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1 Wstep

Celem ¢wiczenia jest wykonanie pomiaré6w widm promieniowania 7y probek aktywowanych strumieniem neu-

tronéw emitowanych przez zrodto izotopowe AmBe oraz przeprowadzenie analizy absorpcji tego promieniowania
przez rézne materiaty. Pomiary widm aktywacyjnych przeprowadzane sa za pomoca detektora pélprzewodniko-
wego HPGe, ktory po precyzyjnej kalibracji energetycznej oraz wydajno$ciowej pozwala na okreslenie zawartosci
wybranych pierwiastkéw w badanych prébkach, w szczegblno$ci manganu, jodu, ztota oraz srebra. Ponadto,
probki zawierajace znane masy tych pierwiastkow (np. folie aktywacyjne wykonane ze zlota) pozwalaja na osza-
cowanie strumienia neutronéw emitowanych z wykorzystywanego zréodta AmBe i poréwnania go z wartoscia
podana przez producenta. Analize pochtaniania promieniowania neutronowego prowadzi sie za pomocg pomia-
réw zmian strumienia neutronéw przy zwiekszaniu warstwy badanego absorbenta, co pozwala na wyznaczenie
wartosci efektywnego wspotczynnika absorpcji.
Dostepne na Pracowni izotopowe zrédlo AmBe emituje neutrony powstajace w reakcji °Be + a —'2 C + n,
ktorych rozklad energii przedstawiono na Rys. 1l Czastka a pochodzi z rozpadu izotopu 24! Am, ktéry w postaci
tlenku (AmOs) mieszany jest z pytem berylowym lub tworzy z nim stop [I]. Obszar aktywny zrodta umieszczony
jest w kapsule stalowej w ksztalcie walca o srednicy 17,4 mm oraz wysokosci 19,2 mm. Zgodnie ze $wiadectwem
wzorcowania aktywno$é zawartego w nim ameryku wynosi 12,95 GBq, co odpowiada emisji ok. (7,7 £ 1,5)-10°
neutronéw na sekunde. Poza promieniowaniem neutronowym zrédlo emituje kwanty v towarzyszace rozpadowi
241Am z najbardziej intensywna linia o energii 59,5 keV, oraz wysokoenergetyczne promieniowanie v o energii
4,438 MeV emitowane w przypadku produkcji w reakcji ? Be(a, n)12C wzbudzonego jadra wegla. Prawdopodo-
bieristwo takiej emisji jest zalezne od konstrukeji zrodta i jest rzedu 0,6 na jeden wyprodukowany neutron [I].
Zrodlo na Pracowni przechowywane jest w parafinowej ostonie w ksztalcie szescianu otoczonej warstwa, kadmu
o grubosci 1 mm oraz stali (2 mm). W ostonie wykonana jest, w centaralnej czesci, wneka na Zrodlo oraz trzy
otwory na napromieniane probki, jak przedstawiono na Rys.
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Rysunek 1: Widmo energetyczne neutronéw emitowanych przez zréto AmBe.

2 Oddzialywanie neutronéw z materia

W przeciwienistwie do czastek natadowanych promieniowanie neutronowe oddzialuje w materii przede wszyst-
kim z jadrami atomowymi oraz, z duzo mniejszym prawdopodobieiistwem, z elektronami. Procesy, w jakich
neutrony oddzialuja z materia silnie zaleza od ich energii, co znacznie komplikuje ich detekcje i ochrone radiolo-
giczna. Zimne neutrony (o energii F,, < 1 meV) maja dlugos¢ fali poréwnywalna do np. stalych sieci krystalicz-
nych cial statych i ulegaja gtownie dyfrakcji na atomach lub czasteczkach osrodka. Dlatego wykorzystywane sa
one w radiografii i badaniach w fizyce ciata stalego, szczegdlnie dla lekkich pierwiastkow, dla ktoérych radiografia
promieniowaniem X nie jest efektywna. Neutrony termiczne (1 meV < F,, < 0,5 eV) oddzialuja z jadrami ato-
mowymi przede wszystkim poprzez elastyczne rozpraszanie, ktore jest kluczowym procesem wykorzystywanym
takze przy wyzszych energiach do spowalniania (moderacji) neutronéw, np. w reaktorach jadrowych. Proces
ten wykorzystuje sie takze przy konstrukeji oston przeciw promieniowaniu neutronowemu, ktére wykonuje sie
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Rysunek 2: Schematyczne przedstawienie ostony zrodla AmBe wraz z przyblizonymi wymiarami otworéow do
aktywacji probek.

z relatywnie gestych materialow zawierajacych duze ilosci lekkich pierwiastkow (np. woda, polietylen). Mozna
pokazaé, ze $rednia zmiana energii neutronu o energii Ey przy elastycznym rozproszeniu na jadrze o liczbie
masowej A wynosi [2]:

2AEy
AFE = ———— 1
(A+1)27 1)
a $rednig energie neutronu po n zderzeniach elastycznych mozna zapisaé jako:
A?4+1 7"
E,=FEy|—— 2
3] .

Neutrony termiczne moga by¢ takze pochlaniane przez jadra atomowe, co czesto prowadzi do transmutacji izo-
topu oraz wtérnej emisji promieniowania. Najczeciej emitowane sa kwanty v, ale moga to by¢ takze protony,
deuterony lub czastki « [2]. Wychwyt neutronu moze prowadzié¢ takze do emisji jednego lub kilku neutronéw,
a takze rozszczepienia jadra. Ten ostatni proces zwiagzany jest z emisjg duzej ilosci energii oraz wtérnych cza-
stek, m.in. neutronéw, co moze w odpowiednich warunkach prowadzi¢ do reakcji tancuchowych. Dla neutronéw
predkich o energiach rzedu megaelektronowoltéw zachodzi jeszcze nieelastyczne rozpraszanie, w ktorym czesé
energii neutronu przekazywana jest jadru, powidujac jego wzbudzenie i emisje promieniowania v przy jego de-
ekscytacji. Energie emitowanych w tym procesie kwantéw sa bezposrednio zwiazane ze struktura jadra i sa
charakterystyczne dla danego izotopu. powoduje to, zZe nieelastyczne rozpraszanie ma charakter reakcji progo-
wej, z minimalna energia neutronu zalezng od jadra.

Prawdopodobienistwo oddzialywania neutronéw silnie zalezy od energii oraz izotopu z jakim ono nastepuje, a
jego miara jest wielko$¢ nazywana przekrojem czynnym [3], ktora okresla sie dla kazdego z wymienionych pro-
cesow oddzialywania. Caltkowity przekroj czynny (suma przekrojow dla wszystkich mozliwych procesow) maleje
ze wzrostem energii neutronu. Dla niskich energii, ponizej 1 MeV, przekroj czynny na rozpraszanie elastyczne
jest praktycznie staly, a prawodpodobieristwo absorpcji oraz nieelastycznego rozpraszania jest proporcjonalne
do odwrotnosci predkosci neutronu [2]. Dla wiekszosci lekkich i srednich jader dla niskich energii neutronéw ab-
sorpcja dominuje i catkowity przekrdj czynny zmienia sie praktycznie tak, jak dla tego procesu. Przy wyzszych
energiach dla niektorych jader atomowych, np. uranu ?*3U, wychwyt neutronu moze prowadzi¢ do formowania
jader zlozonych, co zwieksza przekrdj czynny i prowadzi do tzw. absorpcji rezonansowej. Dla ciezkich jader
pojawia si¢ ona juz dla energii neutronéw rzedu elektronowoltow. Przy wyzszych energiach waskie rezonanse
wystepuja przy bardzo zblizonych energiach i czesto nie mozna ich rozr6znié¢, podczas gdy dla predkich neu-
tronéw staja sie one szerokie i stosunkowo rzadkie [2]. Dla jader lekkich rezonanse wystepuja wytacznie dla
neutronéw predkich o energiach rzedu kilo- (np. kadm, nikiel, zelazo) lub megaelektronowoltow.
Makroskopowe efekty pochlaniania i rozpraszania neutronéw mozna opisa¢ podobnie jak dla kwantow ~. Inten-
sywnos¢ Iy wigzki neutronéw o zadanej energii F po przejsciu przez wastwe x absorbenta zmienia si¢ zgodnie
z nastepujacym réwnaniem:

I(x) = Ipe™™" 3)

gdzie ¥ to tzw. makroskopowy przekroj czynny charakteryzujacy efektywne oddzialywanie neutronéw z osrod-
kiem, w jakim sie poruszaja. Wielko$¢ ta jest bezposrednio zwigzana z catkowitym przekrojem czynnym na od-
dziatywanie neutronéw z jadrami i w zwiazku z tym zalezy od ich energii oraz sktadu pierwiastkowego osrodka.
Dla substancji o gestosci p i masie molowej M makroskopowy przekrdj czynny mozna wyrazié jako:

N4
Y= pﬁ(nlgtl + nooys + - - NEow) (4)
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Material S [em™1] R
Woda 1,28 58

Ciezka woda (D20) | 0,18 | 21000
Polictylen 3,26 122
Grafit 0,064 200

Tabela 1: Wartos$ci makroskopowej zdolnosci spowalniania S oraz wspdlczynnikow spowalniania R dla kilku
czesto wykorzystywanych moderatorow. Dane dla neutronéw o energii 0,001 - 100 keV [2].

gdzie n; oraz oy to odpowiednio liczba atomoéw i-tego pierwiastka w czasteczce substancji oraz odpowiadajacy
mu calkowity przekr6j czynny na oddzialywanie z neutronem.

W projektowaniu oston przeciw promieniowaniu neutronowemu, jego moderatoréw oraz detektoréow wykorzy-
stuje sie najczesciej Srednia droge swobodna zdefiniowana jako odwrotno$é X, ktéra pozwala w wygodny sposdb
oszacowaé np. wymagang grubosé absorbenta. Dla moderatoréw okresla sie takze makroskopowsa zdolnosé spo-
walniania S: iloczyn ¥ oraz (, $redniego logarytmicznego dekrementu energii neutronu w pojedynczym akcie

rozpraszania:
Eo Eo EO (0%
={n|{—))= In(— E)YdE =1 1 5
c=m(2) /ann(E)f() +—lna, %)

2
gdzie Ey to energia neutronu przed zderzeniem, aFy = (ﬁ—ﬁ) FEy to minimalna energia neutronu po rozpro-

szeniu, a f(F) = (fXElf to rozklad gestosci prawdopodobieristwa na elastyczne rozpraszanie neutronu do stanu
konicowego o energii w przedziale (E;E+dFE) [4]. Dla substancji sktadajacej sie z n izotopow definiuje sie srednia

wartosé (: s
3.
k=1 5i%i

22:1 DI (6)

gdzie (; oraz ¥; to wartosci §redniego logarytmicznego dekrementu energii oraz makroskopowego przekroju
czynnego dla i-tego izotopu [5]. Do pelnej charakterystyki zdolnosci materialow do moderowania neutronéow
nalezy jeszcze uwzglednié¢é prawdopodobienistwo absorpcji tego promieniowania w obszarze energii termicznych.
Dokonuje sie tego poprzez podzielenie zdolnosci spowalniania przez makroskopowy przekréj czynny na absorpcje
Y

¢ =

3¢
R=—-. 7
= ™
Zardéwno S, jak i R sa zaleza praktycznie wytacznie od wlasnosci moderatoréw a ich efektywne wartosci moga
by¢ obliczone jako suma analogicznie jak w Row. [4}

N
S = pWA(maﬂCl + nooala + - ko) - (8)

W Tab. |1] zostaly przedstawione charakterystyki najczeéciej wykorzystywanych moderatoréow.

3 Neutronowa Analiza Aktywacyjna

Jak wspomniano niektére procesy oddzialywania neutronéw z materia prowadza do emisji promieniowania y

poprzez wytworzenie nowych izotopow (wychwyt neutronoéw) lub wzbudzenie jader (nieelastyczne rozpraszanie).
Promieniowanie to wykorzystywane jest do niedestruktywnej analizy sktadu chemicznego substancji za pomoca,
Neutronowej Analizy Aktywacyjnej (NAA) oraz do szacowania strumieni neutronéw poprzez aktywowanie spe-
cjalnie dobranych folii aktywacyjnych.
Neutronowa Analiza Aktywacyjna pozwala na oznacznie zawartosci izotopéw w calej objetosci probki i jest me-
toda selektywna i czuta nawet dla pierwiastkow sladowych oraz ultrasladowych. Pomiar energii promieniowania
~v emitowanego z aktywowanej probki oraz jego intensywnosci umozliwia jednoznaczna identyfikacje wszystkich
radioaktywnych izotopéw wytworzonych w procesie aktywacji [6]. Energie emitowanych kwantow ~ zawieraja
sie w zakresie od kilkuset kiloelektronowoltéw do nawet ok. 11 MeV. Wysokoenergetyczne promieniowanie po-
wstaje przede wszystkim w procesie nieelastycznego rozpraszania i emitowane jest praktycznie natychmiast
po wzbudzeniu jadra. Dlatego praktyczne wykorzystanie tego zjawiska wigze sie z koniecznoscia jednoczesnego
napromieniania probki i rejestracji wtérnego promieniowania i znajduje zastosowanie w nieinwazyjnej identyfika-
cji substancji organicznych (i czesto niebezpiecznych: materialéow wybuchowych, narkotykéw, broni chemicznej
itd. [7]). W wyniku wychwytu neutronéw najczesciej powstaja izotopy o dtuzszym czasie zycia, ktorych aktyw-
nos$¢ wznaczy¢ mozna z réwnania aktywacji.
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Liczbe dN jader nowego pierwiastka powstajacych w probce o masie m w czasie dt mozna wyrazié jako réznice

pomiedzy liczbg produkowanych w wychwycie nowych jader oraz liczba tych ja, jaka sie w tym czasie rozpadta:
dN

gdzie N, to liczba jader w aktywowanej probce, ¢ to gestos¢ strumienia neutronéw (niezmienny w czasie i

wyrazony w cm ™~ 2s 1), o oznacza przekrdj czynny na ich wychwyt, N(t) to liczba jader powstajacego w aktywacji

izotopu a A = 1/7 = ln2/T% to stala rozpadu produkowanego izotopu (odwrotno$é sredniego czasu zycia).

Rownanie to mozna rozwiazaé ze wzgledu na N(t) (z warunkiem brzegowym N (0) = 0):

N, (1 —e™)

N(t) = <

(10)
N, mozna okredli¢ znajac mas¢ aktywowanej probki m oraz abundancje aktywowanego izotopu g i jego mase
molow.@ (M): N, = N?jm (N4 to stata Avogadro). Stad aktywno$é¢ powstajacego w procesie aktywacji izotopu
Wynosi:

N,
A(t) = aquMAg (1—e) . (11)
Latwo zauwazy¢, ze dla duzych czasow aktywacji aktywnosé dazy do stalej wartosci: A(t — o0) — o¢
Dla izotopow krotkozyciowych ta aktywnosé nasycenia osiggana jest w krotkim czasie aktywacji (po kilku pot-
okresach rozpadu). Dlatego jezeli do oznaczenia danego pierwiastka wykorzystywana jest aktywacja izotopu
krotkozyciowego, a rownoczesne aktywowanie izotopow dlugozyciowych zakléca pomiar (np. emituja one pro-
mieniowanie o bardzo zblizonej energii), to czas aktywacji powinien by¢ krotki, a aktywnos$é¢ probki nalezy
mierzy¢ niezwlocznie po zakoriczeniu aktywacji. W przypadku odwrotnym czas aktywacji powinien byé dhugi,
a pomiar aktywnosci rozpoczyna sie po uplywie dostatecznie dlugiego czasu t. od chwili zakonczenia akty-
wacji (czasu niezbednego do "schlodzenia"krotkozyciowego izotopu). Aktywno$é napromieniowanego preparatu
mierzona przez spektrometr v wynosi wiec:

mNag
i

mNag —At) —At
A(t) = 1-— . 12
()= 0620 (1 - ) e (12)
W praktyce aktywnosé napromieniowanej probki szacuje sie zliczajac zdarzenia zarejestrowane w pikach petnego
pochlaniania charakterystycznych dla poszukiwanego izotopu. Jezeli detektor zlicza kwanty v przez czas t, to
calkowita liczba zaejestrowanych zdarzen wyniesie:

mNN.
Ny = op it (1= e M) e e (1—e M) (13)
Przy czym, jezeli powstaly izotop jest dlugozyciowy ostatni czton mozna pomingé¢ dla matych wartosci ¢,. Do
pelnego opisu doswiadczalnego badania aktywowanych probek nalezy uwzglednié¢ takze intensywnosé linii ~y
wykorzystywanej w pomiarach I (podawang zwykle jako liczba emitowanych kwantéw na jeden rozpad jadra)
oraz wydajnosci detektora e:

Nexp = O—d)% (1 — eiAt) €7>\tc (1 — ef)‘tp) . (14)
Uwzglednié w niej nalezy nie tylko wewnetrzng efektywnosé detekcji, wynikajaca z wymiaréow detektora i jego
materialu aktywnego (jego gestosci i przekoju czynnego na efekt fotoelektryczny), ale takze geometrie aktywo-
wanej probki oraz jej wzglednego polozenia w stosunku do detektora. Dlatego kalibracje wydajno$ciows powinno
przeprowadzaé¢ sie z wykorzystaniem specjalnie wykonanych zrédet kalibracyjnych o wymiarach identycznych
z badana probka (i najlepiej takiej samej gestosci w przypadku grubych preparatow). Zawieraja one zwykle
kilka standardowych radioaktywnych izotopéw + o dokladnie znanej aktywnosci poczatkowej i zakresie energii
emitowanego pomieniowania vy do ok. 2 MeV [8]. € mozna oszacowaé takze na podstawie symulacji Monte Carlo,
ktore jednak zawsze powinno sie zweryfikowaé za pomoca danych eksperymentalnych (np. poréwnanie ksztattu
widm dla danej linii v otrzymanych z symulacji oraz eksperymentu). Istnieja rowniez dedykowane programy od
obliczania efektywnosci detektoréw [9] oraz przeliczania jej na rézne geometrie probek [10] [11].

Kolejna wielkoscia, ktérej dokladne oszacowanie jest niezbedne do precyzyjnego oznaczania pierwiastkéw na
pomoca NAA jest gesto$¢ strumienia neutronéw ¢. Do jego okreslenia mozna wykorzysta¢ Row. [14] aktywujac
probke o doktadnie znanej masie i skladzie izotopowym. Wykorzystuje sie¢ w tym celu standaryzowane folie
aktywacyjne wykonane z opowiednio dobranych pierwiastkéw (up. zloto), ktére pozwalaja na pomiar zaréwno
strumienia neutronéw termicznych, jak i szybkich. Przy takich pomiarach geometria wykorzystywanej folii oraz
precyzyjne okreslenie wydajnosci spektrometru v takze maja duze znaczenie.
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Wspomniane wyzej problemy mozna rozwiazaé¢ poprzez aktywowanie badanej probki réwnoczesnie z tzw. wzor-
cem stezenia zawierajacym znanag ilos¢ oznaczanego pierwiastka. Geometrie oraz sposéb napromieniania w takim
pomiarze musza by¢ identyczne dla obu probek. Mozna wtedy wyrazi¢ stosunek mas aktywowanej probki m,,
oraz wWzorca m,, jako:

my N (1 — e*)‘t'“J) g~ Mew (1 — e”\tP'W) 15

m a Nw (]. — 67/\%) efAtcz (]_ — e_Atpz) ’ ( )
gdzie N, i N, to liczby zliczenn zarejestrowanych odpowiednio dla probki oraz wzorca, a tg, tcz, tpe Oraz
tw, tews tpw to czasy aktywacji, chlodzenia oraz pomiaru spektrometrem v dla tych probek. Jak wida¢ mase
aktywowanego pierwiastka mozna w taki sposéb wyznaczy¢ niezaleznie od strumienia neutronéw oraz wydajnosci
detektora.
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ZAYACZNIK 1

PonizZej przedstawiono kalibracje wydajnosciowa detektora HPGe ORTEC GMX25P4-70 dla Zr6dta
wolumetrycznego w ksztatcie walca o $rednicy odpowiadajgcej wymiarowi detektora oraz
wysokosSci ok. 4 cm. PoniZzej znajduje sie réwniez eksperymentalnie wyznaczona zalezno$¢
logarytmu wydajnosci w funkcji logarytmu energii promieniowania, ktéra pozwala na wygodna

parametryzacje i oszacowanie wydajno$ci dla dowolnej energii kwantow v:

In(E) = A[In (¢)]® + B[In (£)] >+ CIn(e) + D

In(c)

Nuklid | E [keV] € Ag In(E) | Ln(e) | Aln(e)
241Am | 59,54 | 0,04642 | 0,00056 | 4,087 | -3,070 | 0,037
19Cd | 88,03 | 0,05097 | 0,00074 | 4,478 | -2,977 | 0,043
57Co 122,1 | 0,0448 | 0,0011 | 4,805 | -3,106 | 0,077
137Cs 661,7 |0,01178 | 0,00017 | 6,495 | -4,440 | 0,062
60Co | 1173,2 | 0,0070 | 0,0001 | 7,068 | -4,962 | 0,060
60Co | 1332,5 | 0,0063 | 0,0001 | 7,195 | -5,076 | 0,062
-2.5 4
-3.0 1

(B

/_;\k\\
N
-3.5 \\
\\
4.0 \
AN
\\
\
4.5 \i\
AN
AN

-5.0 1 i\i
-55 T T T T T T 1

4.0 4.5 5.0 55 6.0 6.5 7.0 7.5

In(E)

Parametry dopasowanej krzywej wynosza:

0,099 + 0,015

-1.86 £ 0,26

10,7+1,4

A
B
C
D

-224+25




ZAYACZNIK 2

Charakterystyka detektora HPGe ORTEC GMX25P4-70




ZAYACZNIK 3

Dane tablicowe dotyczace aktywacji niektérych pierwiastkow:

s [b] E [keV] Int(t:‘r;syllv::zops:c:;nn Abu?;?nCJa Tie [s] [g/I:I,o”
>*Mn(n,y)**Mn
13,3 847 0,99 100 154,8 | 54,9381
1810 0,29
2110 0,15
107pg(n,y) % Ag
35 632 0,017 | 51,35 1452 | 106,905
109Ag(n’,Y )110Ag
89 658 0,045 | 48,65 24,4 | 108,905
109Ag(n’,Y ) 110mAg
4,2 658 0,96 48,65 22032000 | 108,905
680 0,16
706 0,19
764 0,23
885 0,71
937 0,82
1384 0,21
1505 0,1
197Au(n,y )***Au
98,8 412 0,95 100 2326752 | 196,967
676 0,01
3Cu(n,y)®*Cu
4,5 511 0,38 | 69,15 46080 62,93
5Cu(n,y)®Cu
2,3 1039 0,09 | 30,85 306 63,55
1318 (n,y)In
3 1299 0,0017 | 4,8 72 112,9
11315 (n,y)™In
4,5 192 0,17 4,28 4320000 | 112,9
558 0,035
724 0,035
115|n(n’y)116|n
42 1270 0,012 | 9572 14 114,9
115|n(n’y)116m|n
155 137 0,03 95,72 3240 114,9
385 0,01
415 0,36
820 0,17
1090 0,53
1290 0,8
1490 0,11




1770 0,015
2120 0,2
ZGMg(n,y)nMg
0,03 843 0,72 11,1 567,6 25,983
1014 0,28
51V(n,y)52V
4,8 1430 1 | 99,75 225 50,944
8¢(n,y)**™Sc/**Sc
13 889 1 100 2645870400 | 44,956
1120 1
11 142 ? 100 19,5 44,956
%Zr(n,y)**Zr->%*Nb
0,075 724 0,49 17,4 5659200 93,906
756 0,49
SNb 765 1 - 3024000 -
%Zr(n,y)*’Zr->'Nb
0,05 747 0,92 2,8 61200 95,908
Nb 665 0,98 4320
27pl(n,y)*2Al
0,232 1780 1 | 100 138 26,9815
®4Ni(n,y)*°Ni
1,52 368 0,045 0,9256 9230,4 63,928
1114 0,16
1480 0,25
2Na(n,y)**Na
0,53 1368,633 1 100 53852,4 22,9898
2754,028 0,999
127|(n',Y)128|
4,04 442,9 0,1261/0,1690 100 1499,4 126,904
100 (w
obszarze
rezonansowym)




