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Neutronaktivacios analitikai gyakorlat
Készitette: Molnar Zsuzsa, Balazs Laszl6 2007
(BME NTI Oktatoreaktor Budapest, Miiegyetem rkp. 7-9.)

1. Bevezetés

A neutronaktivaciés analizis igen nagy érzékenységli analitikai mddszer mintdk elemi
Osszetetelének meghatarozasara. Az esetek jelentds részében roncsolasmentesen
alkalmazhatd, azaz nem sziikséges a minta eldzetes kémiai feltarasa. Tobb mint 60 féle
elem esetében a kimutatasi hatar akar 0.05 pg al& szorithatd , de mérési és besugarzasi
koériilményekts] fiiggben bizonyos elemek esetén akar 10 pg is kimutathato.

A mddszernek rengeteg alkalmazésa van (geolOgiai, régészeti, kornyezetvédelmi,
bioldgiai, kriminoldgiai, anyagtechnologiai stb.).

A mérés célja az aktivacios analizis alapfogalmainak megismerése, és a moddszer
alapeljarasainak gyakorlasa. A gyakorlat timaszkodik a gamma-spektroszkdpia gyakorlat
soran megszerzett ismeretekre.

2. Elméleti dsszefoglalas

Az aktivacios analizis 1ényege, hogy az elemzésre szant mintat neutron, gamma, esetleg
mas toltott részecske sugarzasnak tesszik ki. A sugarzas és a minta stabil atommagjai
kozott lejatszodod kolesonhatas(ok) eredményeképpen a mintaban levd izotopok egy
részebdl radioaktiv izotdpok keletkeznek (aktivalds). A magreakciokat kozvetleniil
kovetheti, illetve a keletkezett radioaktiv izotopok bomlését is kisérheti gamma fotonok
kibocsatasa, melyek kozelitdleg a kibocsatdé atommag megfeleld gerjesztési nivoi kozotti
energiakiilonbséget viszik magukkal, igy a mérhetd gammasugéarzas energiaspektruma a
kibocsaté atommagra szinte egyedileg jellemz6. Gamma-spektroszkopiai eszkdzokkel,
azaz a gamma sugarzas energia szelektiv mérésébdl szarmazo gamma-spektrum
feldolgozéaséaval végzett radioaktiv izotop-azonositas alapjan kdvetkeztethetlink a minta
eredeti elem-dsszetételére (kvalitativ analizis), valamint a spektrumban megjelend
gamma-energiakon — az un. teljesenergia-csucsoknal - mért gamma-intenzitasok alapjan a
mar azonositott elemek mennyiségére (kvantitativ analizis).

Az aktivécids analizis egyik leggyakrabban alkalmazott 4ga a Hevesy Gyorgy altal
kidolgozott neutron aktivacios analizis (NAA), melynek sordn a mintat neutronok altal
kivaltott magreakciokkal aktivaljuk.

Az analizis céljara felhasznalhatjuk a kiiszobenergia nélkuli neutron befogast ((n,y)
reakci0), mikor is a toltéssel nem rendelkezé neutronok elnyelédnek a céltargy
atommagjaiban, melynek kodvetkeztében - a felszabaduld kotési energia miatt - a magok
erdsen gerjesztett allapotba jutnak és gyakran béta instabilitdst mutatnak.

Ebben az esetben gamma-spektroszkopiat alkalmazhatjuk a neutron befogaskor kilép6
gamma fotonok mérésére prompt gamma aktivéacids analitika, mely olyan specialis
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kisérleti berendezést igényel, ahol a besugarzds ¢s a mérés egyidejileg torténhet
(neutronnyaldb  arnyékolt mérdhellyel), ill. a forrds Ttizemel impulzusszertien
(neutrongenerator), hiszen a gamma fotonok kilépése a neutronbefogassal szinte
egyid6ben torténik.

A masik lehet6ség, hogy kihasznaljuk a keletkezett leanymag béta-instabilitasat, ugyanis
a neutronbefogast kovetden az adott rendszamhoz tartozd stabilitast biztosité neutron-
proton ardny felboritasaval &ltalaban béta-bomld izotdépokhoz juthatunk. Ha a béta-
bomlas a lednymag valamely gerjesztett nivdjara torténik, a legerjesztddési séma
atmeneteihez kapcsolodd energianak megfeleld gamma foton(ok) vonalas spektruma
alapjan  végezhetlink elem-azonositast (késleltetett maddszer). A gyakorlatban
legtdbbszor ezt a modszert alkalmazzak, ahogy a mostani laborgyakorlatnak is ez lesz a
targya. A besugarzast tobbnyire nagyteljesitmény(i sugarforrassal (reaktor zonéja,
ciklotron) végzik, de bizonyos elemekre akar a kisebb neutronfluxust biztosito zért
radioaktiv neutronforrasos besugarzas is megfeleld lehet. A béta-bomlds okozta
késleltetés miatt a mérés megfeleléen felszerelt laboratériumban, sziikség esetén
alacsonyhatterti kamraban, optimalis koriilmények kdzott végezhetd.

Felhasznalhatok analizis céljara ezenkivill a neutron ¢és atommag kiilonbozo
kiiszobenergias reakcioi (n,p), (n,2n) is, rugalmatlan szoras stb. Az elébbieknél a reakcid
béta instabilitast idézhet el, melyet gamma fotonok kibocsatasa kdvet, az utobbinal az
atommag az energiakozlés hatasara gerjesztett allapotba kertil, ahonnan gamma foton(ok)
kibocsatasaval térhet vissza alapallapotba. Az itt emlitett reakciok hataskeresztmetszetei
altaldban joval kisebbek, mint a termikus neutronokra vonatkozd befogésé. Ez a
kimutathatdsagot nagymértékben rontja.

A besugarzas soran a neutronspektrumtol fiiggéen a kiilonbozd reakciok kiilonbozd
valosziniiséggel mennek végbe.

Reaktorokban termikus és gyors neutronok jelenlétében példaul aluminiumban az alabbi
fontosabb magreakciok jatszodhatnak le kiillonb6zd valoszintiségekkel :

Termikus neutronokra : ZTAl(n, ) Al

Gyors neutronokra : 2" Al(n, p)*’Mg

2 Al(n, a)**Na

2" Al(n,2n) Al

ZAl(n,n")?Al
A valosziniségek a neutron energiatél ¢és ezzel Osszefiiggésben a megfeleld
hataskeresztmetszettdl fliggenek. Hataskeresztmetszet szempontjabodl altalaban a termikus
neutronok abszorpcidja a legkedvezébb reakcio tipus (legtobb elem esetében az

abszorpciés hataskeresztmetszet kisebb energiakon a neutronok sebességével forditott
aranyban ndvekedd tendenciat mutat).
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Osszetett mintdkban kiilonboz6 elemek kiilonbdzé magreakcioi vezethetnek ugyanarra az
eredmeényre (zavard reakciok), ilyen esetben a végtermek mérése alapjan az izotopok
elkilonitése nem lehetséges.

2" Al(n, p)*’Mg ill. *Mg(n,7)* Mg
%5ji(n, p)2Al il 2 Al(n,y) %Al

Ilyenkor tobb minta kiilonb6z6 spektrumi  besugarzasaval — (&rnyékolds), a
hataskeresztmetszetek energiafiiggésére alapozva lehet a komponenseket szétvalasztani.

Ha tobb elem egyuttes meghatarozasat végezziik, a gamma-spektrumon a teljesenergia-
csicsokhoz  csatlakoz6 ~ Compton-tartoméanyok  révén  romolhat az  elemek
kimutathat6saga, mivel a Compton-kontinuum, mint hattér jelentkezik a kisebb energiaju
teljesenergia-csicsok szamara. A hattér mint fuggetlen folyamat ndveli a levonasaval
meghatarozott nettdé csucsteriilet szorasat. llyenkor a szeparacidra kihasznalhatjuk a
mintdban el6forduld izotopok eltérd felezési id6it (tObbszori mérés), vagy végsod
eszkozként kémiai elvalasztast alkalmazhatunk.

Fontos megemliteni, hogy a spektrumon a detektdlds mechanizmusabdl adoddan
megjelenhetnek olyan cstcsok melyek mdgoétt nincs valéos gamma energia. llyenek a
visszaszoOrasi csucsok, a véletlen Osszegesticsok és a parkeltéssel (illetve az azt kovetd
annihilacidval 6sszefiiggd) kiszokési csucsok.

3. A méres elve

Ahogy az elméleti Osszefoglalasban emlitettlik, jelen gyakorlat keretében a reaktor
zOndjaban végzett besugarzassal aktivalt mintak minéségi és mennyiségi analizisét fogjuk
elvégezni. Els6ként tekintsiik 4t az aktivalas folyamatat.

3.1 A besugarzott minta aktivitasa

A besugarzott mintdban az aktiv magok keletkezési sebessége egy adott reakciotipusra az
alabbi differenciél-egyenlettel adhaté meg:

d% =®No - AN (reakci6 sebesség - bomlasi sebesség)
ahol : N: a céltargy magok szama
N az adott reakcidval aktivalédott magok szdma
®: a neutron fluxus ekvivalens értéke a hataskeresztmetszet szempontjabol
fontos energia tartomanyra.
c: a reakciora vonatkozé mikroszkdpikus hataskeresztmetszet (nem

monoenergetikus neutronok esetén ekvivalens — fluxuseloszlasra atlagolt -érték)
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Az aktivités id6ben linearisan novekedne a besugarzo neutron fluxus hatasara, de az aktiv
magok szamanak ndvekedésével erds6dd bomlas telitésbe viszi a novekedést.

A besugarzas idejére ebbdl a minta aktivitdsanak idofiiggése :
A(t) = Ax(1-exp(-At))
Ahol A,=cN®

A telitésbe futd exponencialis fiiggvény felfutasat a keletkezd radioaktiv izotop felezési
ideje hatarozza meg. Rovid felezési idejli izotdp gyorsabban aktivalhato.

A méréskor az adott elem mintabeli aktivitasat leird 0sszefiiggés, melyben az aktivitas
iddbeli valtozasat leiro fliggvény mar kiegésziil az aktivalas befejezését kovetd bomlast
leird taggal:

mfN ,
A(r) =do (L1—exp(—=AT))exp(—=A7)
rel

ahol: T: a teljes besugarzasi id6,

m a besugarzott elem mennyisége,

Na Avogadro-szam,

Arel a besugarzott elem atomsulya,

T hiitési ido,

f a kiindulasi izotdp aranya a meghatarozni kivant elemre.

A gyakorlat keretében végrehajthatd mérés esetében a besugarzasi id6 és a neutron fluxus
behataroljak a lehetdségeket.

A rovid besugarzasi id6, és a kis vagy kozepes teljesitmény miatt azon izotdépokat lehet
kimutatni, melyekbdl a keletkez6 leanymag felezési ideje elég rovid a gyors
felaktivalashoz, de nem annyira révid, hogy néhany perces hiitési idot és mérési idot ne
engedhetnénk meg. Magreakcioként jorészt csak a termikus neutron befogas johet szoba,
ott is elsdsorban a nagy befogasi hataskeresztmetszettel rendelkezd természetes elemek.
Ezekre vonatkozoan a fenti 0Osszefliggésekben a fluxus a termikus fluxus
reaktorspektrumra vonatkoztatott ekvivalens értéke, mig a hataskeresztmetszet a neutron
befogasi hataskeresztmetszet spektrumra atlagolt ertéke. (A BME Oktatoreaktoranal a
besugarzé helyeken 10 kW teljesitménynél kb. 2.4 10" n/cm?/s termikus fluxussal
szamolhatunk.)

A felirt 6sszefliggésekben elhanyagoltuk a minta 6narnyékolasat, melyet egy geometriatol
fliggd onarnyékolasi tényezovel szoktak figyelembe venni.
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3.2 Mennyiségi analizis

Mennyiségi analizis soran adott izotdp mennyiségének meghatdrozdsa a minta
aktivitasanak mérésével torténhet (abszolut moddszer). Az aktivitas meghatarozasa a
gamma-spektrum megfelel teljesenergia-cstcsanak netto terilete alapjan torténik.

ﬁ = Af ¢,
ahol : Iy netto teljes energia csucsterilet
tm mérési 1d6
A a minta aktivitasa
f, az adott energiaji gamma foton egy bomlasra es6 gyakorisaga
g detektor hatasfok a mért gamma energian

Ha a mérési 1d0 0sszevetheto a felezési idovel, akkor a minta aktivitasa nem tekintheto a
méres alatt allandonak. Ekkor :

|, = T Af & (exp(=At))dt

Az integralas elvégzése utan :

Iy =¢,f A (L—exp(-4t,))/

Az impulzus szamlalasi sebességbdl szamitott aktivitas alapjan a kérdéses elem
mennyisége becsiilheto.

A lehetséges hibaforrasok (elsdsorban a besugarzas koriilményeinek bizonytalansaga) és a
mérési bizonytalansagok egy része csokkenthetd az un. relativ modszer alkalmazasaval.
Ennek lényege, hogy a meghatarozni kivant elemet ismert mennyiségben tartalmazé
standardo(ka)t készitiink, melye(ke)t az elemzendd mintaval teljesen azonos koriilmények
kozott besugarzunk. llyenkor az aktivitas meghatarozasa, a detektor hatasfokanak
ismerete nélkiil, a megfeleld teljesenergia- csUcsok nettd impulzusszamainak segitségével
fejezhet6 ki a meghatarozni kivant izotop mennyisége:

A nettd impulzusszamokat természetesen azonos mérési iddre és azonos hiitési idére kell
korrigalni.

Tobb standard alkalmazasaval tomeg-impulzusszamlalasi sebesség kalibracids egyenes
készithetd, mellyel a tdmeg mérésének pontossaga javithato.
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3.3 A mérés megtervezése

A mérés megkezdése elott meg kell tervezni a besugarzas korulményeit és becsulni kell a

mérendd minta tomegét, ekkor torekedni kell a minimalis aktivitds elérésére, hiszen a

nagy aktivitasu minta veszélyes lehet, mellyel bizonyos dézisteljesitmény szint felett méar

nem is dolgozhatunk.
A megfelel6 aktivitas elérése a mérés optimalizalasdnak szempontjabdl is fontos (a nagy

gamma-intenzitas jelentdsen novelheti a méréberendezés holtidejét).

Meg kell hatarozni a besugarzas idejét, a hlitési id6t, mérési geometriat (hatasfok), mérési

idoket, esetleg a komponensek elvalasztasdnak maodjat.

A szamitashoz szlikséges adatok

Termikus neutronfluxus (10kW-on, G5-6s csatorndban): 2.4 1011 neutron/ cm2 sec

_ c Izot.épgya- Gamma Gamm{i Hatasfok*
Elem{Magreacio Barn  |korisag Felezési idoenergia  |gyakorisag %

% keV %

Na 23Na(n,y )24Na 0.513 [100 14.959h  |1368.6 100 0.246
Mg 26Mg(n,y )27Mg 0.0372 [11.01 9.458 m ?811184 ;ég 821;
Al 27A|(n,y )28AI 0.226 (100 2.24 m 1778.9 100 0.193
Cl 37Cl(n,y )38CI 0.423  [24.23 37.21 m 1642.4 32.5 0.208
Ca 48Ca(n,y )490a 1.12 0.187 8.719 m 3084.4 91.7 0.0996
Mn 55Mn(n,y )56Mn 13.2 100 2.578 h 23?087 23&29 8?;9
VvV  P'V(ny )PV 4,88 99.75 3.75m 1434.3 100 0,194

* A hatasfok adatok HPGe Well type detektorra, 50 mm minta-detektor tavolsagra vonatkoznak.
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4. Mérési feladat

1. kalibralas
A félvezetd detektoros mérélanc beallitasa (erdsités), energia-kalibracio ismert
izotépokkal.

2. minéségi analizis

Ismeretlen mintdban levd izotdpok azonositasa az el6zdleg hitelesitett mérdlanc
segitségével. (Ha a hallgatok hoznak valamilyen anyagot, a mérésvezet6vel torténd
egyeztetés utdn ez is lehet a besugarzas és a vizsgalat targya.)

3. mindéségi és mennyiségi analizis
A besugarzott ismeretlen dsszetételi minta, ill. minta-sorozat komponenseinek
meghatarozasa, majd a komponensek ismeretében sorozat egyik tagjanak ismeretlen
tdmegét kell meghatarozni relativ médszerrel.

5. Méréshez szlikséges eszktzok és anyagok

o félvezetd detektor (HPGE detektor),

e nagyfesziiltségli tapegység a detektorhoz,

e spektroszkopiai erdsito,

e sokcsatornds amplitadé-analizator,

e (s-137 és Co-60 etalon sugarforrasok,

e cldzetesen aktivalt “ismeretlen” minta a mindségi és a mennyiségi analizishez,
e izotdp konyvtar (gamma-energia szerint és izotdépok szerint rendezve),

e sugarvédelmi felszerelés (személyi doziméter).

A mérdlanc hasznalatat, mikodési elvét, beallitasdnak modjat a gyakorlatvezetd ismerteti.
6. Kiértékeles
6.1 1zotdp azonositas

A mérélanc energia-kalibrécidja (a csatorna-energia fuggvény meghatarozasa) utan meg
kell keresni a gamma-spektrum kiértékelésre alkalmas a kozelitdleg Gauss-flggvénnyel
leirhat6 teljes energia-csicsokat. Az izotdpok meghatarozasa a csucsok maximumanal
leolvashatd energia-értékek meghatarozédsaval torténik (ismételt méréssel bizonyos
esetekben felezési id6 becslés is adhatd, mely feltételezésiinket alatdmaszthatja).

A mérblancok energia-felbontasat a Gauss-csucsok felérték-szélességével jellemezziik,
amely a mérésnél alkalmazott HPGE detektornal — energiatol fiiggden — kb. 1.5-2 keV.

A spektrumban megjelend csticsok azonositdsdhoz az izotopok felezési idejét, a
vonalakhoz tartozd gyakorisag értékeket, valamint a detektor hatasfokat, mely a gamma
energia novekedésével rohamosan csokken (ha eltekintiink a 200 keV alatti tartomanytol,
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ahol a detektor érzékenységét rontja a detektor burkolatdban torténé gamma-abszorpcid)
kell figyelembe venni.

p1 Impulzus
p2 -
v2: @yl >
<« A 4
Y3
v Energia
1. &bra

A spektrumon megjelenhetnek olyan alakzatok, melyek teljesenergia-csucsnak tiinnek, de
nem tartozik hozzajuk gamma energia. llyenek a véletlen 6sszegcsucsok, melyek
meghaladd gamma-vonalak esetén fellépd un. egyszeres és kétszeres kiszokési csucsok,
melyek a teljesenergia-csucstdl vald tavolsag alapjan azonosithatok. A parkeltéssel
kapcsolatban gyakran megjelenik 511 keV-nél egy csucs, amely a detektor kbrnyezetében
keletkezo és beszorodd annihilacids fotonoktol szarmazik.

Nem biztos, hogy a mintatél szarmazik a “°K 1460 keV-es cstcsa, mely barmilyen K
tartalm( anyagtél szarmazhat. A reaktor korzetében felbukkanhat a radioaktiv “*Ar 1290
keV-es cstcsa is, mely a primervizben levd természetes argon felaktivalddasabol
szarmazhat.

A Compton-tartomanyon il6 visszaszorasi csucsok altalaban szélesebbek a teljesenergia-
cstcsoknal, igy ezeket kis gyakorlattal konnyt elkiiloniteni.

A fent felsoroltakon kiviil a spektrumban megjelend valamennyi csucsot meg kell tudni
magyardzni, illetve a spektrum alapjan kivalasztott izotopoknak nem lehet olyan jelentds
gamma vonala, amely nem latszik. Ellenkez6 esetben a spektrum értelmezése hibas.

Impulzus

Csucsterilet

A

\ A
- r_Félértékszélesség
FWHM

hattér

»le
»

A

Csatorna-Energia
v >

»

/

Compton-tartoméany
2. &bra
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6.2 Csucs terllet és szoras meghatarozasa

A nettd cslcsteriilet és annak szdrasa képezi a mennyiségi analizis alapjat. A hattér
levonésat végezhetjik a hattér egyenes és a Gauss-fiiggvény egyidejii illesztésével, vagy
az un. TPA moddszerrel, melynek sordn a hattér becslése a cstics két oldalan megfeleld
mennyiségll hattér csatorna kijelolésével, az ezek altal meghatarozott trapéz alaku teriilet
meghatarozasaval torténik. (2. bra). A netto tertilet szordsdnak meghatérozasakor vegyuk
figyelembe a hattér szorasat is!

6.3 Ismeretlen minta tomegének meghatarozasa

Az ismeretlen tdmeg meghatarozasahoz készitsiink kalibral6é egyenest az ismert tomegii
mintak segitségével, azok alkalmasan valasztott teljesenergia-csucsa(i) alapjan.
Vigyazzunk a helyes hiitési id6 korrekcidkra €s becsiiljilk meg a becsiilt tomeg szordsat
IS.
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