
- a)
kO,Au (2 €p2 Agp o Qo2

D,

f a Asp,l - kO,Au(l) ) &p1
Agp 2 ko,Au 2) €p2
(1) %5Zr (724.2+756.7 keV), (2) 97Zr (743.3 keV)

20



Energiatudomanyi /j\
Kutatékozpont k)/

Az o parameéter szerepe |.

Az 1/E lefutasu epitermikus neutron spektrum csak bizonyos feltételek mellett
teljestl. Az epitermikus neutronfluxus jol kozelitheé az 1/E**® fliggvénnyel,
ahol o az epitermikus alaktényezé

Az idealistol valo eltérés meérésére és a szikséges korrekciokra modszert
dolgoztak, az (n, y) reakciok tobbségenél a rezonanciak szama >100

E, effektiv rezonanciaenergia fogalmanak bevezetése

l,() és Q (a) szamolasa (I, és Qp = o[—° ertekek tablazatokban)
th
a reakcio sebesség szamitasanal bevezetett E, effektiv rezonanciaenergia

ertekek alapjan (Ryves) tortenik.

Q — 0429 0.429
EX (2a + 1) (0.55)@

Qo(a) =

21
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Termikus/epitermikus fluxusarany és o egyidejd
meghatarozasa

Harom kiilonb6z6 modszer
* besugarzas Cd-arnyékolasban,
* Cd-arnyékolas és csupaszon,
* csak arnyékolas nelkul
a harmas csupasz félia monitorozasi médszer a **Zr °°Zr és *’Au izotépok
felhasznalasaval.

A k,-standardizacios modszer alkalmazasa soran hasznalt monitorok jellemzé
nuklearis adatai

Target Keletkez6 Felezési Ey (keV) Ko au E, (eV) Q,
izotop izotop ido
47, 057, 10 7242 8.90E-5
02nap | 7567 1.10E-4 6260 231
%7r 377Zr —3’™Nb | 16.74 6ra 7433 1.24E-5 338 251.6
A 1S8Au 2.7 nap 411.8 1 5.65 15.7

32

22
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Detektorok hatasfok kalibracioja: kalibralt pontforrasok

\

Energiatudomanyi s
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Nuclide Supplier Activity Ref. Date
kBq (MM-DD-YYYY) °

Pontforrasokkal tébb pozicidban
Co-60 2009-1143 PTB 201.0+£1.4  06-01-2009 00:00:00 (100 _ 200 _ 300mm) felvéve

Ba-133 2000-1831 PTB 213.4+1.2 06-01-2012 12:00:00
Cs-137 2010-1833 PTB B - oy S Ao ey Lot O (L% o 33250 ke, RXSQ, 78 - D 30 2017-04-19- LAVENYES D3 300mn 017-04-15- VINYES) N———

File Edt Search View Data Ft Options Help

Eu-152 2008-017 OMH 204+4 ¥ WA [EE A se X
irpudata| i Show/hide chart legend (toggle)|

Matchng radabons
Absolute efficiency: 4.152e-04 (0.3%) at 1332.50 keV, RXSQ: 0.78 - D5-300mm-2017-04.19. ERVENYES %) O0674EFF_Ra226-PTB-201
w) O0B7TSEFF_Am241PT6-200
| «) QOS7SEFF_Ba133PTB00C

Ra-226 2012 402-84 PTB 159+4

Am-241 20082128 PTB 1124+1; = = . S oo e
sk: . s, o w:.:zu’zcosumixs
Bi-207 1A-061 Amersham 250+ 1 7oes Y e |

226RA CHAN-KR007-NOCINDS M4IT(AEA 2002 ‘i E= 7785080 keV. i
iy E = 4111163 keV. It
‘5y €« 1089 7370 keV. |
i E=12931800keV, |
‘iy E = 3677887 keV. It
"5y £ = 6786230 keV. It
‘i E = 5862648 keV. It
“iy E = 034740 ke, It
w) D0G73EFF_Cs137PTE_20

2004

Abscite detector eficlency

10e-4

Vessurement peaton eV




Energiatudomanyi

Kutatékozpont

A k,-NAA modszerrel mérheté
elemek

- Np|Pu|Am|Cm|Bk|Cf|Es|Fm|Md|No|Lr\

24
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Rovid felezesi idej radionuklidokat produkalé elemek (T, ,,=15s—5 h)

Energiatudomanyi s
@

Na [ Mg Al | Si S | Cl

Rb|Sr| Y | Zr [ Nb| Mo Ru|Rh|Pd|Ag|Cd|In [Sn|Sb| Te| |
Cs|Ba|lla|Hf |Ta| W |Re|Os| Ir | Pt | Au|Hg

Ce|Pr|INd|Pm|Sm|Eu|Gd| Tb|Dy|Ho| Er{Tm| Yb | Lu

25



@ Kbzepes felezesi idej nuklidokat produkalé elemek (T, ,=5h — 10 nap)

Na | Mg Al | Si s | cl

Rb|Sr| Y | Zr | Nb [ Mo Ru|Rh|Pd|[Ag|(Cd|In |Sn|Sb| Te| |
Cs|(Ba|la|Hf [Ta| W |Re|[Os| Ir | Pt | Au| Hg

Ce|Pr|Nd|(Pm|Sm|Eu|Gd| Tb|Dy|Ho| Er | Tm| Yb | Lu
Th U

26



@ Hosszu felezési idejd nuklidokat produkal6 elemek (T, >10 nap)
Kutatokozpont o2

27



Energiatudomanyi /\\'
Kutatokozpont IQ/l/ K

Ulonbozo elemekre INAA-val mert
kimutatasi hatarok kérnyezeti mintakban

g/kg| 100 -500 mg/kg 500-1000 "'_

M. Kubesova, kO standardization in neutron activation analysis, PhD Thesis, 2012

28



Energiatudomanyi Kutatékdzpont

K6szondm a figyelmet!



