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El6zmeények

* A neutron-koincidencia szamlalas (neutron coincidence counting, NCC) és a
késéneutron-szamlalas (delayed neutron counting, DNC) ismeretlen mintak
hasaddanyag-tartalmanak kimutatasara alkalmas analitikai technikak.

e OAH-ANI-ABA-08/09: Kis mennyiség(i uran kimutatasa aktiv, hidegneutronos
koincidencia-méréssel

 Hasadasi neutronok detektalasa koincidenciaban

* Adott mintatipus esetén a detektalt neutronok szama (singles) és a kett6s koincidenciak
szama (doubles) is aranyos a tomeggel

* Kulénb6z6 mintak eseten a detektalt neutronok szama (singles) mar figg a matrixtol,
mintamérettdl, a kett6s koincidenciak szama (doubles) tovabbra is aranyos a tomeggel

e DL:1 pgU-235 (1000 s)

e OAH-ANI-ABA-12/10: Urdn kimutatasa aktiv, pulzald hidegneutronos gerjesztéssel,
a késbé neutronok mérésével

* Késb neutronok detektalasa a nyalab szaggatasaval az impulzusok kozotti sziinetekben
* Veédelem optimalizalasa
* Késb neutron DL: 50 pg U-235 (3000 s)

e OAH-ANI-ABA-04/11: a két mddszer dsszehasonlitd jellemzése
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Célok

Belattuk, hogy a kés6neutron-szamlalas versenyképessé tétele és a kimutatasi
hatarainak javitasa csak a besugarzo neutronforras intenzitasanak novelésével
lehetséges.

A vilagban megfigyelhetd a reaktoros neutronbesugarzason alapulé
kés6neutron-szamlalas ujjaéledése, amelynek f6 alkalmazasa a nyolcvanas
években az uran nyersanyag feltérképezés volt, jelenleg pedig a nuklearis
biztositéki és torvényszéki mérések.

Ennek érdekében idei munkak soran a Budapesti Kutatéreaktor pneumatikus
csGposta berendezéshez kapcsolt fliggbleges csatornat hasznaltuk
besugarzasra, ahol hat nagysagrenddel nagyobb neutronfluxus all
rendelkezéstinkre. Kb. 2,7-7,7x107 cms! képest helyett kb. 5,5x10%3 cm2s?

Hatranya, hogy a minta reaktorbdl a mérb6helyre torténd visszajuttatasa tobb
masodpercet vesz igénybe, amely az analitikai jel csokkenését okozza, tovabba
a lassu neutronok mellett itt a nagyobb energiaju neutronok jelenlétével és az
altaluk keltett esetleges zavaro reakciokkal is szamolni kell.

A jelen vizsgalat f6 kérdése tehat az volt, hogy e két ellentétes hatas
ereddjeként a kimutatasi hatar hogyan alakul a hidegneutronos koincidencia-
szamlalashoz képest, ill. elkezdjik a modszer hatarait feltérképezni.
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Késoneutron kibocsatas

* A hasadasi termékek neutronkibocsatasat megel6z6
béta-bomlas: hat-nyolc csoport T, , alapjan

e 10 ms - perces idbskala

Nan = Nfafcp;‘—lf (1 — e~Hito)e~Aita(1 — e~Aitr),

A-1(Z.1) ....¥...

* ahol N,y a kes6neutron-kibocsatassal bomlé atomok szama, N;a
hasadokepes nuklidok szama a mintaban, s, a hasadasi

Aze2)

Excited (evel
{neutron-unstable)

Neutror: binding
energy

6

b

hataskeresztmetszet, @a neutronfluxus, a;az i-dik csoport hozama, 4,

az i-dik csoport bomlasi allandodja, t, a besugarzasi ido, t, a varakozasi
id6, t. a szamlalasi idd.

1. S. Amiel: Analytical Applications of Delayed Neutron Emission in Fissionable Elements, Anal. Chem.
34 (13) (1962) 1683-1692

2. G.R. Keepin: Physics of delayed neutrons — recent experimental results. Nucl. Technol. (1972) 14 53-58.
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A Budapesti Kutatoreaktor cs6posta besugarzoja
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Neutronspektrum a cs6postaban
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Neutrondetektor
és PTR elektronika

Listamod: korlatlan adatfeldolgozas !
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Az analitikai jel - A késbneuronok nyolc csoportjat jellemz6
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235y
Mért pontok
T - lllesztett gorbe
— s
N"“"\-\_‘
200 300 400 500 600
1dé (s)

A, (s-1) Abszolut hozam 235U
0.012467 0.0328 + 0.0042
0.028292 0.1539 + 0.0068
0.042524 0.091 + 0.009
0.133042 0.197 + 0.023
0.292467 0.3308 + 0.0066
0.666488 0.0902 + 0.0045
1.634781 0.0812 + 0.0016

3.5546 0.0229 + 0.0095
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0.0082
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Nichols, A.L. Aldama, D.L. and Verpelli, M. (2008).

Handbook of nuclear data for safeguards: database

extensions, August 2008. IAEA INDC (NDS)-0534.
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Besugarzasi id6 hatasa

a kb. 5 masodperces mintamozgatasi id6é miatt a 4-6 csoport teljesen
figyelmen kivil hagyhato, a 3 csoport intenzitasa is negyedére csokken.
A mért jel tehat f6leg a 2. csoportbdl, kisebb részben az 1. csoportbodl
szarmazik. Az érzékenység maximalizalasat tehat ezek telitésbe vitelével
lehet elérni, amely azonban a parhuzamosan végbemend (n,y) reakciok,
illetve a hasadvanytermékek felhalmozodasa miatt dozimetriai és
héterhelési aggalyokat vethet fel.

A tapasztalataink szerint 1 perces besugarzasnal a késéneutron-hozam
mintegy 60%-al haladta meg a 20 masodperces besugarzasnal meért
értéket, és még hités nélkil is biztonsagosnak tekintheto.

Irodalmi adatok ezt a megfigyelést alatamasztjak: az egy percen tuli
aktivalas mar csak kissé noveli az érzékenységet és megfeleld
optimumnak tekintheto.
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Hattér és blank

Uzemeld reaktor esetén tapasztalhatd konstans szobahattér kb.
2,3-2,6 cps

Az Ures mintatarto esetleges urantartalmabdl eredd, a mintaval
azonos idédinamikaju hatteér

A zavaro reakciok (pl. mintatarto oxigéntartalma miatt

170(n,p)*’N, ahol utébbi 4.14 s felezési id6vel
neutronkibocsatassal bomlik

A mérések soran tobbszor is in situ ellendriztik a
hattérkomponenseket (pl. minden mérés elején).

A konstans szobahattér értéke kb. 10%-on belil allanddnak
bizonyult, igy korrekcioba vehetd.

A kimutatasi hatart f6leg a kapszula okozta jel hatarozta meg:
amikor Vespel helyett polietilén kulsé tokot alkalmaztunk, ahol
az alapvonal |ényegesen kisebbnek bizonyult.
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Beiitésszam

Kalibracios gorbék U-235-re

DNC cs8posta dsszeallitas kalibracios gérbéje

Beiitésszam

100

150
1dé (s)

200

A 15-60s, a 20-60s, a 30-60 s
¢s a 20-120 s kozotti
iddablakokat dolgoztuk fel, az
irodalmi ajanlasok alapjan.
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U-235 és Th-232 relativ érzékenysegei

DNC cséposta dsszeallitas kalibracios gérbéjének kezdeti szakasza
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Kimutatasi hatar

* 100 ng természetes uran (azaz kb. 1 ng 23°U) mar a hattér
kétszereseét és a hattér szorasanak kb. tizszerest meghalado
jelet ad, igy jelenleg ezt tekintjik a mennyiségi
meghatarozas alsé hataranak

* Ez megkozeliti a korszerd, hasonlo kulféldi méréhelyek
teljesit6képességét (pl. a NIST-ben 20 ng U, 200 pg 23°U).

* Nem a beultések statisztikai ingadozasa a meghatarozo az
ismételhetdségben, hanem a kisérleti faktorok (pl. trigger
id6zités, az egyedi tokok okozta blank kiilonboz6sége).

e Jelenleg az eredmények reprodukalhatosaga a kalibracios
tartomany aljan kb. 5-10%, nagyobb urantartalmak esetén
2-3%.
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Referencia mintak mérése

Minta neve Tipus m (g) nominalis U Mért mért U tomeg mért U
koncentracio (ppm) belitésszam (ng) koncentracio
[20-120 s]
IAEA-314 Stream Sediment Geoldgiai standard 0.101421 56.8+3.9 448 4871 50.5
ISE-952 Clay Geoldgiai standard 0.109023 437+0.8 40.0 439 4.0
USGS COQ-1 Carbonatite Geoldgiai standard 0.120170 11£0.6 119 1300 11.1
IAEA-CU-2006-06 Ceramic Geoldgiai standard 0.104484 6.1£0.5 53.3 585 N
VSI-051 Vérosiszap Geoldgiai 6sszemeres 0.115164 21.5+0.94 (NAA) 217 2374 20.6

15.7 £ 2.8 Ba/kg (y-
spektroszkdpia)

< 18 ppm (pXRF)

USGS BCR-2 Basalt, Columbia C€ol0giaistandard 0.147223 1.69 +0.19 23.0 247 1.7

River

USGS GSP-2 Granodiorite Geoldgiai standard 0.103831 2.40 +0.19 25.9 283 2.7

USGS SDC-1 Mica Schist Geologiai standard 0.162006 3.1+0.2 455 498 3.0

IAEA SL-1 Lake Sediment Geoldgiai standard 0.118909 4.02 +0.33 40.0 438 4.0
IAEA-SL-3 Lake Sediment Geoldgiai standard 0.129169 2.3+0.22 26.6 292 23

IRMM SP94086 (1) Al-0.2% u, Otvozet 0.021715 0.75 ppm 235U 216 17 0.8 ppm 235U

375ppm U-235, 99.962% U-238
0.003228 0.75 ppm 235U 31.3 2.7 0.8 ppm 235U
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MTA EK-ban rendelkezésre allo gerjeszt6 forrasokkal
elérhetd analitikai teljesitményjellemzdk
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Koincidencia
szamlalas

1ug

2,8 0ra

Késo neutronok
szamlalasa

25 mg

1 perc
10 ms-os 40-100 pg
tartomany
masodperces
tartomany
10 ms-os
tartomany
masodperces

tartomany

40 pg

3000 s
1,5 ora

1ng

5-10 perc
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Osszefoglalas

A korabbi portfoliot kiegészité méréstechnikat sikerult
meghonositani, a berendezést kialakitani és bemérni

A modszer kivalo linearitassal rendelkezik a 4 ng — 40 mg
természetes uran tartomanyon, tobb id6ablak analizise esetén is.

Er6sen szegényitett uran, valamint toriummintak besugarzasaval
bizonyitottuk, hogy a gyorsneutronok okozta zavaro reakciok nem
torzitjak az eredményeket.

A kimutatasi hatart 1 ng U-235-re sikerult lecsokkenteni

Kisérleti nehézségek (trigger id6zités, az egyedi tokok okozta blank
kiilonb6z6sége) még korlatozzak a reprodukalhatdésagot és a
kimutatasi hatart, igy ezek megoldasara tovabbi kisérleteket
tervezink.
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K&szondm a figyelmet!
Koszonjiuk az OAH-ABA-22/16-M szdmu szerz6dés anyagi tamogatasat
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